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Résumé : Afin de mieux caractériser les mécanismes possibles de migration des éléments dans
la barriere géologique environnant un site de stockage, une étude des successions minérales dans les
roches et les fractures ainsi que des paléofluides piégés sous forme d'inclusions a été réalisée dans
deux sites différents :

§)) Un bassin gréseux environnant les réacteurs nucléaires naturels protérozoiques
d'Oklo (Gabon).

Les plutonites archéennes typiques des TTG, ainsi que le bassin gréso-pélitique de Franceville sus-
jacent sont affectés par une fracturation marquée par la présence de veines & quartz-daphnite-calcite- .
sulfures et bitumes stériles ou minéralisés. Trois stades paragénétiques ont été corrélés aux trois
phases structurales régionales. Pendant la premiére phase extensive, une recharge météorique peu
salée (1,7-6,5 pds%éq. NaCl) réchauffée dans le socle (190-210°C) et appauvrie en 20 est injectée
en fond du bassin, le long de grandes structures N-S. Elle est responsable des silicifications. La
circulation des saumures diagénétiques oxydantes est capable de mobiliser U, Pb, Zr, Terres Rares et
P par l'altération des monazites et des zircons, a lI'échelle du bassin entre 2104 Ma et 1719 Ma
(isochrone Pb/Pb obtenue sur des galénes incorporées dans les zircons). Ces saumures sont
responsables des rapports Th/La (1,8) anormaux dans les grés silicifiés de la formation FA,
supérieurs a ceux de la plupart des métasédiments archéens et protérozoiques (0,25). Elles sont
chlorurées et calco-sodiques ([C1] > 6 m, de 28 pds%éq. NaCl a 30 pds%éq. CaCl,), équilibrées avec
les niveaux carbonatés et évaporitiques des grés du FA, plus froides (130°C) et riches en Ca, Li et
Br. Elles sont expulsées latéralement sous l'effet de la compaction, puis vers le haut par des failles
subverticales. Pendant la seconde phase extensive, I'épisode minéralisateur contrdlé par les failles N-
S correspond a un mélange (155-220°C) entre ces saumures, la recharge météorique et des fluides
hydrocarbonés (équivalent Cq - C;y) dérivant de la maturation des matiéres organiques des pélites du
FB. L'interaction des trois fluides est responsable de la minéralisation dans les gres et les calcites
dont le carbone posséde une origine organique (8'°C=-10 a -15 %ovs.PDB). Les fluides peu
moyennement salés (3-18 pds%éq. NaCl), de températures élevées (200-550°C), liés au
fonctionnement et au refroidissement des réacteurs et contenant des traces de O,, CHy et CO, sont
responsables de silicifications locales. Pendant le derniére phase compressive, les paléocirculations

fluides sont essentiellement a lorigine des cristallisations de calcites stériles (8'°C= 0 a -5
%0vs.PDB).

(2) Les argilites toarciennes du site expérimental IPSN du tunnel de Tournemire
(Aveyron, France).

Quatre paragenéses minérales (calcite, calcite et pyrite framboidale, calcite et pyrite cubique, et
calcite et barytine) ont cristallis€ dans les fractures a partir de circulations fluides induites par
l'activité tectonique pyrénéenne. La composition géochimique majeurs et traces et isotopique
7Sr/%Sr (0,70847-0,70852) des calcites fissurales est tamponnée par les argilites et marnes
encaissantes, impliquant de faibles distances de migration des éléments. Les teneurs faibles en
uranium et élevées en fer dans les fissures suggerent des paléocirculations de fluides réducteurs.
Cependant, une origine externe des remplissages carbonatés de l'accident majeur, obtenue a partir de
la signature ¥Sr/%Sr (0,70841 et 0,70858) et des anomalies positives en Eu dans les spectres de
terres rares, ne peut étre exclue.

Ce travail montre que la compétition entre l'agressivité chimique des fluides diagénétiques et le
pouvoir tampon de la roche encaissante, le tout controlé par les conditions P-T, détermine ou
modére I'amplitude des migrations élémentaires qui ont €té importantes a Oklo ou plus modérées a

Tournemire.

Mots-clefs : analogue naturel, diagenése, remplissages fissuraux, uranium, géochimie, minéraux accessoires, inclusions
fluides.
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Abstract : To better characterize the mobilization and migration process in rocks, a petrological and
geochemical study of fluid paleocirculation through fractures has been made in two different sites :
(1) The environment of natural nuclear reactors from Proterozoic Oklo uranium ores
(Gabon).

The Archean basement typical of TTG series and the sandstones-pelites series of theFranceville
basin are affected by a fracturation mainly filled by quartz-daphnite-calcite-sulfides and barren ou
mineralized bitumens. Three paragenetic stages has been correlated to three regional structural
phases. During the first extensional phase, a low saline (1.7-6.5 wt% NaCl), heated in the basement
(190-210°C) and impoverished in '%0 meteoric recharge is injected into the basin, along major N-S
faults. It was responsible of silicification. The circulation of diagenetic brines is able to leach U, Pb,
Zr, REEs and P resulting from accessory minerals alteration, at the basin-scale between 2104 Ma
and 1719 Ma (Pb/Pb isochrone obtained on galena incorporated in zircons). These brines are
responsible of anomalous Th/La ratios (1.8) of FA silicified sandstones higher than those (0.25) of
most of Archean and Proterozoic metasediments. They are highly chlorine, calco-sodic ([Cl] > 6 m,
from 28 wt% NaCl to 30 wt% CaCl,), equilibrated with carbonate and evaporitic layers of FA
sandstones, with low temperatures (130°C) and rich in Ca, Li and Br. They are expulsed laterally
due to the compaction of FA sandstones, and upwards along subvertical fractures. During the
second extensional phase, the mineralization stage, mainly controlled by N-S faults corresponds to a
mixing (155-220°C) between the brines, the meteoric recharge and hydrocarbons Cy and Cig-rich
fluids derived from organic matter maturation in the FB pelites. The interaction of the three fluids is
responsible of the mineralization in sandstones and in calcites displaying an organic carbon origin
(8"3C=-10 to -15 %ovs.PDB). The low to moderately saline (3-18 wt% NaCl) fluids with higher
temperatures (200-550°C), containing traces of O,, CH; and CO, are related to the reactors
functioning and cooling with local silicification events. During the last compressional phase, the

fluid paleocirculations are mainly responsible of barren calcite crystallization (8'*C= 0 to -5
%ovs.PDB).

(2) The Toarcian shales from experimental IPSN site in the Tournemire tunnel (Aveyron,
France).

Four mineral parageneses (calcite, calcite and framboidal pyrite, calcite and cubic pyrite, and calcite
and barite) have been distinguished in fractures induced by compressional Pyrenean tectonic
activities. The major- and trace-element contents, and the 87S1/%Sr isotopic ratios (0.70847-0.70852)
of the vein calcite are buffered by the surrounding shales, strongly suggesting short-distance
migrations of the elements considered. Low uranium and high iron contents of the vein calcite
suggest circulation of reducing fluids. However, an external origin for the carbonate fillings of the
main fault, obtained with ®’St/*Sr isotopic ratios (0.70841 and 0.70858), and of positive Eu
anomalies in the REE patterns, cannot be excluded.

This study shows that the competition between chemical aggressiveness of diagenetic fluids and
buffering from surrounding rocks, with P-T conditions control determine or regulate the scale of

element migration which has been important at Oklo and moderate at Tournemire.
Keywords : natural analogue, diagenesis, fissures fillings, uranium, geochemistry, accessory minerals, fluid inclusions.
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Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

En quelques décennies, I’énergie nucléaire est passée du stade de la découverte de
laboratoire au stade industriel : aujourd’hui, cette énergie fournit une fraction importante de
Pélectricité d’un certain nombre de pays industrialisés. Avec plus de 78% de son électricité
d’origine nucléaire, la France est actuellement I’un des pays les plus engagés dans ce mode de
production (deuxiéme producteur mondial en puissance derriére les Etats-Unis). La part du
nucléaire est de ’ordre de 18% dans Ia production mondiale d’électricité. A part la zone du Sud-
Est asiatique et le Japon, les programmes d’équipement électronucléaire stagnent, notamment en
France qui est ayjourd’hui a saturation et n’a pas de projet de construction nouvelle avant au
moins 2010. Si en amont du cycle de Iénergie nucléaire, la situation socio-économique est plutot
morose, en aval, la production des déchets a suscité une intense activité en relation avec les
problémes environnementaux. En effet, comme toute industrie, I’industrie nucléaire produit des
déchets dont la radioactivité impose de prendre des mesures de gestion appropriés. L.’Agence
Internationale de I’Energie Nucléaire (OCDE-NEA) classifie ces déchets (A, B et C) en fonction
de leur activité ct de leur période, les plus dangereux étant les déchets C présentant une trés haute
activité (émetteurs 3 et y) et contenant des éléments a période longue (Figure 1).

ACTIVITE
A
C: Haute Activité
& ' Stockage
géologique
profond
Stockage
en surface
Tres Faible Activité | Decharge ou
(exempt de Surveillance) recycla ge

PERIODE

Figure 1 : Classification des déchets radioactifs de I'OCDE et modes de stockage prévus (OCDE-NEA, 1988).
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Dans le cadre des recherches associées a la gestion de ces déchets radioactifs, des études sont
depuis de nombreuses années consacrées aux possibilités de stockage en formations géologiques
profondes. Un stockage doit assurer le confinement des déchets radioactifs a court, moyen et long
terme, c'est a dire sur des échelles de temps de I'ordre du milliers, dizaines de milliers, centaines
de milliers d'années voire le million d'années. La recherche et I'étude d'analogues naturels" a des
sites de stockage ou aux phénoménes susceptibles de s'y produire ont ainsi pour objectif
d'apporter des éléments complémentaires d'évaluation sur la sireté d'un stockage a de telles
échelles de temps.

La Commission des Communautés Européennes a commencé, des le début des années
soixante, une action d’études et de concertation dans le domaine de la gestion des déchets. Cette
action consiste & cofinancer celles des pays membres (actions a frais partagés). Ce type d’action
est engagé avec le Commissariat & 'Energie Atomique frangais (CEA) depuis 1991 sur I’analogue
naturel Oklo au Gabon, son intérét pour comprendre les mécanismes de transfert de produits
radioactifs dans le milieu naturel étant unique au monde. Effectivement, la présence de réacteurs
fossiles dans les gisements d’uranium d’Oklo-Okélobondo-Bangombé représente une opportunité
d’aborder les problemes relatifs au stockage dans des formations géologiques, notamment la
migration des radionucléides. Oklo reste le seul site au monde reconnu jusqu’a présent ou de
grandes quantités de produits de fission et d’actinides ont été produites dans un milieu naturel.
Le confinement de certains éléments radioactifs a ét€ assuré sur une durée extraordinairement
longue, proche de deux milliards d’années, ce qui présente un caractére original puisqu’il a été
réalisé au sein méme des formations sédimentaires qui constituent I’environnement de réacteurs.
Les premiéres zones de réaction découvertes entre 1972 et 1978 et qui sont numérotées de 1 a 9,
ont fait ’objet de nombreux travaux de physique des réacteurs, géochimie isotopique, géologie,
pétrographie et minéralogie (A.ILE.A., 1975 et 1978 ; GAUTHIER-LAFAYE, 1986) qui ont
permis de comprendre comment les réactions s’étaient déroulées et dans quelles conditions elles
avaient pu démarrer. Le livre de R. NAUDET (1991) constitue aujourd’hui 1’indispensable
ouvrage de synthese sur les travaux entrepris depuis la découverte du phénoméne « Réactions de
fission naturelles ». Ces études ont permis également de caractériser les transformations
pétrographiques et minéralogiques des roches encaissantes gréseuses des réacteurs induites par
les circulations des fluides modérateurs des réactions nucléaires. D’autres réacteurs 10, 13 et
OK&84bis sont plus particulierement intéressant dans le cadre de la gestion des déchets de haute
activité, car ils sont situés a une profondeur identique a celles prévues pour les futurs laboratoires
souterrains. Le réacteur de Bangombé est situé¢ en subsurface (- 10 m sous la surface
topographique). Il permet I'étude des migrations récentes de radionucléides et des interactions

avec la biosphére. Cependant, aprés 25 années d’exploitation, ayant permis plusieurs campagnes
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internationales d’études des anciens réacteurs naturels d’Oklo, ’exploitant du gisement a cessé
ses activités : la mine est noyée

La pertinence de 1’analogie naturelle avec Oklo se base sur : (1) les déchets radioactifs industriels
sont de méme nature et proviennent des mémes réactions nucléaires que les éléments issus des
réactions de fission naturelles a Oklo, (2) I’effet anti-oxydant des matériaux organiques dont la
présence a permis une meilleure conservation le minerai d’uranium sur des échelles de temps
géologiques, (3) le comportement de certains minéraux (apatites) démontre que 1’incorporation
d’éléments radioactifs en traces est durable, ce qui signifie que I’on pourra trouver a Oklo des
objets géologiques, en I’occurrence des structures minéralogiques «efficaces» servant de piéges et
(4) les circulations de fluides a travers un réseau de fractures au voisinage des sites de stockage
pourrait étre mieux quantifié¢ en comparant avec les phénoménes actuels ou anciens observables a
Oklo.

Suite aux premiéres reconnaissances effectuées sur les zones 10 et 13, un programme d’études
intitulé “Oklo-Analogue naturel” a été lancé en collaboration avec plusieurs équipes scientifiques
dont le Centre de Géochimie de la Surface & Strasbourg, ’Ecole des Mines a Paris, plusieurs
équipes américaines, japonaises, espagnoles et suédoises, ainsi que nous-méme, le CREGU a
Nancy. Alors que l’objectif de la premiére phase de recherche 1992-96 était de dresser
Pinventaire des radionucléides et des produits de fission de I'uranium, ainsi que d’établir, décrire
et quantifier les mécanismes de rétention/migration en champ proche de ces éléments, la deuxiéme
phase 1996-99 devrait étre en mesure d’apporter des éléments quantitatifs aux modes de
migration a 1’échelle du bassin d’Oklo pour permettre de mieux contraindre les modéles en champ
lointain. _

La streté de la barriére géologique est, en outre, liée & son degré de fissuration. Les transferts
élémentaires s’effectuent principalement par I’intermédiaire des fissures, voies de circulation
privilégiée. En effet, si l'inventaire des éléments de fission dans l'environnement proche des
réacteurs est assez bien connu (position, teneur, mécanisme de production, ...), leur répartition
dans l'environnement proche a lointain, par rapport aux réseaux de fracturation et a la disposition
des différents types de roches (argiles, grés, pélites) n'est pas connue (GAUTHIER-LAFAYE,
1995). Cette approche est nécessaire pour mesurer les effets de la fracturation sur la mobilité des
produits de fission et leur rétention. Notre tiche a donc été d’obtenir des résultats qualitatifs et
quantitatifs sur les transferts d'éléments chimiques au cours des différentes phase d'interaction
fluide-roche dans le bassin d’Oklo.

Les circulations d'eau en profondeur représentent le principal danger pour la siireté d’un
p ger p
stockage souterrain. En effet, ’eau, en lixiviant les colis, pourrait remobiliser puis véhiculer des

radionucléides jusqu’a un exutoire ou ils pourraient alors étre introduits dans la biosphére et par
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1a, dans la chaine alimentaire conduisant & ’homme. Les fractures représentent un second danger
en favorisant les circulations de fluides anciennes ou actuelles. Si ’analogie naturelle avec Oklo
nous permet de bien cerner ces deux paramétres, la formation gréseuse FA du bassin de
Franceville ne représente toutefois pas I’analogue d’une barriere géologique. Une barriere
géologique doit étre aussi imperméable que possible, le transfert de ’eau dans un tel milieu devant
se faire par diffusion, processus beaucoup plus lent.

Les formations argileuses sont des roches-hotes potentiellement intéressantes pour le
stockage de déchets, de par leur trés faible perméabilité et leur grande capacité de fixation des
radioéléments. De plus, par leur fort pouvoir tampon, les argiles ont la possibilité d’amortir les
perturbations chimiques engendrées par le stockage. Pour ces raisons, I’utilisation de milieux
argileux est envisagée par plusieurs pays comme la Belgique ou la Suisse). En France, I'Agence
Nationale pour la gestion des Déchets Radioactifs (ANDRA) implantera un laboratoire souterrain
de recherche dans la formation argileuse du Callovo-Oxfordien en Meuse/Haute-Marne. A
Tournemire (prés de Millau, Aveyron) l'argile du Lias a une composition et une raideur (250 m
d’argilite tassée et compactée) voisine de celle étudiée en Suisse sous le Mont-Terri, dans le cadre
d’un programme international auquel collaborent ’ANDRA et I'Institut de Protection et de
Stireté Nucléaire (IPSN). Elle est en revanche trés différente de celle, trés malléable, que les
chercheurs belges testent dans leur laboratoire de Mol. Un ancien tunnel ferroviaire désaffecté
donne un accés commode au sein de la formation géologique a étudier. L objectif principal des
recherches menées par I’IPSN, actuellement sur le site de Tournemire est de comprendre les
mécanismes de transferts au sein des argilites autour du tunnel, a différentes échelles de temps et
d’espace, et suivant deux critéres d’échelle essentiels :

- la caractérisation des transferts dans le systéme naturel assimilé ici a la barriére
géologique argileuse (champ lointain), ce qui passe par I’étude de la matrice rocheuse
et de I’eau qui I'imprégne, donc par la mise en évidence de circulations fluides
anciennes et actuelles dans certaines zones fissurées potentiellement favorables a ces
transferts,

- la caractérisation des transferts dans le milieu perturbé par les travaux anciens de
forages ou d’excavation du tunnel et les travaux plus récents, assimilé ici a ce que
pourrait produire les travaux de creusement d’une enceinte de stockage souterrain
(barriére ouvragée, champ proche).

Notre travail s’est focalisé sur le premier point, et en particulier sur ’étude des circulations

anciennes a travers la caractérisation minéralogique et géochimique des remplissages fissuraux.
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Cette thése a bénéficiée de deux financements contractuels successifs, le premier passé
entre le CREGU et I’IPSN et le second entre le CREGU et le CEA. Elle s’est donc déroulée dans
sa majeure partie au Centre de Recherches sur la Géologie des Mati¢res Premiéres Minérales et
Energétiques puis a I’Université H. Poincaré — Nancy I au sein de 'UMR G2R 7566 Géologie et

Gestion des Ressources Minérales et Energétiques. Ce travail de thése s’inscrit dans un contexte

général contractuel. 1l est présenté en quatre chapitres :

Le premier chapitre de ce travail définit précisément les objectifs retenus et atteints
sur les deux exemples: (1) I’environnement géologique des réacteurs nucléaires
d’Oklo-Okélobondo et Bangombé dans le bassin de Franceville au Gabon et (2) la

station d’essais expérimentaux du tunnel de Tournemire dans I’ Aveyron en France.

Le deuxi¢me chapitre concerne les résultats des travaux effectués sur I’environnement
des réacteurs nucléaires d’Oklo-Okélobondo et Bangombé dans le bassin de
Franceville. Il présente les différentes caractéristiques géochimiques et isotopiques des
migrations anciennes de fluides corrélées avec 1’évolution structurale du bassin. La
typologie des roches et de leurs altérations, a différents niveaux stratigraphiques dans
le bassin et dans le socle archéen sera examinée. L’altération pervasive dans les gres
sera abordée sous l’aspect du comportement des minéraux accessoires, véritables
traceurs géochimiques des circulations fluides, dans un article soumis a Chemical
Geology. La chronologie des remplissages fissuraux sera précisée dans un schéma
paragénétique global. L origine des paléofluides sera abordée, notamment en précisant
les caractéristiques géochimiques. Grace a un échantillonnage orienté a la base du
travail, les différentes phases de remplissage des fractures ont pu étre corrélée aux
différentes phases de circulations fluides et recalée chronologiquement dans
I’évolution structurale régionale. Les relations spatio-temporelles avec les migrations
induites par le fonctionnement des réacteurs seront aussi précisées. Une tentative de
reconstruction de 1’évolution Pression-Température des paléocirculations fluides dans
le bassin sédimentaire sera proposée sur la base de la synthése bibliographique

d’anciennes données et des nouveaux résultats obtenus en microthermométrie et
géochimie.

Le troisi¢éme chapitre vise lui aussi a contraindre les modeles de migration des fluides,
mais dans un environnement argileux sur ’exemple de Tournemire, trés différent de
celui des grés d’Oklo, voire opposé du point de vue perméabilités et dges. Les

différentes caractéristiques minéralogiques, géochimiques et isotopiques des
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migrations anciennes ayant eu lieu dans les argilites sont présentées dans un article
soumis a FEuropean Journal of Mineralogy. Une tentative de corrélation avec
I’évolution structurale et les épisodes minéralisateurs de la bordure Ouest cévenole est
proposée.

La conclusion générale représente une discussion des principaux résultats acquis dans les
deux environnements.

Les tables des matiéres, figures, tableaux se trouvent en début de manuscrit alors que un
inventaire détaillé des techniques analytiques mises en ceuvre, les planches photographiques ainsi

que les résultats bruts se trouvent dans des annexes en fin de manuscrit.









Objectifs des travaux

1€7€ PARTIE :
OBJECTIFS DES TRAVAUX

Une question fondamentale est a la base de toutes les études menées dans le cadre des
recherches sur le stockage géologique des déchets nucléaires: Comment appréhender le
comportement des radionucléides dans le milieu naturel sur une échelle de temps géologique et sur de
grandes distances ? De cette question nait la complémentarité entre le nucléaire et la géologie :
étudier des objets géologiques analogues a une barriére naturelle tels que ’environnement des
réacteurs naturels d’Oklo ou les argilites de Tournemire et exploiter les résultats pour mieux
comprendre les modes de migration des éléments dans le milieu naturel, tel a été le but poursuivi
tout au long de ma thése.

L’objectif de ce travail de thése a donc été d’étudier les migrations d’éléments a travers le
systéme fluides-fractures de deux environnements : Oklo et Tournemire. Les tAches qui nous ont été
confiées contractuellement et les objectifs des recherches proposés et atteints sont présentés
successivement a Oklo et Tournemire.

I:_ Programme des recherches envisagées a Oklo

Aucune approche du rdle du réseau de fractures, de sa présence a grande échelle (depuis le
champ proche vers le champ lointain) n'a été réalisée depuis le début des études entreprises sur le
projet « Oklo, analogue naturel ». Pourtant, les fractures permettent aux paléofluides de circuler au
sein de la roche encaissante et d’engendrer la remobilisation, le transport et le piégeage de certains
éléments fissiogéniques sur plusieurs dizaines de meétres (MENET-DRESSAYRE, 1992). La tache
confiée au CREGU dans le cadre de la deuxiéme phase du projet CCE-CEA « Oklo, analogue
naturel » concerne 1’étude des migrations anciennes dans des fractures du bassin de Franceville,
bassin sédimentaire hote de plusieurs gisements d’uranium, dont celui d’Oklo.

La proposition de recherches a cette tiche repose sur une étude pluridisciplinaire de 1’évolution des
circulations fluides fissurales et des conditions Pression-Température-Composition dans les
formations encaissantes des réacteurs naturels des secteurs d'Oklo, Okélobondo et Bangombé
(Gabon). Son principal objectif est 'obtention d'une meilleure compréhension spatio-temporelle des

circulations fluides et des interactions fluides-roches dans l'environnement proche a lointain des
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zones de réaction naturelles d'Oklo-Okélobondo et Bangombé aux différents stades de I'histoire
géologique. Les incidences d’éventuelles circulations fluides et de migrations élémentaires
strictement reliées a des phénomeénes géologiques (diagénétiques, minéralisateurs ou hydrothermaux)
et déconnectées du fonctionnement des réacteurs ont ét¢ examindes afin de savoir si leur influence
avait pu masquer en partie certains processus strictement reliés au fonctionnement des réacteurs.
L'objectif a donc été d'estimer les facteurs ayant contrdolé la migration des fluides depuis I'échelle
régionale (réseaux de failles, diaclases, relation avec les discontinuités précoces) jusqu'a l'échelle de
I'échantillon (développement de la microfissuration). L’évolution structurale régionale sera reliée aux
différentes associations fractures/parageneses/phases fluides, certaines de ces phases ayant pu
remobilisé et piégé des éléments analogues des actinides ou produits de fission a grande distance des
réacteurs.

Cette approche P-T-x couplée a I’étude des réseaux fissurés dans I'environnement proche a lointain
des zones de réaction naturelles d'Oklo aux différents stades de l'histoire géologique permettra de
fournir une base de données pour l'amélioration des modeles de migration et de rétention des
produits de fission et des actinides et d'évaluer la capacité et les mécanismes de rétention de ces
éléments dans les matériaux géologiques. Le role de la fracturation sur les écoulements fluides, les
remplissages et les paléofluides piégés seront donc plus particuliérement étudiés ainsi que leurs
directions de circulation. Ils constituent des indices importants pour mieux comprendre comment les
fractures créées avant, pendant et aprés les réactions de fission ont pu constituer ou non des voies
de transfert privilégiées pour la migration de produits de fission dans un environnement proche a
lointain des zones de réaction. En effet, si l'inventaire des éléments de fission dans I'environnement
proche des réacteurs est assez bien connu (position, teneur, mécanisme de production, ...), leur
répartition dans l'environnement proche a lointain, par rapport aux réseaux de fracturation et a la
disposition des différents types de roches (argiles, greés, pélites) n'est pas connue (GAUTHIER-
LAFAYE, 1995). Cette approche est nécessaire pour mesurer les effets de la fracturation sur la
mobilité des produits de fission et leur rétention. Les mécanismes de piégeage et de remobilisation
des éléments analogues tels que U, Pb, Th, REE, Zr dans les remplissages de fractures et dans la
roche encaissante seront aussi abordés en examinant le comportement de minéraux particuliers,
véritables traceurs géochimiques des échanges élémentaires entre fluide et roche. Un couplage entre
conditions physico-chimiques, microthermométrie, données géochimiques et isotopiques permettra
alors de mieux connaitre la relation entre paléocirculations fluides et migration élémentaire dans un
tel milieu fracturé.

L'abondance des études déja réalisées sur les zones d'Oklo a nécessité de faire le point sur les
données existantes. Une synthése des données factuelles pouvant étre utilisées pour la

reconstitution de I'évolution spatio-temporelle des conditions P-T-x et des circulations de fluides
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successives a été effectuée et intégrée au cadre géologique de la deuxiéme partie de ce mémoire de
theése.

Les différents événements ayant pu engendrer des circulations fluides et d’éventuelles migrations
élémentaires ont ét¢ identifiés sur la base des données existantes et de leurs limites de validité. Ii
apparait que seuls 4 événements (la diagenése minérale et organique, la minéralisation uranifére, le
fonctionnement des réacteurs, les intrusions magmatiques) ont induit 4 migrations élémentaires
majeures (MICHAUD and MATHIEU, 1998). Les données géochronologiques disponibles sur ces
événements avec la méthodologie utilisée, les échantillons ou minéraux étudiés et la référence ont été
synthétisés. Certaines conclusions thermochronologiques complémentaires ont été apportées. Les
données antérieures concernant I’évolution structurale régionale, la fracturation ainsi que les données
microthermométriques ont €té réexaminées et traitées conjointement avec les résultats obtenus.
Cependant, il apparait que plusieurs questions restent encore trés débattues : (1) quel est le régime
de pression (lithostatique ou hydrostatique) a prendre en compte tout au long de I’histoire
géologique, (2) quel sont les réles du socle et des altérations observées, des altérations dans les grés
sur les processus de remobilisation élémentaire, sont-ils a ’origine des minéralisations, (3) comment
peut-on relier I’évolution tectonique aux phénomeénes diagénétiques et minéralisateurs, (4) quel est la
nature et l’origine des fluides vecteurs des métaux et, en particulier 1’uranium et les éléments
analogues des actinides et produits de fission, est-ce les eaux connées du bassin sédimentaire, quel
est le contenu géochimique de ces fluides, (5) quels sont les trajets possibles des fluides, le
processus de dépbt résulte-t-il d’un mélange de fluides au niveau du contact FA/FB, d’un
changement brutal des conditions rédox, ou les deux ?

Pour cet objectif, une mission de terrain du 8 au 23 septembre 1996 a été réalisée pour
échantillonner les différents types de remplissages fissuraux et matériaux encaissants présents
verticalement sur une partie de la série stratigraphique du Francevillien et latéralement dans un
champ proche a lointain des zones de réaction en orientant les prélévements a chaque fois que cela
était possible. L'examen des données antérieures a permis de définir les zones les plus souhaitables
pour l'échantillonnage. Tous les éléments nécessaires a la localisation des échantillons et a
Pétablissement des relevés structuraux ont ét¢ obtenus aupres de la COMUF. 11 s’agit de: (1) de
cartes structurales issues des relevés de terrain et de mine (prospection ou exploitation), (2) de plans
des galeries accessibles avec situation des réacteurs, (3) des cartes topographiques et géologiques
autour des zones choisies et (4) des logs de sondages. Ils ont permis la réalisation de cartes
synthétiques a la méme échelle permettant le croisement de plusieurs types d'informations,
notamment les macro- et les microstructures.
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Le fonctionnement des réacteurs d'Oklo, Okélobondo et peut-étre Bangombé, de par la chaleur
dégagée par les réactions de fission, a considérablement modifié les isothermes des formations
encaissantes. La zone d'influence de la perturbation thermique engendrée par les réactions nucléaires
serait limitée & 20 m autour du cceur des réacteurs (ROYER et al., 1995). Au-dela, ce sont les
conditions d'enfouissement des roches qui dominent. La connaissance des conditions thermiques
dans une zone plus ou moins proche des réacteurs est issue essentiellement de 2 types d'indices : les
paragenéses par ['étude pétrographique des minéraux et les températures obtenues par ['étude des
inclusions fluides. C’est pourquoi, les études entreprises au laboratoire ont été réparties en 2 grandes
parties : (1) I’analyse des phases solides et (2) I’analyse des phases fluides.

Dans le détail, les observations faites a l'aide des techniques d'analyse des phases solides
permettront : (1) de déterminer la succession des paragenéses minérales, (2) de distinguer les
fractures par leur remplissage, (3) d'identifier les phases minérales qui pourront faire l'objet de
mesures géochronologiques et (4) d'obtenir des données qualitatives et/ou quantitatives sur les
possibilités de migration élémentaires dans les fractures et dans les roches encaissantes depuis un
environnement proche du réacteur jusqu'a un environnement plus lointain au cours des différents
stades de percolation de fluides. L’analyse 2D-3D de la microfracturation et des chemins de
migration de fluides permettra d'acquérir des données géométriques (études structurales s.l., et
surtout microstructurales) sur les trajets de migration fluide pour un événement fluide donné tracé
par les paragenéses, et les inclusions fluides. L'analyse par vidéo-analyseur des caractéristiques
géométriques des réseaux de microfissures et traitement statistique des données permettra une
meilleure approche de la géométrie de la microfissuration (orientation des réseaux de microfissures et
fractures, relations mutuelles, interconnectivité¢). L'identification des fluides portés par les
microstructures par leurs caractéristiques chimiques et physiques, permettra de relier un événement
fluide & un événement de déformation marqué par la direction locale des contraintes et recalé dans
I’évolution structurale régionale.

L’analyse des phases fluides sera entiérement axée sur ’aspect des inclusions fluides. Ces inclusions
sont les témoins des paléocirculations et permettent de déterminer la nature des fluides qui ont
circulé lors des différentes phases tectoniques. Elles sont également utilisées pour déterminer une
température minimale de formation et aprés correction appropriée (tracé d'isochores, et utilisation
de géothermometres indépendants ou de données sur les pressions ou les enfouissements), la
température de formation des inclusions. Ces températures correspondent aux températures de
dépot si les inclusions sont primaires ou a des circulations fluides postérieures au remplissages de
fissures ou aux ciments si les inclusions sont secondaires. Les inclusions fluides seront
essentiellement étudiées dans les différents types de structure tectoniques, failles, fentes, plans
d'inclusions. L'évolution des fluides dans le temps et en fonction des contraintes régionales sera

déterminée par les relations entre les différents types d'inclusions et les différents types de cristaux
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porteurs ainsi que dans un cristal en étudiant les relations d'intersection entre les plans d'inclusions,
et le remplissage des inclusions en fonction des directions.
Afin d’obtenir une reconstitution spatio-temporelle des paléocirculations fluides, une corrélation
entre les orientations de fractures, les différents types de fluides, les événements structuraux connus
importants et les successions de paragenéses minérales sera proposée. Les relations avec les
migrations élémentaires mises en évidence seront établies.

Ces recherches n’ont pas uniquement été finalisées & I’intérieur de ce mémoire de thése. Elles ont été
largement diffusées au sein de la communauté scientifique par la rédaction de rapports a destination

des participants au projet, d’exposés bi-annuels et d’articles scientifiques, dont voici une liste
exhaustive :

1/ Publications soumises :

MATHIEU R., ZETTERSTROM L. & CUNEY M., (1999). Accessory minerals behaviour and lead migration
as geochemical tracers of fluid circulation events around Oklo-Okélobondo & Bangombé natural nuclear
reaction zones (Gabon). Chemical Geology.

2/ Publication en préparation :

MATHIEU R. & CUNEY M,, (1999). Light rare earth element migration around natural reactor zones in
the Franceville basin (Gabon). Nature.

MATHIEU R., CATHELINEAU M., CUNEY M., GAUTHIER-LAFAYE F., POURCELOT L., PIRONON ],
FABRE C. & VALLANCE J., (1999). Paleocirculations in the Franceville basin and around Oklo natural
nuclear reaction zones (Gabon) : parageneses and fluid inclusions studies. Economic Geology.

3/ Participations a des congres :

CUNEY M. & MATHIEU R., (1999). Geochemical environment of Okélobondo reactor zone. In: Proceedings

of the 8" EC - Natural Analogue Working Group Workshop, programme meeting, Strasbourg (France), 23-
25 March, 1999. Abstracts.

MATHIEU R., CUNEY M., ZETTERSTROM L. & PEIFFERT C., (1999). Accessory minerals behaviour and
radiogenic lead migration : Geochemical tracers of fluid circulation events From the near- to far-field of
natural nuclear reaction zones (Oklo-Okélobondo & Bangombé Gabon). In: E.U.G. X, Strasbourg (France), 1
April, 1999, Terra abstracts.

MATHIEU R., FABRE C., CATHELINEAU M. & CUNEY M., (1999). Fluids typology in quartz-calcite
veins from the Franceville basin around Okélobondo reactor zone (Gabon): structural relations and
geochemical approach by coupled microthermometry — laser ablation-optical emission spectroscopy (LA-
OES). In: Fluids and Fractures, Nancy (France), 26-27 March, 1999, Abstracts.

MATHIEU R., CUNEY M., ZETTERSTROM L. & PEIFFERT C., (1998). Accessory minerals behaviour and
radiogenic lead migration : Geochemical tracers of fluid circulation events (Oklo-Okélobondo &

Bangombé, Gabon). In: Proceedings of the 2™ joint Oklo Working Group CEC-CEA, programme meeting,
Helsinki, 16-18 June 1998.



38 Objectifs des travaux

MATHIEU R., CUNEY M., ARIS Y. & CATHELINEAU M., (1998). Mineral paragenesis ans fluids
typology in different cracks orientation from fracture fillings : the near-field and far-field of OK84bis
reactor zone in Okélobondo mine (Gabon). In: Proceedings of the 2 joint of the Oklo Working Group CEC-
CEA, programme meeting, Helsinki, 16-18 June 1998.

MATHIEU R. & CUNEY M., (1997). Fluid circulation and P-T-X-t conditions evolution in the Franceville
basin and around reactor zones from Oklo-Okélobondo and Bangombé (Gabon). In: Proceedings of the 1% joint
Oklo Working Group CEC-CEA, programme meeting, Barcelona, 19-20 June 1997, EUR 18314EN. pp 111-121.

MATHIEU R., CUNEY M., CATHELINEAU M., DUBESSY ], PIRONON ], BOIRON M.C. &
GAUTHIER-LAFAYE F., (1997). Fluid movements in the Franceville basin and around Oklo nuclear
reactor zones : fluid inclusions data and new geochemical characteristics. In: ECROFI XV, Nancy (France),
1-4 July, 1997, Abstracts. pp 200-201.

4/ Rapports :

MICHAUD V. & MATHIEU R., (1998). Synthesis of existing information on the geological history of the
Franceville basin and the Oklo-Okélobondo and Bagombé nuclear reaction zones (Gabon). CEA Technical
Report. 65 p.

MATHIEU R. & CUNEY M., (1997). Rapport annuel d’avancement. Evolution des circulations fluides
fissurales et des conditions P-T-X-t dans les formations encaissantes des réacteurs naturels de la région
d'Oklo-Okélobondo et Bangombé (Gabon). Contrat CEC-CEA/CREGU Etude des remplissages fissuraux.
120 p.

MATHIEU R. & CUNEY M,, (1996). Rapport de mission (08 au 23/09/96). Echantillonnage des secteurs
d’Oklo, Okélobondo et Bangombé, Gabon. Contrat CEC-CEA/CREGU Etude des remplissages fissuraux. 42

P

Il: Programme des recherches envisagées a Tournemire

Le site souterrain de Tournemire (Aveyron) sert de station d’essais pour la caractérisation
des écoulements et des transports a grande échelle dans les argilites toarciennes. Ces argilites sont
affectées par une fracturation qui se marque par la présence de nombreux filonnets carbonatés. Dans
un tel contexte de roches imperméables, il est possible que des circulations d'eau puissent se faire a
la faveur du systéme fissural. A partir des données isotopiques sur les carbonates des fractures des
argilites de Tournemire, il a été suggéré que ceux —ci se sont déposés a des températures différentes a
partir d’un fluide constitué¢ de plusieurs composants (PHILLIPOT, 1995 ; MOREAU-LE GOLVAN,
1996). Les travaux récents (MEYER, 1990) sur P’histoire thermique du sud du Massif Central
montrent qu’a la fin du Crétacé des températures importantes ont été enregistrées, notamment au
niveau de la marge ardéchoise ou des écarts de températures de I’ordre de 70°C sont enregistrés entre
les paléotempératures et les températures actuelles.

L’objectif a donc été de caractériser finement les paragenéses minérales et la géochimie des
remplissages de fissure pour tenter d'établir une chronologie de leur remplissage, de déterminer la
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température de dépot des carbonates, de caractériser la source des solutions a l'origine des dépdts
calcitiques et d'évaluer la capacité tampon des roches encaissantes. Dans ce but, une étude
minéralogique et géochimique des remplissages des fissures et fractures a été réalisé a partir des
carottes fournies au CREGU par I'IPSN. Une analyse géochimique des roches encaissantes a
également été réalisée. Cependant, cette étude a un caractére exploratoire car elle repose sur un

nombre assez restreint d'échantillons.

De méme que sur le projet Oklo, les recherches entreprises & Tournemire n’ont pas uniquement été
finalisées a I’intérieur de ce mémoire de thése. Elles ont été diffusées au sein de la communauté
scientifique par la rédaction de rapports a destination des participants au projet, d’exposés et
d’articles scientifiques, dont voici une liste exhaustive :

1/ Publication acceptée :

MATHIEU R., PAGEL M., CLAUER N., DEWINDT L, CABRERA ]. & BOISSON JY. (1998).
Paleocirculations in shales : a mineralogical and geochemical study of calcite veins from Tournemire
tunnel site (Aveyron, France). European Journal of Mineralogy.

2/ Participations a des congres :

MATHIEU R., PAGEL M., CLAUER N., DEWINDT L, CABRERA J. & BOISSON ].Y., (1997). Recording
ancient fluid circulations in shales : a geochemical study of calcite veins from the Tournemire tunnel site
(Aveyron, France). In: E.U.G. IX, Strasbourg (France), 23-27 March, 1997, Terra abstracts, 9. p. 298.

MATHIEU R., PAGEL M., CLAUER N., DEWINDT L, CABRERA ]. & BOISSON J].Y., (1996). Recording
ancient fluid circulations in shales : Calcite veins in Tournemire (Aveyron, France). In: International
Conference on Cathodoluminescence and Related Techniques in Geosciences and Geomaterials, Nancy
(France), 2-4 September, 1996, Abstracts. pp 99-100.

3/ Rapports :

MATHIEU R. & PAGEL M, (1996). Rapport final. Etude des remplissages des fractures des argilites de
Tournemire. Contrat CREGU/IPSN. 39 p.

MATHIEU R. & PAGEL M., (Janvier 1996). Rapport d’avancement des travaux. Etude des remplissages des
fractures des argilites de Tournemire. Contrat CREGU/IPSN. 48 p.
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2eme pARTIE :
PALEOCIRCULATIONS FLUIDES DANS
L'ENVIRONNEMENT DES REACTEURS NUCLEAIRES
INATURELS D°OKLO-OKELOBONDO ET BANGOMBE
(BASSIN DE FRANCEVILLE, GABON)

Introduction

Le gisement d’Oklo fait partie des grands gisements d’ge Précambrien, mais ses
particularités physico-chimiques ont fait que la minéralisation essentiellement uranifére a subi un
phénomeéne de fission nucléaire naturelle unique au monde. Depuis la découverte des premiers
foyers de réactions nucléaires a Oklo en 1972 (BODU et al., 1972 ; NEUILLY et al., 1972), de
nombreuses études ont été consacrées a la compréhension du phénomeéne tant du point de vue
nucléaire que géochimique. L’orientation prise depuis 1991, dans le cadre du contrat de recherche
passé entre la CCE et le CEA, a été résolument axée vers ’aspect « analogue naturel » du
stockage de déchets radioactifs (BLANC et al., 1988). Les résultats obtenus sont exposés sans
perdre de vue les objectifs énumérés dans la premiére partie de ce travail.

Cette partie présente le contexte de la carri¢re d’Oklo ainsi que la mine d'Okélobondo et la
carri¢re de Bangombé en relation avec les processus géologiques qui ont présidé a la formation et
a I’évolution de la minéralisation uranifére. La position géochronologique de la minéralisation dans
son contexte stratigraphique, pétrographique et géodynamique, les conditions physico-chimiques
qui ont contrlé la préconcentration de |’uranium ainsi que le fonctionnement des réacteurs
nucléaires naturels, tous les travaux récents sur le comportement et les capacités de migration des
produits de fission autour des zones de réaction sont résumés afin de pouvoir aborder des voies
nouvelles de recherches ou de continuer plus profondément sur les problématiques soulevées lors
de la premicére phase 1992-1995. Aprés avoir présenté brievement la spécificité de
I’échantillonnage réalisé au cours d’une mission de terrain de deux semaines (du 09/09/96 au
23/09/96) ainsi que la stratégie opératoire, une étude minéralogique et géochimique des phases
solides colmatant les remplissages fissuraux de la couverture sédimentaire et du socle sera
présentée. Une succession paragénétique originale calée chronologiquement avec 1’évolution
structurale est proposée. L’aspect des migrations élémentaires depuis I’échelle du minéral jusqu’a
celle du bassin sédimentaire sera traité sous la forme d’un article soumis & Chemical Geology
intitulé « Accessory mineral behaviour and lead migration as geochemical tracers of fluid
circulation events around Oklo-Okélobondo and Bangombé natural nuclear reaction zones,
Franceville basin (Gabon) ». Les caractéristiques géochimiques et isotopiques des fluides seront

exposées. Une chronologie de ces paléocirculations fluides sera proposée et, grice a
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I’échantillonnage orienté effectué, calée avec I’évolution structurale et la succession paragénétique
précédemment citée. De nouvelles contraintes P-T-x-t de I’évolution des paléocirculations fluides
ont été obtenues. La nature et la source des fluides, leur r6le dans les altérations du socle et de la
couverture sédimentaire a ’origine de ces remplissages seront discutées dans un cadre structural
et chronologique.

I: Cadre géographique

I:1. Le bassin de Franceville

I:1:1. Localisation
Le bassin de Franceville est situé au sud-est du Gabon (Figure II-1). Il forme une aire
elliptique de 2500 km? circonscrite dans un rectangle de latitude 1°S a 2°S et de longitude 13°E a
13°44°E. Le grand axe du bassin s’allonge suivant la direction NO-SE sur environ 135 km, le petit
axe mesure 45 km.
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Figure II-1 : Carte géologique du Gabon, situation du bassin de Franceville (d’aprés WEBER, 1968).
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I:1:2. Données géographiques et climatiques

Dans la région de Franceville, deux domaines naturels reflétent des substratums différents :
(1) a Pouest, une couverture forestiére dense et luxuriante a “okoumea” se développe sur un socle
granitique a topographie contrastée et (2) a I’est, le relief du bassin sédimentaire est model¢ par
une intense érosion entamant de fagon préférentielle I’assise pélitique. Il se forme de nombreuses
collines arrondies séparées par un réseau dense de marigots bordés de galeries forestiéres. La
végétation est dominée par une savane arbustive essentiellement a hypparrhenia, pobegrunea et
sarcocephalus.
Dominant cet ensemble de basse altitude (entre 300 et 400 m) se détachent des plateaux,
culminant entre 500 et 600 m, véritables reliques tabulaires d’une surface disséquée par 1’érosion.
Certains de ces plateaux présentent des minéralisations manganésiféres, comme par exemple ceux
de Moanda et Massengo. Le réseau hydrométrique majeur est dominé par le fleuve Ogooué qui
descend des plateaux Batékés au SE et s’oriente vers le NO, grand axe du bassin de Franceville en
direction du bassin de Lastourville. L.’Ogooué s’enrichit dans le bassin de Franceville des eaux de
ses effluents, le Mpassu, le Lékoni, le Sébé, le Lébombi, la Lékédi et le Léyou. Les précipitations
moyennes se répartissent en deux saisons de pluies, de mars a mai et de septembre a décembre ;
une petite saison séche (janvier a février) et une grande saison séche (juin a aoiit) ou il ne tombe
alors que 3,5% en moyenne des précipitations annuelles. Les températures moyennes sont assez
constantes au cours de 1’année : 23,9°C avec un maximum de 24,9°C en mars et un minimum de
22,3°C en juillet. L’hygrométrie de ’air est trés élevée ; pendant la saison des pluies, la saturation
est quasi-permanente et ’humidité relative moyenne d’une année est voisine de 80%.

ll: Cadre géologique

ll:1. Contexte tectonique

I1:1:1. Grandes structures cratonisées de I'Afrique

Les grandes structures de 1'Afrique ont été acquises a la fin du Précambrien suivant 4 grands
orogénes : (1) le Précambrien A : de 500-600 a 900-1200 Ma, (2) le Précambrien B : de 900-1200
a 1800-2000 Ma, (3) le Précambrien C : de 1800-2000 a 2500 Ma et (4) Précambrien D : plus de
2500 Ma. En Afrique, on a quatre blocs ou cratons granitiques : (1) le craton de I'Afrique de
'ouest ou guinéo-éburnéen, (2) le craton du Kalahari, (3) le craton nilotique et (4) le craton
congolais. Ces cratons sont entourés de zones intercratoniques ou ceintures mobiles, zones de
suture sur les axes de plissement a sédimentation profonde particuliere. Le craton congolais
comporte sept bassins empilés discordants : quatre au Précambrien A et trois au Précambrien B

dont le bassin du Francevillien sur sa bordure nord-ouest. Les sédiments du bassin du



44 Oklo

Francevillien gabonais sont discordants, en général, sur les roches granitiques et granito-
gneissiques de la zone cratonisée couvrant ~180 000 km? soit quasiment toute la partie centrale et
orientale du Gabon. La partie occidentale cratonisée est constituée par le systéme métamorphique
de I'Ogooué daté a 1940 Ma, en contact faillé a l'est avec le Francevillien. Certains auteurs

constatent un passage progressif du Francevillien a des séries d'un niveau de métamorphisme

croissant.

I1:1:2. Géochronologie de la mise en place du socle cristallin

Douze datations ont été obtenues sur le socle archéen du massif du Chaillu, substratum de
la série francevillienne et du bassin de Franceville. Une étude géochronologique importante du
socle archéen (S1 a S7) est donnée par CAEN-VACHETTE et al. (1988) (Tableau 1I-1). 1l
apparait que la mise en place du socle archéen du bassin de Franceville s'est réalisée en plusieurs
étapes relativement rapprochées dans le temps, depuis 2888 Ma datant un métamorphisme de
niveau catazonal, 2765 Ma pour la mise en place des diorites et monzogranites, 2637 Ma pour
les plutonites potassiques et 2600 et 2409 Ma pour des granitoides. L'intrusion du granitoide
affecté par P’accident de Bakoudou serait liée & un événement tectonique (SERE, 1996). Deux
ages, 2696 Ma et 2416 Ma, marquent deux franchissements d'isothermes : le premier, 250-350°C
(température de fermeture du systéme K/Ar pour les biotites ; ARMSTRONG et al. (1966)) et le
second, 300-400°C (température de fermeture du systeme K/Ar dans les muscovites ; PURDY
and JAGER (1976)). 1l s'agit de deux 4ges de fermeture correspondant a deux régimes successifs
pouvant correspondre a : (1) un refroidissement du socle cristallin a 2696 Ma, puis une
réouverture, une mise en place tardive avec a un réchauffement local et (2) un refroidissement de
ces intrusions tardives a 2416 Ma.

I1:1:3. Géochronologie des principales phases tectoniques dans la zone mobile de
I’Ogooué

Trois phases tectoniques ont été mises en évidence dans le systtme métamorphique (ou
zone mobile) de 'Ogooué situé au Nord-Ouest du massif du Chaillu (Figure II-1). L'Ogooué est
considéré comme ['équivalent métamorphique de la série francevillienne (GAUTHIER-LAFAYE,
1986). La premiére phase de déformation T1 & métamorphisme faible est immédiatement suivie
d'une phase T2 qui est la phase majeure de déformation a métamorphisme maximum (Tableau I1I-
2). La phase T2 n'a pas été enregistrée sur les argiles car celles-ci ont été affectées a posteriori par
la phase T3 (diagenése carbonatée), mais elle est contemporaine du fonctionnement des réacteurs
nucléaires d'Oklo. Une dynamique en extension liée a cette phase T2 explique la mise en place des
filons de pegmatites & muscovite (GAUTHIER-LAFAYE, 1986). Ce mécanisme pourrait
simplement résulter d'une réactivation d'anciens filons pegmatitiques de type Mounana. Cette

phase est la cause des structures N-S, déformations majeures induisant le pendage des couches du
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bassin d’Oklo. Une troisiéme phase de déformation T3 de plus faible intensité est responsable de
larges plissements et des structures actuelles du systéme de 1'Ogooué. Son 4ge de 1874 Ma
correspond au passage sous les isothermes 300 a 500°C (températures de fermeture du systéme
Rb/Sr dans la biotite et la muscovite ; ROTH et POTY (1985)). Cette phase T3 se répercute dans
le bassin de Franceville sous la forme de la diagenése carbonatée.

N°  Dates (Ma) Evénements Meéthodes Références

S1  3150-2600 Mise en place des granites du U/Pb,Rb/SretPb/Pb CAEN-VACHETTE et

Nord Gabon et du Chaillu sur zircons al. (1988)
52 2888 + 40 Métamorphisme générant Isochrone roche totale CAEN-VACHETTE et
des gneiss catazonaux Rb/Sr al. (1988)
S3 2800 Mise en place des plutonites U/Pb sur zircons SERE (1996)

du socle archéen

5S4 2765 + 39 Mise en place des diorites- Isochrone roche totale CAEN-VACHETTE et

monzogranites Rb/Sr al. (1988)
S5 2693 + 23 Mise en place des Isochrone roche totale CAEN-VACHETTE et
granitoides Rb/Sr al. (1988)
Sé 2672 +23 Mise en place des sillons  Isochrone roche totale CAEN-VACHETTE et
ferriferes Pb/Pb al. (1988)
S7 2637 £33 Mise en place des facies  Isochrone roche totale CAEN-VACHETTE ef
potassiques des plutonites Rb/Sr al. (1988)
S8 2696 + 60 Refroidissement du socle K/Ar sur biotites BONHOMME ef al.
gneissique du Chaillu (1978)
S9 2680 Mise en place des granites et Isochrone roche totale BONHOMME et WEBER
2590* pegmatites de Chaillu Rb/Sr (1969)
S10 2600 Fin des intrusions précoces Isochrones Rb/Sr, CAEN-VACHETTE et
des granitoides Pb/Pb et Discordia al. (1988)
U/Pb
S11 2416 Refroidissement des K/ Ar sur muscovites VIDAL (1968)
2535* pegmatites tardives du
Chaillu

S12  2409+43  Mise en place du granitoide Isochrone roche totale CAEN-VACHETTE ef

tardif de Bakoudou Rb/Sr al. (1988)

* dges obtenus avec ’ancienne constante de désintégration (A'Rb=1,47.10"" an’') et recalculés avec la nouvelle
ARb=1,42.10"" an”’ par WEBER et BONHOMME (1975).

Tableau II-1 : Synthése géochronologique de la mise en place du socle cristallin.
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II:1:4. Structure du bassin du Francevillien et du domaine de Franceville
Le bassin du Francevillien recouvrant la majeure partie du centre et de I’est du Gabon est
composé de plusieurs bassins élémentaires plus ou moins communicants dont les principaux sont
: (1) le bassin d'Okondja, (2) le bassin de Booué, (3) le bassin du Nord-Leyou — Lastourville et
(4) le bassin de Franceville.

N°  Dates (Ma) Evénements Méthodes Références

T2 1950 + 30 Phase tectono-métamorphique Isochrone roche totale =~ VACHETTE (1964)

Rb/Sr

T2 1997 + 30 Phase tectono-métamorphique Isochrone roche totale MAYAGA-MIKOLO
Pb/Pb (1996)

T3 1874 £ 91 Phase tectono-métamorphique  Isochrone minéraux BONHOMME et al.
Rb/Sr (1982)

Tableau I1-2 : Synthése géochronologique des principales phases tectoniques.

La couverture sédimentaire du Francevillien est affectée par une tectonique cassante liée an

rejeu du socle sous-jacent. Elle repose au nord et au sud en discordance angulaire sur les massifs
du Nord-Gabon et du Chaillu. Elle est en contact, a l'ouest avec le systéme de I'Ogooué et
recouverte, a l'est en discordance par les plateaux Batekes. Le bassin du Francevillien est
structuré par deux grands couloirs de fractures NW-SE, jalonnés par des modles granitiques
(Asséo, Amiéni et Ondili) ayant fonctionnés en haut-fond a 1'époque du dépdt. Ces deux couloirs
sont décalés par un faisceau de failles N160° de N'Goutou-Andjogo, dans lesquels s'installent, au
NE le bassin d'Okondja et au SW, les bassins de Lastourville-Franceville qui se prolongent vers le
NE par le domaine du plateau des Abeilles (Figure 1I-1).
Le bassin de Franceville est affect¢ par de nombreuses déformations dont les orientations
principales sont les suivantes : (1) une direction majeure NW traduite par des accidents
provoquant en général un affaissement du compartiment NE par rapport au compartiment SE,
des déformations souples (synclinaux de Yéyé au nord et de M'Vengué au sud) et des flexures
régionales et (2) des directions ENE et WSW traduites par des failles de décompression de faible
rejet & remplissage doléritique.

La combinaison de ces directions NW avec des axes cassants de directions NS entraine un
découpage en panneaux losangiques rejouant plusieurs fois les uns par rapport aux autres.

Deux principaux accidents NS limitent a l'est et a 'ouest le bassin de Franceville : (1) a I'ouest, la
faille de la Leyou constituant la bordure est de la boutonniére de socle de Mounana et (2) a l'est,
la faille d'Andjogo de direction N160°, marquée dans le socle du Chaillu par la présence de roches
ultrabasiques au sud, et recoupant au nord, le synclinal de M'Vengué, longeant le mdle de socle

d'Ondili et se poursuivant dans le socle du Nord-Gabon pour constituer la bordure occidentale du
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bassin d'Okondja. Parmi toutes les structures N-S importantes s'ajoutent deux trés importants
filons de dolérite, disposés en échelon, traversant tout le bassin de Franceville. Beaucoup de
petits filons de direction E-W & ENE-WSW se ramifient a partir de ces deux filons N-S.
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Figure I1I-2 : Carte paléogéographique et structurale des bassins de Franceville et Lastourville (modifiée d’aprés

GAUTHIER-LAFAYE, 1986).

Deux autres accidents principaux NW-SE limitent au nord et au sud le bassin de Franceville : (1)
au nord, I'accident NW-SE de 1'0gooué et (2) au sud, l'accident de la bordure SW du Francevillien.
Ces accidents sont fréquemment relayés par des structures E-W a N110°, failles normales avec
effondrement du compartiment nord (faille de Mikouloungou, de Kiéné et de la bordure sud du

synclinal de M'Vengué). Dans la partie SE du bassin de Franceville, des anticlinaux et des
synclinaux de direction NW-SE décrits par WEBER (1968) correspondent a des structures du

socle en horsts et grabens.
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II:1:5. Le gisement d’Oklo-Okélobondo

II:1:4:1. La carriere d’Oklo
Le gisement d'Oklo (Planche photographique I), situé a 5 km au sud de Mounana et 4 une

vingtaine de kilométres au nord de Moanda présente deux types de structures tectoniques
(GAUTHIER-LAFAYE, 1986) :

- (1) une large flexure subméridienne orientée N10° qui borde l'est de la boutonniére de

Mounana. Le flanc ouest s'appuie en contact faillé sur le socle. Elle affecte l'ensemble des
gisements d'Oklo et d'Okélobondo, et est responsable du pendage moyen des couches du FA et
FB de 30° a 60° vers l'est ainsi que du systéme de fractures N150° a N170°, auxquels peuvent
étre associées des flexures métriques a décamétriques. Dans le gisement d'Oklo, ce pendage est
maximum (30 a 50°) vers le haut de la flexure et plus faible (10 a 30°) vers l'est. Cette flexure se
poursuit vers le sud jusqu'aux secteurs de Lékédi et de M'Bersé avec un axe plongeant vers le sud
amenant ainsi le contact FA-FB a une cote de plus en plus basse. Vers l'est, ses effets
disparaissent pour laisser place a une disposition tabulaire & faiblement pentée des couches. Les
gisements d'Oklo et d'Okélobondo se situent tous deux au sommet de cette flexure.

- (2) des plis secondaires orientés N60° responsables de la structuration en une série
crochon, dome et dressant au Nord de la carriére et cuvette au Sud.

- (3) des fractures majeures orientées N150 a 170° verticales. Elles traversent toutes les
structures et donc, découpent les grés du FA en laniéres ondulées.

Les différentes zones de réaction (de 1 a 16) sont réparties le long du flanc ouest de la
carriere (Figure 11-3).
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Figure II-3 : Coupe E-W des secteurs Oklo-carriére et Okélobondo-mine avec projection des zones de réaction aux
différents niveaux (modifiée d'aprés HASSENFORDER et al.,1994).
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La fracturation affectant ces structures se compose de deux types :
- (1) les fractures orientées N160 a 170° verticales. Elles sont en général majeures et les plus
tardives car elles traversent toutes les structures. Des mouvements dextres avec effondrement du
compartiment Est leur sont associés. Ces fractures sont a rattacher a 1'épisode de flexuration
subméridien responsable du pendage moyen des couches de 30 a 40° vers l'est.
- (2) les fractures li€es aux structures d'axe N60°, affectant donc des plis plus serrés que la flexure
subméridienne, qui se répartissent en quatre systemes orientés NO a 170° pour les fractures
diagonales gauches (Dg) trés fréquentes, N100 & 110° pour les fractures diagonales droites (Dd),
N60° pour les fractures longitudinales (L) porteuses de stries horizontales senestres et peu
marquées et N140° pentée de 60° vers le SW pour les fractures transversales (T) peu marquées.

Des flexures analogues peuvent se rencontrer a toutes les échelles métriques a
décamétriques. Dans certains cas, elles ameénent les couches & la verticale et induisent une
fracturation paralléle a leur axe. Cette flexuration s'accompagne en général de glissements sur
couches et de mouvements a composante horizontale dextre marqués par des stries sur fractures
ou par des plis & axes verticaux.

Dans I'environnement de la couche C1 (¢f. 11:4:2.), les réacteurs se situent principalement
dans des couloirs de cisaillements dont les limites sont commandées par les différents systémes
de fractures a remplissage quartzeux associés au dome.

11:1:4:3. La mine d’Okélobondo

Le secteur d'Okélobondo est situé au sud de la carriére d'Oklo et en profondeur (Figure II-

3). La distinction entre ces deux zones est principalement due a I'historique de leur découverte : a
Okélobondo, aucune zone de réaction sensu stricto n'avait été observée jusqu’au creusement
d’une galerie OD8 atteignant plusieurs zones d'appauvrissement en *°U reconnues par sondages,
notamment OK84bis. La minéralisation a Okélobondo appartient & la méme enveloppe
minéralisée que Oklo.

La structure souple la plus remarquable rencontrée est un pli (Planche photographique III) qui a
été recoupé dans les galeries OD 11, OD 15 et le fit H. Ce pli est considéré comme conique
plongeant vers I'Est-Sud-Est (LEDEE, 1991). Deux grandes familles de failles subverticales la
premiére orientée N130-150°, la seconde orientée N10-20° ainsi qu'une fracturation hydraulique
subhorizontale se distinguent au niveau de ce pli (LEDEE, 1991). Une quantit¢ importante de
fractures subverticales découpent en échelon les bancs gréseux. Elles sont essentiellement
colmatées par du quartz. La microfracturation hydraulique est marquée par la présence d’un
réseau dense de microfilonnets de calcite guidés par les contacts stratigraphiques entre bancs
gréseux et interbancs pélitiques (Planche photographique II).
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I1:1:6. Le gisement de Bangombé

Le gisement de Bangombé (Planche photographique I) contient des minéralisations
uraniféres localisées au contact des grés du FA supérieur avec les pélites FB. Ce contact décrit
une trés large voussure antiforme d'axe N-S a NE-SW a plongement N a NE. Les couches de grés
du FA s'enfoncent progressivement sous les pélites FB sous le plateau manganésifére de
Bangombé suivant un pendage de 10 & 20°. Cette voussure est recoupée par la faille normale NW-
SE pendant vers le NE de Bangombé-Mambala qui présente un rejet vertical de 400 m (Figure II-
4). Les indices uraniferes les plus importants sont rencontrés au sommet d'une petite structure
anticlinale, sur le flanc ouest de la voussure kilométrique N10°, daxe NW-SE subparalléle 4 la
faille de Bangombé-Mambala. Des fractures paralléles & cet anticlinal affectent les grés. D'anciens
sondages présentent de fortes concentrations en uranium liées a ce type de fractures. La
minéralisation se situe alors dans un grés trés fracturé et rubéfié. Les fractures dans ce grés
silicifié sont remplies de quartz et d’hématite (Figure II-5). Souvent, les grés minéralisés sont
affectés par de la fracturation hydraulique qui conduit a la formation des filonnets
plurimillimétriques de calcite subconcordants sur les plans de stratification comme. Les pélites
noires sont aussi fracturées. Ces fractures sont remplies d'hématite, sulfures et produits blancs
(Figure II-5).

§ Plateau

manganésifére

Figure II-4 : Carte géologique du secteur de Bangombé (modifiée d'aprés GAUTHIER-LAFAYE, 1986).
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Figure 11-5 : Colonne stratigraphique type BAX.3 (modifiée d'aprés document CEA).

II:1:7. Chronologie de la fracturation

Le dispositif faillé d'Oklo-Okélobondo serait le résultat d'une double structuration
distensive sur les grés du mur de la couche C1, notamment au niveau du parement ouest de la
carriére (HASSENFORDER ef al., 1994). La répercussion de ces structures dans les pélites FB
est faible, car la structuration disparait déja vers le haut des grés, a la base des pélites.
La premiére étape distensive D1, anté-flexuration régionale, se caractérise par des failles normales
subverticales majeures, NW-SE et SW-NE, a mouvement longitudinal différentiel et quelques
directions de failles E-W voire N-S mineures associées aux précédentes. Les failles E-W 4 faible
rejet vertical sont parfois reprises en décrochement, en association avec les glissements couche
sur couche. Le réseau trés serré de failles majeures et E-W mineures, bréchifiant les gros bancs

gréseux, se retrouve enroulé dans les structures postérieures type dressant liées a l'épisode de
flexuration. Le champ distensif montre un 61 en position verticale et une direction d'extension 63

voisine de E-W (Figure 11-6).

La deuxiéme étape distensive D2 est la flexuration régionale, créant un couloir régional sub-
méridien de plusieurs centaines de métres de largeur. L'axe de flexuration régionale est orienté
N10°. Le mouvement flexural bascule les structures préexistantes vers l'est, de fagon rigide pour

les grés du FA et de fagon plus souple pour le haut de la formation et les pélites FB avec
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inversion tectonique sur des crochons préexistants et déclenchement de glissements couche sur
couche, ceux-ci favorisant une désolidarisation de I'ensemble pélitique FB. Cette deuxiéme phase
tectonique est le moteur du remplissage de calcite fibreuse dans les joints subhorizontaux situés
dans les interlits pélitiques (15-20 cm d'épaisseur). Cette structuration réactive les fractures N-S
et NE-SW du dispositif existant lors de la premiére phase D1 et crée des ondulations de direction
oblique, telles que le dome de la partie nord de la carriére. Les fractures fonctionnent en
effondrement différentiel (en marche d'escalier) avec des rejets d'échelle métrique a pluri-
décamétrique.

Ces structures disparaissent progressivement vers le haut, a la base des pélites FB dont la
disposition devient plus réguliére avec un pendage moyen a faible vers 1'Est. Elles laissent la place
a des traces de déformation souple dans les premiéres dizaines de metres de la formation FB,
cantonnées a des niveaux décimétriques a métriques, subparalléles au litage sédimentaire. Ces
traces s'expriment par des plis associés a des glissements discontinus plans sur plans de litage.
L'orientation des stries et 1'éventail de dispersion des axes de plis déterminent une direction de
transport tectonique de la masse pélitique vers I'Est ou I'Est-Sud-Est dans un processus de
glissement tangentiel. Ce glissement tangentiel se replace dans un contexte distensif lié¢ a la
flexuration et dans des comportements différents des deux ensembles sédimentaires FA plus
rigide que FB.

La troisiéme étape décrochante D3 est liée a une direction de raccourcissement subhorizontale N-
S a N30°. Le champ décrochant correspond a un 67 en position verticale et une direction de
raccourcissement o1 comprise entre N20°-N30° pour Oklo et plus proche de N-S pour

Okélobondo Nord. Cette phase D3 est tardive et affecte un ensemble rocheux préfracturé soumis
a un nouvel état de contraintes aprés celui du régime distensif. Les déplacements sur les fractures
préexistantes restent de faible ampleur et influencent trés peu le dispositif régional. Ces
différentes familles de fractures préexistantes sont utilisées en plans de décrochement. Les
familles de fractures les plus réguliérement réactivées, portant les marqueurs cinématiques les
plus nets sont les familles transverses : NW-SE, réactivées en dextre et SW-NE, réactivées en
senestre. Les fractures N-S peuvent elles aussi étre réactivées en décrochements dextres ou
senestres ou en ouvertures a remplissage quartzeux.

La mise en place des filons de dolérite N-S ainsi que leurs ramifications sub E-W a provoqué
aussi une activité tectonique cassante, mais de plus faible ampleur.

Les principales directions contrdlant le dispositif final sont déja présentes, sous différentes
formes, avant l'étape de flexuration (HASSENFORDER et al., 1994). Elles caractérisent une
évolution précoce dans laquelle on distingue a la fois des structures distensives et des
microstructures, telles les fentes paralléles au litage et la pseudo-bréchification des bancs gréseux,
montrant l'intervention d'un épisode de fracturation hydraulique. L'événement minéralisateur et

les réactions de fission sont donc précoces dans 1'évolution structurale. Ils sont synchrones de la
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principale phase distensive D2. La derniére phase décrochante déforme et recoupe les amas
minéralisés et les réacteurs.
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Figure I1I-6 : Schéma de I’évolution structurale des contraintes et des systémes faillés associés (modifié d’aprés
HASSENFORDER et al., 1994).

Les quatre systémes de fractures Dg (N-S), Dd (E-W), T (NW-SE) et L (NE-SW), ainsi que les
fractures N-S associées a la flexure subméridienne, largement observés dans la carriére d’Oklo, ne
s'expriment pas avec la méme intensit¢ dans tous les niveaux de la couche C1. Ils sont
essentiellement marqués dans les niveaux de grés moyens a grossiers silicifiés ou ils provoquent la
rupture de la roche suivant un débit prismatique. Dans les niveaux conglomératiques, plus
hétérogenes, leur fréquence diminue, et les déformations cisaillantes dominent. Les cisaillements
affectent exclusivement les niveaux gréseux hétérogenes (gres conglomératiques et conglomérats)
du C1, ainsi que les joints argileux intercalés dans les bancs de gres.

Il:2. Contexte stratigraphique

Le bassin sédimentaire de Franceville est un maillon de tout un ensemble de bassins en
chapelets d’age protérozoique inférieur. Les sédiments remplissent un fossé d’effondrement
intracratonique (WEBER, 1968) montrant une structure en grabens. Le bassin est recouvert dans
sa partie orientale par les formations horizontales d’age mésozoique de la cuvette congolaise. A
I’ouest, le systéme intermédiaire (série sédimentaire en continuité avec le Francevillien) et la zone
mobile de I’Ogooué (ensemble métamorphique) forment les limites du bassin.

II:2:1. La série francevillienne et son contexte géodynamique
C’est dans le bassin de Franceville que la série sédimentaire francevillienne non

métamorphique d’age protérozoique inférieur a été définie. Elle est constituée par un ensemble
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sédimentaire décrit par WEBER (1968) comme une succession de cing formations sédimentaires
indexées FA, FB, FC, FD et FE (Figure II-7).
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Figure II-7 : Colonne stratigraphique de la série francevillienne dans le bassin de Franceville (d ‘aprés WEBER, 1968).
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Depuis le bas de la série vers le haut, on trouve successivement: (1) un remplissage

syntectonique du bassin débutant par la formation du niveau FA (500-1000 m) caractérisé par
des dépots continentaux gréso-conglomératiques d’origine fluvio-deltaique, (2) la formation FB
(750 m) qui constitue la premiére série transgressive marine du cycle sédimentaire francevillien
dans le Protérozoique Inférieur du Gabon, subdivisée en deux sous-unités FBy, a épisode
pélitique et ampélitique, et FB, composée essentiellement de grés massifs isogranulaires formant
cartographiquement de grands corps gréseux oblongs de direction NNO-SSE (AZZIBROUCK-
AZZILEY, 1986), (3) une sédimentation chimique de jaspe FC, dépot siliceux d’origine
volcanique de 40 m de puissance recouvrant uniformément tous les faciés sous-jacents, tendant a
déborder sur le socle granitique et marquant la fin des dépdts détritiques, (4) la formation FD (30-
110 m de puissance) constituée essentiellement d’ampélites, de shales noirs assez siliceux, tres
riches en matiére organique et dépourvus de matériel détritique (quartz, micas, ...) intercalée avec
des cinérites et des tufs vitroclastiques et (5) les épandages tardifs de grés supérieur (formation
FE, 100 m de puissance) marquant a la fois un retour & une sédimentation détritique du milieu et &
une phase ultime de comblement du bassin.
La configuration actuelle du bassin de Franceville est le résultat de quatre phases (GAUTHIER-
LAFAYE et al., 1984) : (1) une phase de formation responsable de la subsidence, (2) une phase
d’effondrement qui marque la fin de la sédimentation du niveau FA, (3) une phase de comblement
qui s’observe par un remplissage de dépdts marins de la formation FB avec un enrichissement de
matiére organique et (4) une phase d’extension et de subsidence généralisée (WEBER, 1968).

I1:2:2. Géochronologie de Ia sédimentation
Les seules datations de la sédimentation sont issues d’analyses isotopiques effectuées sur
un complexe volcanique alcalin situé dans le bassin d'Okondja (Figure 1I-1 ; Tableau II-3). Cette
formation intrusive de N'Goutou recoupe la formation FA. Elle est interstratifiée dans les
ampélites de la base du FB (CHOUBERT, 1937). Elle date donc la limite stratigraphique entre les
formations FA et FB.

N°  Dates (Ma) Evénements Méthodes Références

F1  2143+143  Limite stratigraphique FA-FB Isochrone roche totale = BONHOMME et al.

Rb/Sr (1982)
F2  2143-1700  Limite stratigraphique FA-FB  Isochrone minéraux BONHOMME et al.
Rb/Sr (1982)

Tableau I1-3 : Synthése géochronologique de la sédimentation.

Les 4ges obtenus correspondent a la mise en place des roches volcaniques (passage de la
température de fermeture du systéme Rb/Sr, 550-650°C en roche totale ; THONI, 1985). L'age
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F1, 2143 Ma en dépit de sa marge d'erreur élevée, est interprété comme étant I'4ge de la limite
stratigraphique entre les formations FA et FB. Les ages fournis en F2 sont trés dispersés. Ils
reflétent des remobilisations isotopiques liées a I'histoire diagénétique du bassin (BROS, 1993).

II:3. Histoire diagénétique précoce

II:3:1. Les diagenéses minérales

Les caractéres minéralogiques des sédiments gréseux du bassin de Franceville indiquent
Pexistence de phénoménes diagénétiques profonds qui se manifestent par le développement d’un
ciment et I’apparition de phases minérales néoformées. La nature des ciments est caractérisée par
des zones silicifiées, carbonatées et argileuses. La diagenése se manifeste par des phénomenes de
désilicification et de resilicification des grains détritiques de quartz. Les grains détritiques de
quartz présentent soit des figures de corrosion soit des auréoles de nourrissage de quartz. La
diagenése argileuse correspond a des phénoménes d’illitisation et de chloritisation principalement
issus des produits de dissolution des feldspaths. Les données microthermométriques des
inclusions fluides sur les nourrissages de quartz et les ciments dolomitiques des grés du FA
aboutissent toutes a un enfouissement maximum a 4000 m (GAUTHIER-LAFAYE, 1986). C'est a
ce niveau d'enfouissement que l'illitisation a eu lieu. Cette réaction permet la libération de silice,
alors disponible pour silicifier les greés. Les minéraux mineurs sont des sulfates (barytine et
anhydrite), sulfures (pyrite, chalcopyrite, galene), oxydes de fer-titane et matiére organique qui
induisent une zonéographie de couleurs dans la formation FA (Figure II-8). Le faciés rouge est
localisé au centre du bassin et se matérialise par la présence d’hématite entre les grains détritique
de quartz dans une matrice illitique, les faciés verts ou noirs occupent des positions structurales
“hautes” par rapport aux faciés oxydés riches en illite et/ou chlorite.
Les transitions entre ces faciés sont discordantes sur le plan de stratification et reflétent des
fronts redox acquis pendant la diagene¢se (GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1989a). Les phases
fluides a caractére oxydant circulant a des stades précoces dans les grés du FA sont a I’origine de
la coloration rouge sous I’effet de la compaction. Cette oxydation presque toujours présente a la
base du FA recoupe les stratifications dans les zones supérieures. La couleur rougeatre des grés
du FB est liée a la présence d'hématite et résuite d'une oxydation diagénétique (GAUTHIER-
LAFAYE et al., 1996). L’origine du front réducteur est a rechercher dans I’évolution diagénétique
des matieres organiques des niveaux réduits du FA et dans la migration des fluides a potentiel

réducteur associés aux hydrocarbures générés par la matiére organique sous l'effet de la
compaction (GAUTHIER-LAFAYE, 1986).
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Figure II-8 : Zonéographie des couleurs dans le sondage BA.2 : relations avec les milieux de dépdt (modifié d’apreés
GAUTHIER-LAFAYE, 1986).

I1:3:2. La diagenése organique

Les connaissances acquises sur les matiéres organiques du bassin de Franceville proviennent
principalement des travaux effectués par VANDENBROUCKE et al. (1978) ; ROUZAUD (1979)
; CORTIAL (1985) ; GAUTHIER-LAFAYE (1986) ; CORTIAL et al. (1990) et NAGY et al.
(1991). Le but de ces études était d’évaluer le potentiel pétroligéne et I’évolution dans le temps
des matiéres organiques. La matiére organique est noire et lustrée. Toutes les matieres organiques
sont soufrées (quelques % en poids) (MENET-DRESSAYRE, 1992). A Oklo, les matiéres
carbonées sont de deux types : (1) dispersées dans les pélites du FB ou (2) sous forme de
bitumes fréquemment associés a la minéralisation dans la partie supérieure du FA.
CASSOU et al. (1975) a mesuré des pouvoirs réflecteurs de l'ordre de 1,7 %, correspondant au
stade diagénétique antérieur aux anthracites, sur des matiéres organiques associées aux faciés
pélitiques. L'ensemble des hydrocarbures piégés appartiennent a la fraction gazoline (C; a Cy) et
le méthane représente toujours plus de 90 % des gaz piéges.
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La Figure II-9 donne la répartition du carbone organique total (COT) sur toute la colonne
stratigraphique dans le bassin de Franceville.

FD E= Ampélites

7= Pélites rubanées
F Dolomies
v.74Jaspes

[ 1Gres

Figure II-9 : Répartition du carbone organique total dans la colonne stratigraphique du Francevillien (d'aprés
GAUTHIER-LAFAYE, 1986).

Les teneurs en COT dans la formation FA sont trés faibles et caractéristiques de bitumes stériles
(matiere organique migrée correspondant a d’anciens hydrocarbures) (CORTIAL, 1985). Ces
bitumes ont migré par les fractures dans un milieu perméables gréseux. En général, ils sont liés a
un épisode de silicification. Les teneurs en carbone dans les formations FB, FC, FD ampélitiques
sont trés élevées (5 a 15%). Ces formations contiennent des kérogénes (matiere organique
synsédimentaire). Elles sont donc 1’équivalent de roches meéres ou réservoirs a génération
d’hydrocarbures (kérogenes transformés en bitume) (CORTIAL, 1985 ; CORTIAL et al., 1990).

VANDERBROUCKE et al. (1978) définissaient par pyrolyse un niveau élevé d'évolution des
kérogénes d'Oklo mais ne notaient pas de relation étroite entre la teneur en carbone organique et la
teneur en uranium. Ils présentaient néanmoins certaines modifications des kérogeénes d'Oklo a
proximité des réacteurs, se traduisant par une élévation du rapport O/C et de la teneur en
hydrogeéne. ROUZAUD (1979) mettait en évidence des complexes organo-uraniféres associés aux
matiéres carbonées d'Oklo. La Figure II-10 visualise leur maturité dans le diagramme de VAN
KREVELEN reportant le rapport H/C en fonction du rapport O/C. On constate que le rapport
H/C est trés faible pour des rapports O/C variables. Il ressort également que les bitumes liés a

Puraninite (UO,) sont plus oxydés que dans les autres contextes.
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Figure I1I-10 : Diagramme de VAN KREVELEN des matiéres organiques des gisements d’uranium d’Oklo

Représentation des différents types de kérogénes dans les formations du bassin de Franceville. Evolution des
rapports O/C en fonction de la distance au réacteur. Les points gris représentent les échantillons éloignés des
zones de réaction, les points rouges les échantillons proches des zones de réaction (d’aprés VANDENBROUCKE et
al., 1978 et RouzAuUD, 1979 repris dans SAVARY, 1995) (d’aprés GAUTHIER-LAFAYE, 1986).

La matiére organique joue un role important a Oklo car elle entre en jeu a tous les stades de
I'histoire géologique, diagenéses, minéralisation uranifere et réactions de fission. Les changements
de structure de la matiére organique sont liés a ces différents événements. Cinq groupes de
matieéres organiques ont été différenciés par HOLLIGER et LANDAIS (1994) sur des critéres de
teneur en uranium, de morphologie et de texture des bitumes et des inclusions d'uraninite, de
conditions d'oxydation et de maturité. Les cinq types de bitumes sont :

- (1) des bitumes massifs fortement minéralisés avec de petites inclusions d'uraninite, de
galéne et de chlorite avec des reliques de grés. Deux types d'uraninite sont présents dans les
bitumes, (1) sous forme d'agrégats bréchifiés, de fragments isométriques ou peu allongés et (2) en
remplissage de fissures avec la chlorite. Le premier type représente une uraninite passivement
transportée par les bitumes et le second type représente la précipitation d'uraninite dans des
fissures post-solidification des bitumes.

- (2) des agrégats de bitumes inclus dans une matrice chloriteuse du facies "argile de pile".

- (3) des bitumes noirs de bréches fortement chloritisées et carbonatées.

- (4) des bitumes piégés dans les espaces intergranulaires de grés minéralisés. Les
uraninites sont fréquemment silicifiées et partiellement remplacées par la coffinite.

- (5) des bitumes faiblement ou non minéralisés avec des reliques de gres.
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La composition isotopique 8'°C du carbone des matiéres organiques des formations FA, FB, FC
est de plus en plus négative quand on monte dans la colonne stratigraphique (Figure II-11). Cette
évolution traduit un transfert par jeu de failles des hydrocarbures entre le sommet de la formation
FA et la base ampélitique de la formation FB servant de “roche mere”. L’exemple typique est
observé dans la carriére d’Oklo ou la formation FB est en contact avec la couche C1 par
I’intermédiaire de failles.
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bitumesa m Bitumes des grés et

LA dolomies FB-FC
a0 (“<V36 @ Bitumes des grés du FA

Kérogenes et
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Figure II-11 ;| Evolution isotopique du carbone des kérogenes et bitumes dans les formations du Francevillien (d’aprés
GAUTHIER-LAFAYE, 1986).

I1:3:3. Géochronologie relative et absolue des épisodes diagénétiques

Les datations ont été effectuées essentiellement par BONHOMME et al. (1982) et BROS
(1993) grace a l'utilisation des méthodes Rb/Sr et K/Ar appliquées essentiellement sur des
fractions argileuses de roches de la formation FB. L’unique age isochrone T3 de 1874 Ma
interprété comme 1'dge "moyen" du dernier événement diagénétique majeur aurait affecté tous les
minéraux argileux (BONHOMME et al., 1982). La similitude entre les dges obtenus sur les argiles
diagénétiques du bassin de Franceville et T3 (Tableau II-2) montre que les argiles ont enregistré
les effets de la phase tectonique D3 (répercussion de la phase T3 de la zone mobile de 1'0gooué).
Les trois 4ges A1-A2-A3 obtenus sur des fractions argileuses du FB (Tableau II-4), identiques
dans la marge d'erreur, datent un événement diagénétique précoce dans I'histoire thermique du

bassin atteignant le niveau de la catagenése (fenétre a huile). La cristallisation des argiles



Oklo 61

néoformées dans les ampélites FB est donc synchrone de la maturation du kérogéne et de la
production d'hydrocarbures liquides. Le début de la production d'hydrocarbures liquides
correspond & des conditions 50°C-1000 m (TISSOT et WELTE, 1978), puis la production
d'acides organiques par dégradation thermo-catalytique de la matiére organique, l'altération des
feldspaths détritiques aboutissant a 1'illitisation se réalisent dans des conditions plus sévéres 80-
100°C correspondant a des profondeurs comprises entre 1800 et 2200 m (BROS, 1993). La
migration des hydrocarbures dans les grés du FA est contemporaine des silicifications
diagénétiques (inclusions de bitumes dans les nourrissages de quartz ; GAUTHIER-LAFAYE,
1986).

Les 4ges des fractions les plus grossiéres correspondent a la fermeture du systéme K/Ar vers
160°C (température de fermeture des illites de taille comprise entre 2 et 6 pm ; BROS (1993)).
D'aprés BONHOMME et al. (1982) et BROS (1993), ces 4ges correspondent a une réouverture
tardive des systémes Rb/Sr et K/Ar engendrée par des circulations diagénétiques tardives, aux
environs de 1890 Ma, postérieurement aux fonctionnement des réacteurs nucléaires, qui affectent
tout le bassin de Franceville (BROS, 1993). Postérieurement a cet événement, les couples K/Ar
et Rb/Sr montrent des rajeunissements, notamment pour les dges de la fraction inférieure 2 0,2 pum
(age C5 en Rb/Sr et age Cl1 en K/Ar). Les dges obtenus par isochrones K/Ar (ou Rb/Sr)
diminuent avec la granulométrie des argiles car les rééquilibrages et les néoformations argileuses
affectent plus intensément les fractions les plus fines. Les dges les plus significatifs de la fin de la
diagenése correspondent donc aux fractions inférieures a 0,2 um. BROS (1993) attribue ces
rajeunissements a une lente diminution de la température de blocage de I'Ar a granulométrie
décroissante. Les deux températures de blocage du systéeme K/Ar respectivement vers 150°C
dans les fractions 0,4-2 um et 100°C dans les fractions inférieures a 0,2 um permettent
d'envisager que les fractions illitiques ont enregistré une remontée des ampélites de 3300 m a
2200 m de profondeur, en considérant un gradient géothermique de 45°C/km. Les Aages
significatifs de cette remontée correspondent a des ages de refroidissement des sédiments aprés la
diagenése. Ce scénario proposé par BROS (1993) implique que le comportement de I'Ar dans les
fractions illitiques ne dépendrait que de l'ambiance thermique du bassin (gradient géothermique).
Le systeme Rb/Sr des minéraux argileux a également été réouvert. Les quelques dges mesurés (C4
et C5) par BONHOMME et al. (1982) sont rajeunis comparativement a I'4ge isochrone de 1874
Ma rapporté a I'événement diagénétique majeur. Les fractions inférieures & 0,2 pum sont restées
ouvertes apres 1874 Ma. La fermeture du systeme Rb/Sr des argiles s'est faite jusqu'a 1700 Ma
pendant le refroidissement de la série.
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N° " Dates (Ma) Evénements Méthodes Références
Al 2099115  Néoformations chlorite-illite Isochrone argiles BROS (1993)
Ampélites FB (Bangombé) (<0,2um) Sm/Nd
A2 2070+70  Néoformations chlorite-illite Isochrone argiles BROS (1993)
Ampélites FB (Bangombé) (<2um) Sm/Nd
A3 2036 + 79 Néoformations chlorite-illite  Isochrone argiles (0.2- BROS (1993)
Ampélites FB (Bangombé) 0,4um) Sm/Nd
Co 1947 Effets Phase T3 Isochrone pélites (2- BONHOMME et al.
Pélites vertes FB 10pum) Rb/Sr (1982)
a 1875 + 30 Effets Phase T3 Isochrone pélites BONHOMME et al.
Pélites vertes FB (Okélobondo) (<2um) Rb/Sr (1982)
C2 1867 + 78 Effets Phase T3 Isochrone pélites BONHOMME et al.
Pélites vertes FB (Bangombé) (<2um) Rb/Sr (1982)
C3 1843 + 42 Effets Phase T3 Isochrone pélites BONHOMME et al.
Pélites vertes FB (<2um) K/Ar (1982)
C4 1700 Effets Phase T3 Isochrone pélites BONHOMME et al.
Pélites vertes FB (<0,2um) Rb/Sr (1982)
Cs 1919 Effets Phase T3 Isochrone pélites (0,2-  BROS et al. (1991)
Pélites FB 2pm) Rb/Sr
Ce 1893 + 55 Effets Phase T3 Isochrone pélites BROs (1993)
3 Ampélites FB (BA.30bis) (<2um) Rb/Sr
C7- 1740 +38et Effets Phase T3 Isochrone pélites (<0,2 BROS (1993)
C10 1857 +45  Ampélites FB (BA.30bis-164 m) a2 um) K/Ar
C11- 1711 +40et Effets Phase T3 Isochrone pélites (<0,2 BROS (1993)
C13 1850 £45  Ampélites FB (BA.30bis-223 m) 40,8 pm) K/Ar
Cl14- 1731 +38et Effets Phase T3 Isochrone pélites (<0,2 BROS (1993)
Ci6 1864 £42  Ampélites FB (BA.30bis-177 m) 40,8 pm) K/Ar
C17- 1724 £35et Effets Phase T3 - Pélites vertes Isochrone pélites (<0,2 BROS (1993)
C20 1905 + 39 FB (GR.22-171.5m) a2um) K/Ar
C21- 1837 +£38et Effets Phase T3 - Gres rouges FB  Isochrone pélites (<0,2 BROS (1993)
C24 1915 + 41 (GR.15-376.7m) a2um) K/Ar

Tableau II-4 : Synthése géochronologique des épisodes diagénétiques.

Les ages les plus anciens obtenus en K/Ar (1915 Ma, C24) sont cependant plus jeunes que les
ages les plus anciens obtenus en Rb/Sr (1947 Ma, C1). Nous expliquons cette différence par : (1)

l'age C1 a été obtenu sur des fractions plus grossi€res et refléte probablement une meilleure
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stabilité de ces fractions et (2) la température de fermeture du systéeme Rb/Sr est plus élevée
(supérieure a 300-400°C) que celle du systtme K/Ar dans des fractions argileuses de
granulométrie identique. Ces ages anciens 1910-1950 Ma semblent donc correspondre & un stade
précoce de remise en mouvement de fluides diagénétiques. De plus, l'age le plus ancien, 1915 Ma
obtenu par isochrone K/Ar, a été mesuré sur des gres rouges de la base du FB.

I1:3:4. Migration élémentaire induite par les phénomeénes diagénétiques

GAUTHIER-LAFAYE (1986) suggére l'existence de plusieurs phases de silicification
diagénétiques rythmées par des hiatus marqués par des golfes de corrosion sur les cristaux de
quartz détritiques et leurs nourrissages. Les conditions de cristallisation et de dissolution des
quartz ne sont pas restées constantes pendant toute la durée de la diagenése. RAIMBAULT et al.
(1996) proposent un premier fluide enrichi en Zr, Y, Sc et U circulant dans les grés FA. Ce fluide
permettrait un remplissage précoce et intense de la porosité des grés et permettrait la
cristallisation d'apatites riches en terres rares, la néoformation de phases zirconosilicatées
enrichies en U, Th sur les bordures d'anciens zircons accumulés dans des zones de dissolution des
grés. Cette mobilité du zirconium correspond a une premiére phase de migration élémentaire dans
I’histoire du bassin sédimentaire.
Des gouttelettes de bitumes sont présentes entre les grains détritiques et les auréoles de

nourrissage a quartz, d'oti une migration possible des huiles avec les fluides diagénétiques.

I1:4. Les minéralisations

I1:4:1. Le district minier de Franceville : les secteurs minéralisés d’Oklo-Okélobondo,
Mounana, Boyindzi, Bangombé, Mikouloungou et Mabinga

Les secteurs minéralisés dans le bassin de Franceville sont réparti en trois principaux
secteurs géographiques : (1) une zone de bordure de bassin, Mounana, avec les gisements (tous
exploités) de Boyindzi (3 100 tonnes), de Mounana (5 700 tonnes), d’Oklo (17 300 tonnes) et
d’Okélobondo (7 400 tonnes), (2) le plateau de Bangombé (région de Moanda) qui se situe en
position intermédiaire avec le gisement de Bangombé (400 tonnes) non exploité et conservé et (3)
la zone centrale de Franceville avec le gisement de Mikouloungou (4 700 tonnes) exploité, soit au
total 38 600 tonnes d'U métal(Figure II-2).

La formation FA est considérée comme la formation source des minéralisations uraniféres et un
réservoir pour les hydrocarbures (GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1989a). Elle joue alors le role
de roche magasin. Les minéralisations uraniféres sont localisées dans des structures piéges
similaires a celles des pétroles, c'est a dire un réservoir poreux (grés grossier FA) délimité par une
structure de type antiforme ou synforme (Oklo, Okélobondo) ou faille (Mikouloungou)
(PFIFFELMANN, 1975). Les réserves avancées par la COMUF sont de I’ordre de 41 400 tonnes
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d’U métal. GAUTHIER-LAFAYE (1986) estime le potentiel uranifére du bassin & 100 000 tonnes
d’U métal. 1] estime en outre que 3 millions de tonnes d’U ont été mobilisées par un processus de
lessivage du niveau conglomératique de base du FA d’une puissance de 40 m, contenant en
moyenne 10 ppm d’U initialement et en considérant toute la surface (3 000 km?) du bassin de

Franceville.

I1:4:2. Le gisement d’Oklo-Okélobondo
Découvert en 1968, le gisement d’Oklo a fait ’objet d’une premiére description par
CHAUVET (1975). 11 s’agit d’un gisement de la bordure SW du bassin de Franceville, 4 proximité
de la remontée du socle granito-gneissique (boutonnie¢re de Mounana). Ce gisement s’étend sur
900 m suivant une direction NS et 600 m selon une direction EW. La couche minéralisée & Oklo
est en continuité avec celle d'Okélobondo. L’exploitation a été faite en mine a ciel ouvert et en
mine souterraine. Elle est désormais noyée. L’essentiel de la minéralisation se situe dans un
puissant niveau conglomératique (5 & 10 m) dénommé « couche C1 » située dans les derniers
niveaux de la formation FA supérieure (GAUTHIER-LAFAYE, 1986) (Planche photographique I).
Mondialement connu depuis 1972 du fait de la découverte des réacteurs de fission naturels qu'il
renferme, il peut se classer dans la catégoric des gisements stratiformes, car l'essentiel des

minéralisations est contenu dans la couche C1.
A la limite de son tiers sud, un filon de dolérite E-W recoupe la carri¢re d'Oklo (Figure 1I-12). Le
pendage de la série sédimentaire est de ’ordre de 40°E dans la partie la plus superficielle du

gisement pour décroitre ensuite vers I’est et atteindre une valeur de 15 a 20°E.

I1:4:3. Le gisement de Bangombé

Le gisement de Bangombé s'étend sur une grande superficie (1,5 km?) et se localise a faible
profondeur (10-15 m sous la surface topographique). Il présente une teneur moyenne faible
(inférieure a 0,1%) (GAUTHIER-LAFAYE, 1986). Il n’a pas été exploité. Quelques fortes
accumulations locales ont été trouvées dans les sondages BA.2 et BA.37 renfermant de l'uranium
normal puis dans les sondages BA.145 et BAX.3 qui correspondent a la derniére zone de réaction
découverte. Les minéralisations uraniféres sont également localisées au contact des grés du FA
supérieur et des pélites FB (Figure 1I-4). Les grés moyens, parfois grossiers, minéralisés ont une
épaisseur de 5 a 10 m et sont limités au mur par une puissante unité de gres fins a pélitiques noirs
et au toit par les pélites du FB.

I1:4:4. Dépot d’uranium
Une interprétation génétique des dépéts d'uranium détaillée dans GAUTHIER-LAFAYE
(1977 et 1986) prévoit différents stades de mise en place. Pendant la diagenése primaire des

argiles, les hydrocarbures et les solutions diagénétiques réduites associées ont migré dans les grés
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du FA supérieur en utilisant des drains tectoniques. La concentration en uranium dans les
couches supérieures de la formation FA a été réalisée par le lessivage du vieux socle cristallin
(massifs du Chaillu et du Nord Gabon) ou du conglomérat basal de FA (GAUTHIER-LAFAYE,
1986). Sous I’effet des eaux oxydantes, I’uranium passe en solution sous forme UV'. L’uranium a
donc circulé dans des formations perméables du FA. La précipitation et la concentration se
produisent lorsque sont réunies les conditions favorables, en ’occurrence un milieu rendu
réducteur par la présence de matiére organique (GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1989).

Les teneurs en UO, varient beaucoup depuis des teneurs faibles (0 a 0,5%) a élevées (10 a 15%)
pour un minerai normal. Les teneurs sont surtout contrélées par la puissance du réservoir. La
teneur peut dépasser 30% pour les minerais ayant subi des phénomenes de fission nucléaire, mais
alors la minéralisation se caractérise par des teneurs isotopiques appauvries en >*°U.
GAUTHIER-LAFAYE (1986) distingue trois types de minerais : (1) le minerai de type (1) (U=0,4-
1%). se présente sous forme de grés noir silicifié & nodules de matié¢res organiques associées a de
’uranium, (2) le minerai de type (2) (U=1-25%) correspond a un grés noir peu silicifié a taches
rouges d’oxyde de fer (hématite) et (3) le minerai de type (3) ou minerai de “pile” (U=25-60%)
lié aux phénomeénes des réactions nucléaires ou I’uranium se présente sous forme de cristaux
d’uraninite dans une gangue essentiellement phylliteuse. GAUTHIER-LAFAYE (1986) a distingué
deux faciés dans le minerai de type 3 en définissant les termes "faciés pile" et "faciés argile de
pile".

I1:4:5. Géochronologie des minéralisations

Les analyses isotopiques U-Pb de HAGEMANN et al. (1974) et LANCELOT ef al. (1975)
ont donné des ages compris entre 1800 Ma (M1) et 1780 Ma (M2) pour le premier dép6t de la
minéralisation uranifére (Tableau II-5). Ces auteurs envisageaient déja a cette époque une histoire
complexe du plomb a Oklo (remobilisations récentes du plomb, mélange avec du plomb de
composition isotopique anormale, issu d'uranium a teneur isotopique anormale) qui perturbe les
dges mesurés. Pour estimer correctement l'dge de la minéralisation primaire en uranium, des
échantillons non affectés par les réactions nucléaires ou par des épisodes hydrothermaux plus
récents doivent étre recherchés. Les deux mesures les fiables (malgré leur proximité des réacteurs)
de la minéralisation primaire sont M4 et MS (Figure [I-19) a 2050 Ma, proposées
successivement par DEVILLERS et al. (1975) puis GANCARZ (1978). Il faut toutefois noter que
les échantillons analysés ont été prélevés a une distance de 2 & 8 m des réacteurs, distance trop
faible si 'on considére que 'anomalie thermique des réactions nucléaires peut s'étendre jusqu'a 20
m (ROYER ef al., 1995).
RUFFENACH (1979), HOLLIGER (1991b) et BROS (1993) ont donné une nouvelle estimation de

’age de la minéralisation en développant un calcul neutronique sur les produits de fission du
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gisement. L’4ge obtenu est en bon accord avec les Ages les plus anciens acquis & partir des
décroissances radioactives.

N° " Dates (Ma) Evénements Méthodes Références
Mi 1800 Minéralisations Oklo Discordia Minerais HAGEMANN et al.
U/Pb (1974)

M2 1780 Minéralisations primaires Discordia Minerais du ~ LANCELOT et al.
Oklo réacteur 2 U/Pb (1975)

M3 2050 Minéralisations primaires Discordia Minerais DEVILLERS ef al.
Oklo pres réacteur 2 U/Pb (1975)

M4 2050 =30 Minéralisations primaires Discordia Minerais GANCARZ (1978)
Oklo pres réacteur 1-6 U/Pb

M5 2000 Minéralisations primaires Calculs Lu/Gd sur ~ HOLLIGER et al. (1978
Oklo uraninites et galénes et 1989)

Tableau 11-5 : Synthése géochronologique de la minéralisation primaire en uranium.

1:5 Les réacteurs nucléaires naturels d’Oklo-Okélobondo et Bangombé

I1:5:1. Localisation des réacteurs

Depuis 1972, seize zones de réaction ont été reconnues et étudiées a Oklo (zones 1 a 11
puis zones 13, 15 et 16) (Figure 1I-12). Les autres zones, détectées par sondages, se localisent
dans la mine d’Okélobondo (OK84bis, Figure II-12) et dans la carriére de Bangombé (BA.145,
Figure 1I-13). Ces zones de réactions n’affectent que des petites portions de la minéralisation
uranifére. De plus, elles se localisent toujours dans une structure tectonique liée aux différents
systétmes de fracturation affectant la minéralisation (GAUTHIER-LAFAYE, 1986). Cependant,
certaines de ces structures peuvent résulter du fonctionnement des zones de réaction, de la
dissolution des grés et de 1’effondrement du toit.
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Figure [I-12 : Carte de localisation des réacteurs dans le gisement d’Oklo-Okélobondo (modifié d'aprés GAUTHIER-
LAFAYE, 1986).

II:5:2. Formation des zones de réaction

La minéralisation est contrdlée par les grandes structures tectoniques (drains tectoniques
des fluides minéralisateurs). Les réacteurs se situent en général aux endroits ou la minéralisation
posséde les teneurs les plus fortes (minerai de type 3) et donc souvent en bordure de ces
fracturations majeures.
Les zones de réaction présentent une désilicification des gres minéralisés et une transformation
des minéraux argileux sous [’action de circulations hydrothermales induites par les réactions
nucléaires (GAUTHIER-LAFAYE, 1977 ; GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1978 ; TCHIBENA-
MAKOSSO, 1982 ; GAUTHIER-LAFAYE, 1986). Les fortes températures des fluides, qui
régnaient au niveau des réacteurs ont favorisé la recristallisation d’uraninite dans le facies “pile”.
Ainsi, les circulations de fluides induites par le fonctionnement des réacteurs sont susceptibles de

créer les conditions nécessaires (contrdle de 1’apport d’uranium, augmentation des teneurs des
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minerais par phénomeéne de désilicification) pour atteindre la criticité et ce, de proche en proche
(NAUDET, 1991).
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Figure II-13 : Carte et profil de localisation du réacteur dans la carriére de Bangombé (d’aprés BROS et GAUTHIER-
LAFAYE, 1997).

II:5:3. Fonctionnement des réacteurs
L’uranium naturel a une masse atomique de 238,03 et est représenté essentiellement par
trois isotopes : I’'uranium 235 (*°U), 'uranium 238 (***U) et ’'uranium 234 (***U). Les isotopes
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25U et 28U sont les péres de deux familles radioactives dont les produits finaux stables sont
respectivement 2%Pb et 2°’Pb. La période de décroissance radioactive de 22°U (0,7038.10° ans) est
six fois plus rapide que celle de **®U (4,468.10° ans) (FAURE, 1986). Le rapport isotopique
naturel (3°U/*%U) actuel est de 0,7254%. Compte tenu de la différence importante entre les deux
constantes de désintégration, ce rapport a beaucoup varié au cours des temps géologiques. Ainsi,
on estime qu’il y a 2.10° années, 4ge de formation du gisement d’uranium d’Oklo, le rapport
isotopique 23U/P8U était beaucoup plus élevé : de 3,68% (HOLLIGER, 1991a). Ce taux était
suffisant, et si les conditions étaient favorables (présence d’un ralentisseur de neutrons, ...), les
réactions de fission se produisent et s’entretiennent. En ce qui concerne 1’uranium naturel actuel,
une réaction en chaine ne peut se maintenir parce que la section de capture de 28U est trés élevée
pour les neutrons. Pour ’obtenir, il faut augmenter la concentration de U jusqu’a un taux
supérieur & 3% et c’est le but des opérations d’enrichissement réalisées pour fabriquer le
combustible des centrales nucléaires de type REP (Figure 1I-14).

235
$238U
REP
criticité
3.68% 3%
| 0.7254%
[ Temps
210%ans  1,3.109 ans Actuel
) Cigar
Oklo Lake

Figure 1I-14 : Schéma démontrant la capacité a fissionner pour les minéralisations uraniféres d’Oklo par rapport aux
conditions actuelles dans un réacteur a eau pressurisée (REP) ou dans d'autres gisements uraniféres.

La fission nucléaire est la rupture du noyau d’un isotope de nombre atomique donné en
deux ou plusieurs noyaux de masse totale plus faible. La rupture peut étre spontanée pour les
éléments de numéro atomique (Z) supérieur a 100 (€léments transuraniens lointains), mais elle est
le plus souvent induite par un bombardement de particules neutroniques dont I’énergie est assez
élevée pour briser le noyau.

Un noyau libére plusieurs nucléides plus petits, appelés produits de fission, et un certain
nombre de neutrons libres, en moyenne 2,5 par noyau d’uranium fissionné. Les produits de

fission émis sont extrémement vari€s ; on en compte plus de 200 dans le cas de 'uranium. Ils
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sont en général instables et subissent des désintégrations successives jusqu’a I’obtention d’un
produit stable. Les neutrons libérés directement par la fission (neutrons immédiats) et issus des
réactions de désintégration des produits de fission (neutrons retardés) sont susceptibles d’étre
eux-mémes captés par des noyaux et d’induire des réactions de fission. Une réaction en chaine se
produit lorsque les neutrons issus directement ou indirectement d’une fission sont eux-mémes
responsables de fissions. Toutefois, pour qu’une réaction en chaine soit entretenue, il faut qu’un
certain nombre de conditions soient respectées : (1) il faut que la masse de combustible soit
supérieure & une certaine valeur critique, dite masse critique (3 kg pour *°U), (2) il faut un effet
modérateur ralentissant les neutrons pour éviter que la réaction ne s’emballe et ne diverge vers
une explosion et (3) la densité de neutrons et la concentration en U par unité de volume doivent
étre suffisamment importantes pour que les neutrons de fission aient une forte probabilité de
fissionner un autre noyau et non de se perdre. Ces conditions sont respectées dans les centrales
nucléaires ou le role de modérateur est assuré soit par de 1’eau, soit par du graphite. NAUDET
(1991) a démontré que ces conditions étaient remplies a Oklo. Le seuil de criticité a bien été
atteint a cette époque et la géométrie du milieu était telle que toute possibilité de fuite des
neutrons était exclue. Le role de I’élément modérateur qui a empéché la réaction en chaine de
s’emballer a été vraisemblablement tenu par I’hydrogéne de I’eau présente dans la série
sédimentaire. L hydrogéne est en effet un élément léger de masse voisine de celle du neutron et sa
présence dans le milieu de fission va, par les chocs successifs des particules, diminuer 1’énergie
des neutrons.

Le “faciés de pile” est le terme utilisé pour désigner le minerai qui a été le siége de
réactions nucléaires (20<U<60 % et 2*U/28U < 0,7254 %). 1l est caractéristique du cceur des
réacteurs. Il correspond a I'endroit ot les réactions nucléaires ont été les plus intenses. Ce faciés
phylliteux résulte des transformations pétrographiques et minéralogiques drastiques subies par
les grés initiaux sous l'action de fluides chauffés et mis en mouvement par les réactions nucléaires.
Les cristaux de quartz ont été dissous dans leur totalité¢ et les phases minérales argileuses et
accessoires résiduelles ont été altérées. Le faciés pile est constitué de cristaux d'uraninite (10 a 30
%), siege des réactions nucléaires, de minéraux argileux (illite principalement et chlorite
magnésienne) provenant probablement de la recristallisation de la matrice du grés initial et de
phases secondaires telles que la galéne, le plomb métal, des oxydes de plomb (Pb radiogénique) et
la pyrite.

Le faciés dit “argile de pile” est situé en bordure des réacteurs, entre le faciés pile et le grés. Il
constitue “I’auréole de contamination” du réacteur (NAUDET, 1991). La teneur en uranium est
moindre, mais présente toujours des anomalies isotopiques. Il n'a pas directement subi les
réactions de fission. Son épaisseur est variable, de quasiment inexistante (zone 13) & plusieurs
dizaines de meétres (zone 10). Les phénoménes de dissolution et d'altération ont été moins
intenses que dans le faciés pile car l'argile de pile conserve quelques caractéristiques des grés,
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notamment des figures sédimentaires et des reliques de quartz. Ce faciés est essentiellement
phylliteux, composé de plages de chlorite magnésienne avec kaolinite et illite entre lesquelles
persistent quelques cristaux de quartz aux bordures trés corrodées, de quelques phases minérales
accessoires détritiques (zircons plus ou moins abondants suivant la distance a laquelle on se
trouve du faciés pile, oxydes de titane) en partie altérées, des phases secondaires (galéne, pyrite)
et de rares plages de matiére organique. A proximité du faciés pile, l'argile de pile contient des
cristaux d'apatite de taille millimétrique renfermant des reliques plus ou moins altérées de phases
primaires (quartz, minéraux argileux kaolinisés, galéne, oxydes de fer, monazite, chlorite
magnésienne caractéristique de l'argile de pile) qui sont contemporains de/ou postérieurs a la
formation des argiles de pile.

Le fonctionnement des réacteurs a libéré une énorme quantité d’énergie. Les réactions de
désintégration qui ont affecté ensuite les produits de fission contribuent également a la
production de rayonnements a I’origine de dégagement de chaleur. La principale conséquence du
dégagement de chaleur est une augmentation de température des roches encaissantes. Les
rapports isotopiques des Terres Rares (Lu, Gd, Sm) indiquent des températures élevées dans les
réacteurs (>300°C) (HOLLIGER et al., 1978 ; HOLLIGER et DEVILLERS, 1981). Ces estimations
sont confirmées par les mesures isotopiques de I’oxygéne qui donnent une température de 350°C
pour les argiles des épontes de réacteurs (zone a chlorite magnésienne), alors qu’elle n’atteint que
200°C dans les parties externes (situées a quelques métres, zone a illite) (GAUTHIER-LAFAYE et
WEBER, 1989a). L’étude des inclusions fluides dans le quartz des zones de réactions a révélé de
faibles densités indiquant que les fluides ont été portés a de fortes températures, au-dela de
350°C. En combinant différentes approches, il ressort ainsi que, durant leur fonctionnement, les
réacteurs se soient stabilisés a une température comprise entre 400° et 500°C. Les conditions de
fonctionnement des réacteurs ont été illustrées sur le modeleur GOCAD avec un gradient
thermique de 10°C/m et une température estimée a 400°C au cceur du réacteur (atteignant parfois
un maximum de 1000°C) (ROYER ef al., 1995). GERARD (1997) explique que la dissipation de la
chaleur issue du fonctionnement du réacteur nucléaire naturel s’est produite essentiellement par
conduction (transfert de chaleur par contact a travers la matiére solide) plutdt que par convection
(transfert de la chaleur par mouvement de fluide dans un milieu poreux). A moins de 40 m,
l'influence du réacteur est trés sensible et le réchauffement trés net. Au dela de ce rayon, le régime
thermique s'équilibre avec l'encaissant, avec une chute tres rapide des températures. Cependant
dans des zones gréseuses avec des perméabilités fortes, d'importantes convections sont possibles
avec des mouvements importants de fluides conduisant a des modifications de la nature et de la
composition chimique des minéraux. Le modeleur GOCAD illustre la puissance thermique et le
régime global des circulations fluides qui ont contrdlé le transfert de silice observé dans le champ
proche des réacteurs ainsi que 1’évolution de leur croissance au cours du temps. Le modéle

explique trés bien la chenalisation en amont des réacteurs par désilicification des grés et la
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divergence en aval par silicification des grés et formation d’un “bouchon de silice”. Ces
phénomeénes apparaissent trés fortement dépendant des paramétres température, densité des
fluides et cinétique des réactions. Un frein a la perméabilité est représenté par [’absence de silice a
dissoudre au niveau des zones en amont et le colmatage complet au niveau des zones en aval ou la
silice reprécipite. Il y a concurrence entre vitesse d’avancement des zones de réactions et vitesse

de croissance du bouchon. Si cette derniére est importante, les réactions deviendront isolées.

I1:5:4. Géochronologie des phénoménes causés par les réactions nucléaires

L’4ge des réactions a été calculé a partir de différents radionucléides. Les études ont porté
sur I’abondance du plomb et des produits de fission présents dans les échantillons situés au cceur
des premiers réacteurs (RUFFENACH, 1979) ; puis, plus récemment, ’'uranium de bordure de
réacteur (sondage SF42, zone 10 ; HOLLIGER (1992a)) a été étudié en analyse isotopique U/Pb in
situ sur des cristaux d’uraninite. Les dges obtenus par ces auteurs sont comparables (1970 + 60
Ma et 1968 + 30 Ma respectivement) et sont en parfait accord avec celui obtenu par bilan des
produits de fission calculé & partir des paramétres de fonctionnement des réactions nucléaires
(NAUDET, 1991 ; RUFFENACH, 1979) (Tableau II-6). BROS (1993) donne deux nouvelles
estimations de 1’dge des réactions (R4 et R6) en développant un calcul neutronique sur les
produits de fission du gisement. L’age obtenu 1970 Ma est en bon accord avec les ages les plus
anciens acquis a partir des décroissances radioactives et a donc été retenu pour caractériser la
mise en marche des réactions de fission affectant la minéralisation uranifére d’Oklo. Cet age peut
étre considéré comme un age de remobilisation du minerai, les réactions de fission se propageant
de proche en proche en remobilisant I'uranium de l'encaissant. Elles permettent alors la formation
de concentrations uraniféres dans des zones non minéralisées au début des réactions (NAUDET,
1978a).

La durée des réactions de fission dans une zone de réaction est de l'ordre de quelques
centaines de milliers d'années (NAUDET, 1978a) (Tableau 1I-7). Les réactions n'ont pas été
simultanées sur l'ensemble du site, elles se sont étalées sur une durée totale comprise entre 1 et 2
millions d'années. Toutefois, la durée est moins longue (0,1-0,4 Ma voire moins) dans les
réacteurs situés plus au sud (zones 9, 10 et 16 dans les gisements d’Oklo, Okélobondo et
Bangombé). La concentration d’uranium et les plus forts appauvrissements isotopiques en
B5/238U sont corrélés avec les durées les plus faibles (SAVARY, 1995).
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N° " Dates (Ma) Evénements Méthodes Références
R1 1800 Age des réactions nucléaires Isochrone HAGEMANN et al.
Réacteur 2 Oklo Minerai Rb/Sr (1974)
R2 1970 + 60 Age des réactions nucléaires Bilan de fission RUFFENACH (1978 et
Réacteur 2 Oklo U/NdU/Sm 1979)
R3 1968 + 50 Age des réactions nucléaires Discordia uraninite HOLLIGER (1991b)
Réacteur 10 Oklo U/Pb
R4 1960 + 113 Age des réactions nucléaires  Nombre de fissions/Sm BRrOS (1993)
Réacteur 10 Oklo Chlorite (<2um)
R5 1950 + 40 Age des réactions nucléaires  Nombre de fissions/Nd GAUTHIER-LAFAYE et
Réacteur 2 Oklo al. (1996)
Ré6 1850 +105 Age des réactions nucléaires  Nombre de fissions/Nd BROS (1993)
Réacteur 10 Oklo Chlorite (<2um)
R7 1830-3450 Age des réactions nucléaires Bilan U/Th DEVILLERS et MENES
Réacteur 2 Oklo (1978)
R8 2018 £30 Age des réactions nucléaires Discordia uraninites =~ GAUTHIER-LAFAYE et
Réacteur 10 Oklo U/Pb al. (1996)
R9 1970 + 50 Age des réactions nucléaires Discordia uraninites =~ GAUTHIER-LAFAYE et
Réacteur 10 Oklo U/Pb al. (1996)

Tableau I1-6 : Synthése géochronologique des phénoménes causés par les réactions nucléaires.

La fin des réactions nucléaires s’est traduite par I’arrét des circulations hydrothermales mises en
place par le fonctionnement des réacteurs. L’age correspondant a cet arrét a été enregistré par la
fermeture tardive du systéme isotopique des argiles de pile. Pourtant en considérant la durée des
réactions nucléaires envisagées auparavant, le passage sous 'isotherme 300-500°C (300 et 500°C
étant respectivement les températures de fermeture du systtme Rb/Sr dans la biotite et la
muscovite ; ROTH et POTY (1985)) correspondant au refroidissement des réacteurs donne deux
ages trés récents H1 et H2 (Tableau 11-8). BONHOMME et al. (1982) expliquent qu'un retard a la
fermeture du systéme isotopique des argiles lié¢ a un refroidissement progressif pourrait maintenir
le systtme ouvert jusqu'a 1700 Ma. Les arguments avancés par ces auteurs sont les
cristallisations tardives en fin de réactions de minéraux néoformés (apatites et chlorites) a basse
température.
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N° " Dates (Ma) Evénements Méthodes Références
Dul 600000ans Durée des réactions nucléaires  taux de fission *Pu  HAGEMANN et al.
Réacteur 2 Oklo (1979)
D2 600000ansa Durée des réactions nucléaires  taux de fission 2Pu  RUFFENACH(1979)
1 Ma Réacteur 2 Oklo
Du3 800000ansa Durée des réactions nucléaires - RUFFENACH ef al.
900 000 ans Réacteur 2 Oklo (1975)
Dud 220000ans  Durée des réactions nucléaires  taux de fission 2°Pu  Loss et al. (1988)
Réacteur 9 Oklo CURTIS et al. (1989)
Du5 850000ans  Durée des réactions nucléaires  Calculs des rapports NAUDET (1991)
Réacteur 2 Oklo isotopiques Ru et Pd
Du6 350000ans Durée des réactions nucléaires ~ Calculs des rapports ~ LosS et al. (1984)
Réacteur 7 Oklo isotopiques Ru et Pd
Du7 190000ans Durée des réactions nucléaires  Calculs des rapports HIDAKA et al. (1993)
Réacteur 10 Oklo isotopiques Ru et Pd
Du8 85000ans  Durée des réactions nucléaires  Calculs des rapports ~ HOLLIGER (1995a,
Réacteur 10 Oklo isotopiques Ru et Pd 1995b)
Du9 22000ans  Durée des réactions nucléaires  Calculs des rapports ~ HOLLIGER (1995a,
Réacteur 13 Oklo isotopiques Ru et Pd 1995b)
Dul0 270000ans Durée des réactions nucléaires  Calculs des rapports ~ HOLLIGER (1995a,
Réacteur OK84bis Okélobondo  isotopiques Ru et Pd 1995b)
Dull 300000ans Durée des réactions nucléaires  Calculs des rapports  HOLLIGER (1995a,
Réacteur Bangombé isotopiques Ru et Pd 1995b)
Tableau II-7 : Synthése géochronologique de la durée des réactions nucléaires.
N° " Dates (Ma) Evénements Méthodes Références
H1 1698 + 145 Fin des réactions nucléaires Isochrones argiles de =~ BONHOMME et al.
Réacteur 2 Oklo pile Rb/Sr (1982)
H2  1698-1870 Fin des réactions nucléaires  Isochrones argilesde =~ BONHOMME et al.
Réacteur 2 Oklo pile Rb/Sr (1982)
H3 1735 + 40 Fin des réactions nucléaires ~ Isochrones argiles de = BONHOMME et al.
Réacteurs 3-4 Oklo pile (<2uum) K/Ar (1982)
H4 1945 + 44 Fin des réactions nucléaires ~ Isochrones argilesde =~ BONHOMME et al.
Réacteurs 3-4 Oklo pile (2-10pum) K/Ar (1982)

Tableau I1-8 : Synthése géochronologique de la fin des réactions nucléaires.
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II:S:S. Migration élémentaire et modifications induites par les réactions nucléaires
La circulation des fluides liés au fonctionnement des réacteurs correspond au second

épisode majeur de migration élémentaire :

- altérations hydrothermales représentées par une alternance de phases de
désilicification/argilisation et de resilicification hors réacteur,

- migration de Si, Al, Mg, (K), actinides majeurs (U et Pu) et de produits de fission a
partir du faciés pile ou argile de pile,

- cristallisation d’argiles type illite et chlorite Mg, d’apatites, d’uraninite et de phases
zirconosilicatées xénomorphes avec inclusions de galéne,

- radiolyse de I’eau et de la matiére organique et migration de H, et O,.
HOLLIGER et LANDAIS (1994) ont établi une relation entre les effets d'irradiation induits par les
réactions nucléaires et des changements de structure de la matiére organique en obtenant une
droite de fractionnement isotopique correspondant a une corrélation entre un enrichissement en
BC et un appauvrissement en 2*3U. Les fortes valeurs de 8'°C (-9,6 a -18,6 %o vs. PDB) des
bitumes fortement minéralisés proéhes des réacteurs (HOLLIGER et LANDAIS, 1994) sont
enregistrées dans les zones proches des réacteurs alors que la matiére organique dans les gres
encaissants méme minéralisés présente de plus faibles valeurs (entre —29,2 et -24 %o vs. PDB
pour le kérogéne et les bitumes de la formation FA ; CORTIAL et al. (1990)). Cet enrichissement
en °C est bien corrélé avec ’augmentation des teneurs en uranium au voisinage des zones
minéralisées et des réacteurs (Figure II-15).
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Figure II-15 : Variation de la composition isotopique "’C en fonction de I’appauvrissement en U du carbone des
bitumes minéralisés d’Oklo et d’Okélobondo (d’aprés HOLLIGER et LANDAIS, 1994). Compositions isotopiques du
carbone et teneurs en U d’échantillons proches du réacteur 10 (sondages SF84) (d’aprés POURCELOT, 1997).
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Les effets de l'irradiation produite par le fonctionnement des réacteurs ont causé d'importants
changements dans la structure de la matiere organique grace a des cassures de liaison, des
ionisations et la formation de produits volatils appauvris en >C. Les analyses en micro-FT-IR
montrent que les rapports d'aliphaticité sont plus élevés pour les bitumes proches des réacteurs.
Les effets d'irradiation semblent donc engendrer une maturité plus faible (Figure 11-16).
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Figure II-16 : Taux d’aromaticité et d’oxydation de la matiére organique des réacteurs et des gisements d’Oklo-
Okélobondo et Bangombé par spectroscopie infiarouge (modifié d’aprés HOLLIGER, 1995 et POURCELOT, 1997).
Les fluides liés au fonctionnement des réacteurs et a leur refroidissement ont permis d’évacuer
beaucoup de chaleur en créant une circulation convective a proximité des zones de réaction, bien
que les transferts thermiques ne soient essentiellement conductifs (ROYER et al., 1995). Cet
hydrothermalisme a provoqué une intense altération des gres par désilicification et néoformation
des argiles de pile (GAUTHIER-LAFAYE et al., 1996). Cette phase de
désilicification/argilisation/resilicification se manifeste aussi par le développement d'auréoles de
croissance autour des grains détritiques et de quartz néoformés. Ce phénomeéne est donc
observable en périphérie des réacteurs dans les zones de croissance liées a la resilicification, mais
aussi dans certains filons de quartz. Selon SAVARY (1995), des fractures actuellement
représentées par des filons de quartz autour des réacteurs ont joué le role de soupapes
permettant l'expulsion quasi-instantanée de fluides chauds, riches en silice vers l'extérieur du
réacteur des que la surpression fluide a été suffisante.

La diminution de volume des grés encaissants au cours de ce processus explique les figures
d'effondrement observées au toit et au mur des réacteurs (GAUTHIER-LAFAYE et al., 1989¢). La

position originelle des réacteurs est identifiable grice aux empreintes laissées par le
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fonctionnement des réacteurs (figures de dissolution) dans le conglomérat du mur de la couche C1
(Figure 1I-17).

fissuration radiale

Conglomérat du Mur

/

3m

Figure 1I-17 : Schéma de l'empreinte laissée par la dissolution du conglomérat du mur provoquée par le
fonctionnement du réacteur 1.

Les zones de dissolution sont comblées par des néoformations minérales telles que les argiles
(BROS, 1993) et des apatites (GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1988a). Les chlorites issues du
fonctionnement des réacteurs sont de moins en moins alumineuses et siliceuses et de plus en plus
magnésiennes quand on s'éloigne du faciés pile. Les chlorites des argiles de pile ont piégé Nd, Sm
(MENET-DRESSAYRE, 1992), Pu (BROS, 1993) et Rb, Sr et Ba (HIDAKA, 1995). SERE (1996) a
mis en évidence des zircons ayant incorporé du néodyme et du césium de fission. RAIMBAULT
et al. (1996) proposent un fluide, synchrone de la criticité, enrichi en lanthanides (Eu, Y, Sm,
Gd) et actinides (Pu, Sr), isotopiquement anormal. Ce fluide lié a la cristallisation des apatites a
¢léments fissiogéniques est responsable de la migration des produits de fission pendant les
réactions nucléaires.

Cependant, la majeure partie des radioéléments se localise dans les cristaux d’uraninite (COWAN,
1978). Suivant leur localisation dans ces cristaux, certains produits de fission de 'uranium vont
se trouver soit éjectés par effet de recul (MENET-DRESSAYRE, 1992), soit incorporés dans le
réseau par substitution (coordinence 8) & I’'uranium (U4%). C’est le cas des actinides et des Terres
Rares retrouvés en quantités significatives.

En considérant les zones de réaction comme un site ou des radioéléments (actinides et produits de
fission) et leurs descendants sont concentrés depuis deux milliards d’années, des auteurs tels que
FREJACQUES et al. (1975), WALTON et COWAN (1975), BROOKINS et al. (1975), MAECK
et al. (1975), COWAN (1978), HAGEMANN et ROTH (1978), RUFFENACH (1979),
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JAKUBICK (1986), GANCARZ et al. (1980), CURTIS (1984), DE LAETER (1985), DE LAETER
et al. (1980), LOSS et al. (1988), CURTIS et al. (1989), CURTIS et GANCARZ (1983),
LANCELOT et al. (1975), GANCARZ (1978), RUFFENACH (1979), HOLLIGER (1991 & 1992),
BROS (1993) et BROOKINS (1990) ont étudié le comportement de ces €léments dans une
optique appliquée au stockage de déchets nucléaires de haute activité.
Les radioéléments issus des réactions nucléaires (éléments fissiogéniques et radiogéniques) sont
regroupés en trois grandes catégories (HAGEMANN et al., 1980 ; NAUDET, 1991) :

(1) les éléments ayant été retenus dans le combustible : les terres rares (TR), le zirconium
(Zr), le ruthénium (Ru), le technétium (Tc), le thodium (Rh), le palladium (Pd), le tellure (Te), le
thorium (Th), le plutonium (Pu) et les autres transuraniens (Np, Am et Cm),

b) les éléments ayant migré en partie, de manicre plus ou moins massive : le plomb (Pb), le
bismuth (Bi), le molybdéne (Mo), I’argent (Ag), I’étain (Sn),

¢) les éléments ayant migré totalement, éliminés completement des zones de réactions : les
gaz rares (Xe, I), les alcalino-terreux (Ba, Sr) et les alcalins (Rb, Cs).

De nombreuses études sur les zones de réaction & Oklo ont permis de proposer une

classification dans la migration ou la rétention des éléments produits lors des réactions nucléaires
naturelles. Les classifications sont basées sur les distances maximales auxquelles on trouve des
¢léments fissiogéniques en s’éloignant du cceur du réacteur. La tentative de synthése effectuée par
SERE (1996) montre trés bien la complexité du phénomeéne et les nombreuses observations
contradictoires sur la migration ou la rétention de certains éléments (Tableau I1-9 ; Tableau II-
10).
Les études antérieures ont conclu que la rétention des radionucléides avait été essentiellement
assurée par ’uraninite. Le plutonium (Pu), le thorium (Th) et les produits de fission les moins
mobiles (Terres Rares, Ru, Zr) auraient été presque totalement confinés dans les cristaux
d’oxydes d’uranium, lui-méme exempt de toute remobilisation notable, alors que les gaz rares,
I’iode, le cadmium, les alcalino-terreux et les alcalins auraient complétement migré hors des
cristaux, voire en dehors des réacteurs. Afin de pouvoir discuter de la mobilité de ’ensemble des
actinides et des produits de fission, un bilan a ét¢ dressé sur la base du travail de SERE (1996)
pour choisir quels éléments allaient étre examinés plus particuli¢rement. 1l s’agira de : U-Th-Pb-
Zr-REE-Y (Figure II-18).
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Eléments Rétention dans le faciés pile Références
de la zone réaction
Am produit mais pas de renseignements sur la BROOKINS (1990)
rétention
Pu rétention BROOKINS (1990)
Np rétention BROOKINS (1990)
Pd rétention “bien documentée” DE LAETER (1985)
Bi rétention BROOKINS (1990)
REE rétention HIDAKA ef al. (1988)
Zr rétention “prévue” BROOKINS (1990)
Y rétention “établie” NAUDET (1974a)
Nb rétention NAUDET (1977¢)
Rh rétention “présumée” BROOKINS (1990)
Ru 70-90% retenu dans la pechblende CURTIS et al. (1989)
Ru redistribué dans UO, NAUDET (1991)
*Tc 60-85% retenu dans les zones de réaction CURTIS ef al. (1983)
In rétention “probable” BROOKINS (1988)
Te redistribué dans UQ, CURTIS et al. (1989)
GCs pas de migration “suspectée” pendant le BROOKINS (1981)
fonctionnement des réacteurs
Cd rétention <10% dans la pechblende DE LAETER et ROSMAN (1975)

Les qualificatifs entre guillemets sont ceux employés par BROOKINS (1990) dans sa synthése sur le comportement des radionucléides
produits a Oklo.

Tableau 11-9 : Rétention. Liste des produits de fission retenus au sein des zones de réaction (d’aprés BROOKINS, 1990

repris dans SERE, 1996).

Eléments Zones de Migration par rapport a Références
réaction la zone réaction
Rb possible migration locale puis rétention BROOKINS (1981)
REE 2 mobilité “notée” (3-5% Nd - 15-20% Gd) RUFFENACH et al. (1975)
REE migration apres V'arrét des réacteurs CURTIS et al. (1989)
Th rétention en bordure du facies pile BROOKINS (1988)
Th 2 bordure de réacteur RUFFENACH (1979)
Ba, Sr bordure de réacteur BROOKINS (1981)
Sb migration locale LOsS et al. (1988)
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Ru 2 quelques cm MAECK et al. (1975)
Pu 10 80 cm du réacteur BROS (1993)
Sn 60 a 70% de perte, rétention en périphérie  LOSS et al. (1988)
Nd 10 contact faciés pile/grés HEMOND et al. (1992)
Ag rétention en périphérie LoOss et al. (1988)
Ru 9 migration de 25% duRua 1,5m CURTIS et al. (1989)
Mo migration de 80% du Mo jusqu'a 1,5m BROOKINS (1988)
U migration mais “extension peu claire” BROOKINS (1990)
migration locale NAUDET (1977)
Pd, Rh 9 a quelques metres LOsS et al. (1988)
Pb 3 a5 metres GANCARZ et al. (1980)
Te 9 quelques métres LOsS et al. (1988)
Ru 2 environ 12 metres NAUDET (1991)
*Tc 9 environ 10 métres LOSS et al. (1988)
1 migration totale “présumée” BROOKINS (1990)
Kr, Xe migration “acceptée” NAUDET (1981)
Mo 9 plusieurs métres LOss et al. (1988)

Les qualificatifs entre guillemets sont ceux employés par BROOKINS (1990) dans sa synthése sur le comportement des radionucléides
produits a Oklo.

Tableau 11-10 : Migration. Liste des produits de fission ayant migré a partir des zones de réaction (d'aprés
BROOKINS, 1990 repris dans SERE, 1996).

Actinides Produits de Fission

U_ Ph i Alcalins Te & PGE
Rb, Cs Pd, Rh, Tc i
Matino-terreus (v 085
Ba Sr ’!.Z_I} , OM, y UM S LE, Xo INLE

Eléments de la vallée symétrique
Gaz rares des rendements
- I 5 vy Sb,Sn |
Cm Pb ‘77 G, la,

Figure I1-18 : Bilan du comportement des actinides et des produits de fission (en lettres Mo, les éiéments ayant

migré de plus de | m, en lettres Rb, les éléments ayant migré moins de 1 m, en lettres N p, les éléments ayant été
retenus).Entre parenthéses : les éléments fils radiogéniques ou fissiogéniques stables, en italique : les éléments
dont les informations sont trés paradoxales et en souligné : les éléments analogues étudiés plus particuliérement
dans ce travail.
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11:6. Les intrusions de dolérites

I1:6:1. Géochronologie des intrusions

Les filons doléritiques ont fait I'objet de datations U/Pb, Rb/Sr, K/Ar, Pb/Pb et Sm/Nd
appliquées a divers minéraux ou a des minéraux uraniféres et plombiféres proches. Les intrusions
datées proviennent de plusieurs sites dans le bassin de Franceville (sites de Franceville,
Mikouloungou, Mabinga, Mounana et Lastoursville). Il faut souligner que les six premiers ages
D1 a D6, qui avaient obtenus avec les anciennes constantes : ‘°K/K=0,0119% (NIER, 1950),
A3K=4,72.10"° an™! (SMITH, 1964) et A¢'’K=0,584.10"° an™', ont &té recalculés avec les
constantes adoptées au congrés géologique international de Sydney (1976) : ““K/K=0,01167%
(NIER, 1950), XB4OK =4,962.10"%an™" et A¢*K =0,581.10"%an"!. Les six premiers ages indiqués
dans le Tableau I1-11 sont donc des dges corrigés, mais la correction n'explique pas les différences
avec les autres dges obtenus D7 a D16.
Les dges de D1 a D9 signifieraient que l'intrusion de la dolérite de Mikouloungou se serait
refroidie en premier (passage sous la température 200-300°C, température de fermeture du
systéme K/Ar en roche totale riche en plagioclases et pyroxeénes ou sur fractions feldspathiques,
ROTH et POTY (1985)) vers 980 Ma, alors que les autres intrusions se seraient refroidies plus
tard entre 900 et 500 Ma. L'age D11 & 722 Ma correspond a la mise en place de l'intrusion de la
dolérite d'Oklo & de fortes températures (>700°C, température de fermeture du systéme U/Pb
dans les zircons). L'adge D12 & 850 Ma correspond a une perte majeure en Pb associée a un
événement distensif de grande ampleur affectant tout le bassin de Franceville (GAUTHIER-
LAFAYE et al., 1996). Les dges D10 a D17 signifient que 'intrusion doléritique d’Oklo s’est
mise en place vers 780 Ma. La mise en place des dolérites pourrait donc s’étaler sur plusieurs
centaines de milliers d’années, au moins depuis le refroidissement de la dolérite de Mikouloungou
vers 980 Ma jusqu’a la mise en place des dolérites d’Oklo vers 780 Ma et le refroidissement de la
dolérite a 3 km au SE de Franceville vers 529 Ma. SERE (1996) associe cet épisode de distension
continentale a un événement pré-pan-Africain

N°®  Dates (Ma) Evénements Méthodes Références

D1 873 + 46 Intrusion dolérite E-W (Refroidiss.) Isochrone K/Ar BONHOMME ef al.
age corrigé 20 km SE Franceville roche totale (1978)

D2 532 + 35 Intrusion dolérite E-W (Refroidiss.) Isochrone K/Ar BONHOMME et al.
age corrigé 3 km SE Franceville roche totale (1978)

D3 548 + 34 Intrusion dolérite (Refroidiss.) Isochrone K/ Ar BONHOMME et al.
age corrigé Sond. Mabinga -374,1 m roche totale (1978)

D4 733 + 58 Intrusion dolérite {Refroidiss.) Isochrone K/ Ar BONHOMME et al.

age corrigé Sond. Mikouloungou -121 m roche totale (1978)
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D5 720 + 30 Intrusion dolérite N-S (Refroidiss.) Isochrone K/Ar BONHOMME et al.
age corrigé 13 km NE Mounana roche totale (1978)
D6 854 +25 Différenciation syénitique dans un Isochrone K/Ar BONHOMME et al.
age corrigé filon de dolérite E-W roche totale (1978)
15 km Sud Lastourville
D7 995 + 30 Intrusion dolérite (Refroidiss.) Isochrone K/ Ar BONHOMME et al.
Sond. Mikouloungou -207 m roche totale (1978)
D8 981 + 27 Intrusion dolérite Isochrone K/Ar WEBER et BONHOMME
Sond. Mikouloungou -207 m Feldspaths (1975)
D9 977 + 27 Intrusion dolérite (Refroidiss.) Isochrone K/Ar WEBER et BONHOMME
Sond. Mikouloungou -207 m Feldspaths (1975)
D9 977 £27 Intrusion dolérite (Refroidiss.) Isochrone K/ Ar WEBER et BONHOMME
Sond. Mikouloungou -207 m Feldspaths (1975)
D10 700-800 Mise en place de la dolérite Isochrone Pb/Pb BONHOMME et al.
Carriere d'Oklo Galénes (1982)
D11 722 £ 30 Mise en place de la dolérite Discordia uraninites =~ GAUTHIER-LAFAYE et
Carriere d’Oklo ES24 zone Sud U/Pb al. (1996)
D12 850 + 50 Mise en place de la dolérite Discordia uraninites =~ GAUTHIER-LAFAYE ef
Carriére d’Oklo — Réacteur 13 U/Pb al. (1996)
D13 780 =70 Mise en place de la dolérite Isochrone Pb/Pb HOLLIGER (1995a,
Carriere d'Oklo RZ 2-3-8-10-13 Galenes 1995b)

Di4 665-745 Mise en place de la dolérite Isochrone uraninites NAGY et al. (1991)

Carriére d'Oklo — Réacteur 9 Pb/Pb
D15 752 + 30 Mise en place de la dolérite Isochrone uraninites NAGY et al. (1991)
Carriére d’Oklo — Réacteur 9 Pb/Pb
D16 74616 Mise en place de la dolérite Discordia zircons SERE (1996)
Carriere d'Oklo U/Pb

D17  755+83 Mise en place de la dolérite Isochrone roche totale-

Carriere d’Oklo

SERE (1996)
plagioclase Sm/Nd

D18 750 £ 50 Mise en place de la dolérite Discordia HOLLIGER (1991a,
Carriere d’'Oklo U/Pb 1991b)

D19 790-830 Mise en place de la dolérite Ages modeles RAIMBAULT ef al.
Carriere d’Oklo — Réacteur 13 (1996)

D20 695-725 Mise en place de la dolérite Ages modeles RAIMBAULT et al.
Carriere d’Oklo (1996)

Tableau 1I-11 : Synthése géochronologique des intrusions doléritiques.
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I1:6:2. Migration élémentaire induite par les intrusions de dolérite

La circulation de fluides liés aux intrusions doléritiques correspond & un troisiéme épisode
majeur de migration élémentaire :

- altération siliceuse des cristaux d’uraninite (craquelures) et perte en Pb (dans le réacteur
13 ; JANECZECK & EWING, 1992), perturbations thermiques locales de la roche encaissante
dues aux intrusions doléritiques,

- migration de U (CHAUVET, 1975), de produits de fission (métaux du groupe du platine
Ru, Rh, Pd, Mo, Te formant des inclusions métalliques ou des oxydes), du Pb radiogénique et des
Terres Rares de fission a partir des uraninites (réacteurs 10 et 13),

- cristallisation de galéne, pyrite et d’autres sulfures de Cu et du Fe associ¢ a la pyrite
riche en Au, Ag, Sb et Se dans les fissures ou dans les gres, néoformation d’agrégats métalliques,
cristallisation de clinopyroxenes contenant Nd et Sm fissiogéniques et de pyrites dans la dolérite
(SERE, 1996).

La dolérite, décrite par SERE (1996), est une tholéite a quartz (forstérite, enstatite et
quartz) riche en Fe de type CFB (Continental Flood Basalt). Des indices de cristallisation
cotectique Olivine-Quartz prouvent qu'au moment de sa mise en place, la température du magma
était inférieure a 1350°C. La perturbation thermique engendrée par la mise en place du dyke est
discutée par SERE (1996) qui conclut que celle-ci a pu affecter de "fagon sévére la répartition des
éléments dans la zone de réaction 13, située seulement & une dizaine de metres du filon de
dolérite". La migration de plomb radiogénique a du permettre la cristallisation de galéne lors de la
mise en place de la dolérite (HOLLIGER, 1995). JANECZECK & EWING (1992) pour le réacteur
13, puis SAVARY (1995) signalent que l'intrusion doléritique d'Oklo serait responsable de la
circulation de fluides chauds riches en silice qui mobiliseraient le Pb des bordures des uraninites,
ainsi que des terres rares fissiogéniques. Effectivement, les dges chimiques sur pechblende
calculés par ces auteurs oscillent entre 800 Ma et 1000 Ma.

lI:7. Remontée du socle et du bassin de Franceville.

Les Ages traces de fission obtenus sur les apatites du socle cristallin de la bordure du bassin
montrent un soulévement différentiel réutilisant la structuration préexistante en horsts et grabens
(SERE, 1996). Les échantillons situés plus profondément (Th3 et Th4) et en position plus
centrale dans le bassin ne se sont refroidis qu'au Jurassique Moyen, car du fait de la croissance de
température, les ages traces de fission diminuent avec la profondeur (7ableau I11-12). Ce bloc
GR.20 a donc franchi I’isotherme 130°C plus tardivement que le bloc GR.5-BA.2. STORZER et
SELO (1985) affirment qu’il s’agit la de témoins précoces de l'ouverture de 1'Atlantique Sud dans

le bassin au Permien, se traduisant par un soulévement de l'encaissant cristallin des bassins
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cotiers gabonais. On peut se demander si il ne s'agit pas la d'un passage en dessous de 130°C, la
température de fond de bassin (ou sommet de socle) étant supérieure pendant 2 Ga avant, ou d'un
dépassement des 130°C dii a un réchauffement local induit par une anomalie thermique créée par
l'ouverture de I'Atlantique. Le dernier 4ge correspond au passage sous ’isotherme 60°C (zone de
rétention totale des traces et refroidissement rapide sans perturbation depuis la fermeture ) aprés
le Jurassique Moyen du bloc GR.20. Des fluides piégés sous la forme d’inclusions secondaires
dans des cristaux de calcite et de basse température (T,<70°C, MENET-DRESSAYRE, 1992)
peuvent étre reliés a ce dernier événement (MICHAUD and MATHIEU, 1998).

N° " Dates (Ma) Evénements Méthodes Références
Th1 26510 Passage du socle sous 'isotherme Traces de fission SERE (1996)
130°C (Mikouloungou —500 m) Apatites du socle GR5
Th2 258 +27 Passage du socle sous l'isotherme Traces de fission SERE (1996)
130°C (Bangombé-955 m) Apatites du socle BA.2
Th3 178 +11 Passage du socle sous l'isotherme Traces de fission SERE (1996)
130°C (Mikouloungou -840 m) Apatites du socle GR20
Th4 142 + 15 Passage du socle sous 'isotherme Traces de fission SERE (1996)
130°C (Mikouloungou -630 m) Apatites du socle GR20
Th5 <165 Passage du socle sous l'isotherme Traces de fission SERE (1996)

60°C (Mikouloungou —600-800 m)  Apatites du socle GR20

Tableau 11-12 : Synthése géochronologique de la remontée du socle et du bassin de Franceville.

11:8. L’altération météorique

I1:8:1. Géochronologie de I’altération météorique
Gréce 4 la méthode des déséquilibres radioactifs 2*U/?%Th, BROS et al. (1997) ont réussi
a dater a 76500 £6800 ans (RC1) la néoformation de torbernite sur les parois de microfissures
des grés au voisinage du réacteur de Bangombé. 11 s’agit donc bien la d’un événement trés récent

lié a la circulation de fluides météoriques.

11:8:2. Migration élémentaire induite par altération météorique
Des circulations fluides d’origine météorique sont la cause de(s) phase(s) de migration
récente affectant les réacteurs proches de la surface (réacteurs 9 et Bangombé) (POURCELOT,
1997). Ils sont issus du développement d’un profil pédologique typique d’un climat équatorial
humide.

La circulation de ces fluides correspond a un quatriéme épisode majeur de migration élémentaire:
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- précipitation de métahalloysite et d’oxyhydroxydes de fer (altération ferrallitique),
recristallisation de minéraux argileux,

- altération et recristallisation d’uraninite enrichie en Si et Fe,

- dissolution de calcite et d’agrégats métalliques,

- dissolution de phosphates (hydroxyapatites) et recristallisation de coffinite enrichie en P
et Terres Rares légéres (frangoisite avec Nd) (JANECZEK & EWING, 1996a), néoformation de
Torbernite au mur des microfissures (BROS et al., 1997) et de phosphates alumineux riches en
Terres Rares 1égeres (florencite avec La et Ce) (JANECZEK & EWING, 1996b),

- migration des actinides (U) et des terres rares fissiogéniques, redistribution de U et des
produits de fission dans la roche encaissante et les sols,

1:9. Evolution P-T-x-t des fluides

Le graphique suivant (Figure 1I-19) visualise tous les ages mesurés depuis la découverte
d'Oklo, en fonction des événements géodynamiques connus et replacés schématiquement par
rapport aux conditions estimées de température et de profondeur. Depuis les études effectuées
par OPENSHAW et al. (1978), de nombreuses autres études microthermométriques ont été
réalisées sur les réacteurs d’Oklo et Okélobondo. Il s’agit principalement des travaux de
GAUTHIER-LAFAYE et WEBER (1984), GAUTHIER-LAFAYE (1986), GAUTHIER-LAFAYE et
WEBER (1989b), LEDEE (1989), MENET-DRESSAYRE (1992) et de SAVARY (1995). C'est
pourquoi les données microthermométriques et les différentes caractéristiques géochimiques et
isotopiques des fluides liés aux événements géodynamiques majeurs (diagenéses, réactions
nucléaires, phases tectoniques, intrusion doléritique, ...) dans l'histoire géologique d'Oklo ont été
réexaminées et synthétisées. Les localisations des échantillons a la base de ces données sont
répertoriées sur une carte (Figure 11-23). 11 faut souligner que selon les auteurs, seuls certains
fluides ont ét¢ observés directement sous forme d'inclusions et d'autres sont déduits de la

présence de phases minérales uniquement.
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températures et des profondeurs estimées pour les différents événements géodynamiques connus (mo

MATHIEU et CUNEY, 1997).
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Toutes les déterminations microthermométriques ont été placées dans un diagramme
Température d'homogénéisation (Ty) / Température de fusion (Tg,). Seuls les groupes F1-F7-F9-
F11-F12 ne sont pas indiqués.

@ FLUIDE 2-3: Diagenése siliceuse
| @ FLUIDE 5: Fonctionnement Réacteur

@ FLUIDE 6: Refroidissement Réacteur
i @ FLUIDE 10: Intrusion dolérite
| < FLUIDES 4 and 8: Diagenése carbonatée
p&2 ASENSIO eta /. 1998

tion Th (°C)

7

d’homogé

Fluides 4 et 8

e P i A A T RS ,,};.-_.. e ey o

Températures
éneéisa

Températures de fusion de la glace T ¢4 (°C)

Figure II-20 : Diagramme Th/Tf réalisé avec foutes les données microthermométriques antérieures.

L'examen de ces données antérieures a permis de distinguer, grice a des recoupements
d’observations pétrographiques, microthermométriques et de propriétés physico-chimiques
(caractére rédox, ...) au moins douze types de fluides (MATHIEU et CUNEY, 1997 ; MICHAUD
and MATHIEU, 1998). 1l s'agit de : (1) un fluide associé a la cristallisation de chlorite, calcite,
anhydrite, albite, quartz et opaques dans les fissures des plutonites du socle archéen, (SERE,
1996), (2) un fluide de salinit¢ moyenne (3-10 % €q. NaCl) et de forte température (100-300°C
avec un mode a 140-180°C), synchrone de la diagenése siliceuse et qui se produit lors de
l'enfouissement (2030 Ma ; BROS, 1993) et de la migration des huiles, (3) un fluide de faible
salinité (0,7-2 % éq. NaCl) et de basse température (100-120°C), li¢ a la migration des huiles dans
les fractures a quartz lors du début de la remontée du bassin, (4) un fluide de forte salinité (>20 %
éq. NaCl) et de basse température (100-140°C) identifi¢ dans les microfilonnets a calcite
recoupés par les zones de réaction et li€¢ a la minéralisation uranifére primaire synchrone de la
diagenése carbonatée, (5) un fluide de salinit¢é moyenne (3-10 % éq. NaCl) et de trés forte
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température (250-500°C), lié au fonctionnement des réacteurs (1970 Ma ; HOLLIGER, 1991a,
1991b), (6) un fluide associé a un transfert de radioéléments de salinité supérieure au précédent
(10-20 % éq. NaCl) et de température plus basse mais toujours forte (150-380°C) (SAVARY,
1995), représentant un stade tardif du fluide précédent, lié aux cristallisations d'apatites riches en
¢léments fissiogéniques lors du refroidissement des réacteurs (pendant une période inférieure a 2
Ma aprés 1970 Ma ; NAUDET, 1991), (7) un fluide associé a la cristallisation des pyrites,
correspondant a la remise en mouvement des fluides stationnaires de bassin et qui se produit lors
du refroidissement des réacteurs, a la fin des convections hydrothermales causées par les
réactions (1900 Ma ; BROS, 1993 ; RAIMBAULT et al., 1996), (8) un fluide associé a la
formation de microfilonnets de calcite recoupant les zones de réaction, associé & un transfert de
Pb radiogénique et d'éléments fissiogéniques, aprés l'arrét des convections hydrothermales
causées par les réactions, et donc li¢ a la poursuite de la diagenese carbonatée (1400-1600 Ma ;
RAIMBAULT et al., 1996), (9) un fluide associé a la formation de sulfures de Fe/Cu/Pb, lié & une
large circulation de bassin, postérieure a la diagenése carbonatée (790-830 Ma ; RAIMBAULT et
al., 1996), (10) un fluide de forte salinité (18-20 % éq. NaCl) et de température moyenne 2 élevée
(110-260°C avec deux modes autour de 140°C et 250°C), lié a la perte en Pb lors des
phénoménes de silicification des oxydes d'uranium se déroulant pendant et aprés l'intrusion
doléritique (720-780 Ma ; SERE, 1996 ; JANECZECK and EWING, 1995), (11) un fluide de tres
basse température (<70°C), observé dans des microfilonnets tardifs a calcite (MENET-
DRESSAYRE, 1992) en accord avec les estimations de température données par les dges "traces de
fission" appliquées aux apatites de socle datant un dernier événement thermique engendré par la
tectonique cassante post-Jurassique, (SERE, 1996) et (12) un fluide météorique superficiel,
oxydant, acide et appauvri en '*0 (POURCELOT, 1997).

lll. _Echantillonnage

Hl:1. Logique de I’échantillonnage

Les zones de réactions naturelles des secteurs d'Oklo, Okélobondo et Bangombé sont liées
génétiquement aux gisements uraniféres du bassin sédimentaire de Franceville situé au SE du
Gabon (Figure II-2). Le potentiel uranifére du bassin de Franceville se répartit en trois principaux
secteurs géographiques qui sont la région de Mounana (Oklo, Okélobondo, Boyindzi et
Mounana), de Moanda (Bangombé) et de Franceville (Mikouloungou) (GAUTHIER-LAFAYE et
WEBER, 1981). Ces trois secteurs ont également une signification paléogéographique (Figure II-
21). Le secteur de Mounana correspond a une zone de bordure de bassin, le secteur de Franceville

a une zone centrale et le secteur de Moanda se situe en position intermédiaire. Dans ces différents
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ensembles, ’uranium n’est pas également réparti (GAUTHIER-LAFAYE, 1986). La zone de
bordure renferme les gisements les plus riches et aussi plusieurs zones de réaction naturelles.

Dans le cadre de notre étude, la position paléogéographique est donc un paramétre important a
considérer pour la reconstitution de I’histoire des circulations fluides. A ce critére de sélection
viennent se surimposer d’autres critéres tels la position stratigraphique des échantillons, la
localisation des réacteurs (en milieu superficiel ou profond), I’éloignement des échantillons par
rapport aux réacteurs, la position des échantillons ayant servis a des travaux antérieurs, dont
nous possédons les données, et ceci afin de réaliser un échantillonnage complémentaire, et enfin la
facilité d’accés pour échantillonner. C’est pourquoi les trois secteurs d’Oklo-carriére (proximité
des réacteurs de surface et grés du FB,), Okélobondo-mine (proximité des réacteurs profonds et
du contact FA/FB), Bangombé-carriére (position centrale dans le bassin de Franceville) ainsi que
la carriere CARMO (gres du FB,) proche de la carri¢re d’Oklo ont été choisis (Figure 11-22).

Libreville

) Banwé

NB A2

P A A R A A
LR TR R T T T T N

== Filons dedoléritt @ Principales villes

Formation FC-FE

) — Failles $Oklo Gisements d’uranium
E] Formation FB
M . Q© Sondages échantillonnés
l:: Formation FA . angancse
profil de sondages

Fd
A4 Socle archéen
Sk

Figure [1-21 : Carte géologique du bassin de Franceville. Localisation des gisements d’uranium et des trois
principaux secteurs d’échantillonnage dans le bassin (modifiée d'aprés BROS, 1993).
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Figure 1I-22 : Carte de localisation des trois principaux sites d’échantillonnage dans le secteur de Mounana (Oklo,

Okélobondo et Carmo) Localisation des zones de réaction exploitées a Oklo ou reconnues en sondages a Okélobondo
(modifiée d'aprés GAUTHIER-LAFAYE et al., 1996).

Les échantillons ont été collectés lors d’une mission effectuée en Septembre 1996. Un

examen pétrographique macroscopique de chaque échantillon a été réalisé lors de I’archivage. Un

inventaire détaillé (localisation et description) des 272 échantillons collectés est présenté dans un

rapport de mission (MATHIEU et CUNEY, 1996). lls se répartissent de la fagon suivante :

- (1) 129 échantillons provenant du secteur de Bangombé, tous issus d’anciens sondages réalisés

lors des campagnes de prospection dans les années 1970-80 (BA.n°sondage-cote échantillon) et

de sondages plus récents (BAX.n°sondage-cote échantillon), les morceaux de carottes prélevés

étant repérés grace a leur cote par rapport a celle du sol,

- (2) 77 échantillons provenant du secteur de Mounana, dont 56 échantillons orientés prélevés

dans la mine d’Okélobondo (OBD.96-n°échantillon) autour d’une zone de faciés-pile reconnue
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dans le sondage OK84bis, plus 10 issus de sondages proches de cette zone (OK.n°sondage-cote
échantillon), 7 dans la carriére d’Oklo (OBD.96-n°chantillon), 4 dans la carricre CARMO
(OBD.96-n%¢chantillon).

- (3) 12 échantillons issus d’un ancien sondage MAB a proximité de Mabinga, entre Oklo et
Bangombé (MAB-cote échantillon), les morceaux de carottes prélevés étant repérés grace a leur
cote par rapport a celle du sol,

- (4) 54 échantillons issus des sondages Grande Reconnaissance GR au nord de la carriére de
Mikouloungou et de Franceville (GR.n°sondage-cote échantillon), les morceaux de carottes
prélevés étant repérés grice a leur cote par rapport a celle du sol.

Les positions de chaque sondage et échantillon ainsi qu’un relevé des structures observées et/ou
correspondantes a un échantillon sont détaillés dans les différentes cartes, profils, coupes et
relevés réalisés sur le terrain. Les échantillons de remplissages fissuraux ont été prélevés orientés
a chaque fois que cela était possible. Tous les échantillons sont a la base de I’étude
pétrographique. Par contre, seul un nombre limité de ceux-ci ont été choisis pour des analyses
spécifiques, notamment 1’étude des inclusions fluides. Un descriptif sommaire de ces échantillons

particuliers est fourni pour chaque zone échantillonnée.

lll:2. Echantillons provenant de la carriére d'Oklo

Sept échantillons ont été prélevés dans la carriére d’Oklo (MATHIEU et CUNEY, 1996),
dont l'un, OBD.96-51, prés des zones de réaction 7-8-9 (Figure 1I-24). Celui-ci est un bloc de
conglomérat du mur avec un joint couvert de plaquettes de barytine (Planche photographique
[X). L’échantillon OBD.96-43 est un grés FB, appartenant a une lentille gréseuse intercalée dans
les pélites FB de 1’extrémité Sud de la carriére d’Oklo (Figure 11-25).
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lll:3. Echantilions provenant de la mine d’Okélobondo

Un systéme de galeries en spirale (Figure II-26) (Fat H, Fat G, OD10 et OD 11) autour
de la zone de réaction OK84bis offre la possibilit¢ d'étudier les remplissages de fractures
recoupant un réacteur et/ou proches d'un réacteur. Dans la galerie OD11, sur son parement droit,
plusieurs échantillons ont été prélevés aux contacts entre des niveaux pélitiques et des barres
gréseuses minéralisées (Figure 11-29 ; Planche photographique II). Les niveaux pélitiques sont
érodés par les barres gréseuses et se terminent en se pingant sous ces dernieres. Tous ces niveaux
sont faiblement décalés par une fracture a remplissage de quartz, orientée N35°/65°W.
L’échantillon OBD.96-8, situé a environ 6 m de la zone renfermant de l'uranium appauvri
(triangle rouge) est un niveau minéralisé affecté par une micro-fracturation sub-paralléle a la
stratification So. Les micro-fissures sont remplies de calcite fibreuse rosée (Planche
photographique XV). OBD.96-1, 2, 7b, 12 et 13b correspondent a des échantillons de gres avec
des remplissages fissuraux essenticllement quartzeux (sections orientées sur les Planches
photographiques VIII et IX). Ils sont situés autour du réacteur OK84bis. Ces échantillons ont été
sélectionnés pour 1’étude des inclusions fluides pour plusieurs raisons : (1) ils sont situés de part
et d’autre du réacteur, légérement en aval, sur un axe approximativement N-S, (2) ils
correspondent a des directions variées et (3) ils contiennent des cristallisations variées de quartz
mais assez limpides pour permettre 1’observation microscopique a fort grossissement (*80).

Les échantillons prélevés dans les galeries Fits M, O, I, L et J (Figure 1I-27 ; Figure 1I-28) ont
permis d'étudier des remplissages fissuraux prélevés dans les mémes types de fractures, mais a
une distance plus grande du réacteur. L’échantillon OBD.96-22 a été sélectionné pour 1’étude des

inclusions fluides en champ lointain.
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Figure 1I-27 : Carte de localisation des échantillons prélevés et des

Fiit N et Fiit O (d'aprés document COMUF).

Structures relevées dans les galeries Fiit M,
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Figure II-28 : Carte de localisation des échantillons prélevés et des structures relevées dans les galeries Fiit L, Filt

M, Fit P, Fit R et Fiit J (d'aprés document COMUF).
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Figure 11-29 : Coupe N-S du parement droit de la galerie ODI11 au niveau d'une zone renfermant de |'uranium
appauvri (triangle rouge). Prélévement de [’échantillon OBD.96-8 dans des niveaux pélitiques intercalés entre des
barres gréseuses minéralisées et entrecoupés par des microfractures a calcite fibreuse rosée, sub-paralléles a la
stratification (Planche photographique I1).

lll:4. Echantillons provenant des sondages dans la carriéere de Bangombé

Cent quatorze €échantillons de carottes ont été prélevés dans la carothéque de la COMUF
a Mounana. Le sondage BA.2 a été échantillonné de fagon réguliére sur toute sa longueur, jusqu'au
socle. Plusieurs autres sondages anciens (Figure II-30), situés autour de BA.2 et de la zone de
réaction, ont été échantillonnés aux niveaux présentant des fractures, joints, remplissages a
quartz, carbonates, pyrite, produits jaunes attestant peut-étre de la présence d'uranium, zones
altérées, friables oxydées ou hématitisées, passées conglomératiques ainsi que différents types de
roches encaissantes. La géométrie de cette zone de réaction n'est pas connue précisément car
seuls deux sondages BAX.3 et BA.145 l'ont interceptée.
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Figure II-30 : Carte de localisation des échantillons prélevés dans les sondages de la carriére de Bangombé

(d'aprés document COMUEF).
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lll:5. Echantillons provenant de la carriére d'exploitation CARMO des
grés FB,

Plusieurs échantillons notamment OBD.96-47 et 48 ont été prélevés dans la carriére
CARMO d'exploitation des grés FB, (Figure 1I-31). 11 s'agit de fractures avec un remplissage de
quartz, parfois saccharoide et d'éléments bréchiques de gres. Les fractures affectent les grés dans
des directions assez variables (de N92° 4 N165°).

E W

85 s
OBD.96-47 OBD.96-48 '
Fracture & Quariz % racture & Quartz et grés FB2
85

ST -
1m

Figure 11-31 : Coupe E-W dans les grés FB,. Prélévement d'échantillons (OBD.96-47 et 48) de fractures a quartz
dans les gres.

IV. Stratégie opératoire

Avant de débuter les travaux analytiques, une grosse partie du travail a consisté a scier les
échantillons suivant un protocole rigoureux (Figure II-32), notamment pour les échantillons
orientés, en gardant toujours un témoin. Toutes les sections ont ét€ photographiées, et les images
obtenues stockées sur CD-ROM. Les positionnements des lames minces et épaisses ont été

dessinés manuellement. Les sections sciées ont ensuite suivi un schéma de répartition des
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analyses présenté en Figure II-32. Les principes ainsi que les modalités d’application (calibrage,

étalonnement, reproductibilité, ...) sont détaillés dans la partie Annexes analytiques en fin de

manuscrit.

[ECHANTILLON ORIENTE |

| CAROTTE DE SONDAGE |

ECHANTILLON NON ORIENTE |

ciage en plusieurs sections
horizontales si possible

Sciage en 2 morceaux
verticalement et en 2 rondelles

Photographie des
2 sections adjacentes

Confection de “sucres” orientés de roche pour fabrication des
Lames

2 demi-c

Photographie des , Photographie N Photos stockées
+ * delles ) sur CD-ROM

tte.

des 2

Etude minéralogique, pétrographique et
paragénétique des remplissages
fissuraux et de la roche encaissante

Analyse ponctuelle des minéraux
présents dans les fractures

Analyse ponctuelle de la composition

pique en Pb de minéraux

Températures de piégeage et
salinités des paléofluides
Géométrie 3D des réseaux
de microfractures et

des circulations fluides

Composition en phases
volatiles et en Cl des paléofluides

Composition en
hydrocarbures
des paléofluides

Composition cationique
des paléofluides

Montage des échantillons sur
pour analyses MEB
CrOSco : Etude minéralogique,
 Balay pétrographique et
paragénétique des
remplissages fissuraux et
de la roche encaissante

Analyse chimique globale des
roches encaissantes

Figure 1I-32 : Protocole d'analyses mises en ceuvre a Oklo (sciage des échantillons, répartition des sections
obtenues pour la fabrication de lames minces et épaisses, archivage photographique, utilisation des différentes

parties).
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En couplant toutes les observations microscopiques concemant les phases solides, nous
proposons un schéma représentant la chronologic des phases néoformées pour chaque
remplissage fissural (soit chaque échantillon). Ce travail d’étude pétrographique des remplissages
de fracture et des grés encaissants sur les 272 échantillons a permis de déterminer autant de
successions paragénétiques « provisoires » dans le bassin. Les séquences peuvent étre
incomplétes, mais les recoupements entre s€équences, fracture par fracture ont a leur tour permis
d’établir plusieurs successions paragénétiques pour chaque niveau stratigraphique. Grice a
I’orientation de 1’échantillon, des corrélations entre les directions macrostructurales relevées sur le
terrain et les directions microstructurales (plans d’inclusions fluides) ont pu étre obtenues. Elles

ont permis un calage chronologique entre paragenéses minérales et typologie des fluides.

V: Caractérisation des roches et des altérations du socle du bassin de
Franceville

V:1. Localisation des échantillons

Cing échantillons de roches issues du socle du bassin de Franceville ont été analysés en
ICP-AES et ICP-MS afin de déterminer leurs teneurs en €léments majeurs et en éléments en
traces. Il s’agit d’un échantillon du socle atteint par le sondage BA.2 vers 955 m, de 3 autres
échantillons issus des sondages GR.21 et GR.22 atteignant le socle entre 524 et 571 m et d’un
dernier échantillon issu du sondage GR.20 atteignant le socle aux environs de 834 m (Figure I1I-
21). D’autres échantillons provenant des sondages GR.1, GR.5, GR.29 et GR.31 ont été
uniquement étudiés en microscopie optique.

V:2. Pétrographie des cristallisations

Les échantillons de socle cristallin présentent une texture grenue, une teinte rougeéatre (lie
de vin), bien que certains soient trés altérés et présentent des teintes verdatres (Planches
photographiques IV et V). Il s’agit de roches plutoniques. Elles sont souvent composées d’une
partie noire riche en biotite et d’une partie rose - blanche a quartz et feldspaths. La partie noire
peut étre intimement mélangée a la partie rose claire. En microscopie, elle contient plus de 50%
de quartz, environ 40% de plagioclases calciques et 10% de feldspaths alcalins roses. Les micas
brun rouges définissent une foliation.
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V:3. Typologie géochimique

Les teneurs en ¢léments majeurs, en traces et en terres rares des roches sont présentées
dans le Tableau R-37 du chapitre Résultats. La caractérisation chimico-minéralogique et
typologique des roches plutoniques du socle du bassin de Franceville a été effectuée a l'aide des
diagrammes chimico-minéralogiques de LA ROCHE (1964) et de DEBON et LE FORT (1983 ;
1988), par comparaison avec les compositions moyennes de roches plutoniques. Trois types de
diagrammes décrits et explicités dans le chapitre Annexes Analytiques ont été utilisés (cf
I:10:2.). Les plutonites du socle du bassin de Franceville sont peralumineuses principalement du
fait de l'altération (P.F. = 1,5-3,1 %), excepté dans le sondage GR.21-524,5 dans lequel elles sont
légérement méta-alumineuse. L'échantillon BA.2-955 est trés peralumineux car il a subi une
altération importante (P.F. = 3,45 %) ayant entrainé le départ des alcalins. L'indice de
peraluminosité A des autres échantillons résulte également d'une altération plus modérée de
roches initialement méta-alumineuses (Figure II-33). Cette altération sera précisée ultérieurement.
Les plutonites du socle archéen a Bangombé montrent un paramétre B identique aux plutonites du
socle archéen des sondages GR localisés au nord de Mikouloungou. Les échantillons GR.20-
833,93 et GR.22-568,1 montrent un paramétre B élevé, car seule la partie noire a été analysée.

Muscovite
Sillimanite
Phyllites

A
400H A=Al-(K+Na+2Ca)

350 -
300

BA.2-955
250 — -
200
150 -

A

Altérations ﬂhylliteuses
'

—
150 200 250 300 Biotite+Oxydes
ool WAR.22-56 ! .
PYRIPA { — i
I A ) @g'z&qu 4 B=Fe+Mg+Ti
- RN T . 9 Altérations tarbonatées
e

100 —

Figure 1I-33 : Positionnement des plutonites du socle du bassin de Franceville dans le diagramme de typologie
magmatique A vs. B de DEBON et LE FORT (1983) avec la grille de référence basée sur les compositions moyennes des
différents types de roches plutoniques.
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D'une manié¢re générale, ces granodiorites et tonalites sont riches en quartz (Figure 11-34).
Elles présentent une plus forte proportion en minéraux clairs (quartz, feldspaths et plagioclases)
qu'en minéraux colorés (micas, pyroxénes, amphiboles, ...). Le diagramme de la Figure II-35
montre que les feldspaths sont essentiellement des plagioclases. I faut noter que les rapports
K;O/Na,0O obtenus sont typiques des séries TTG (tonalite-trondhjemite-granodiorite)
archéennes, c'est-a-dire inférieures a 0,5 pour les parties noires de GR.20-833,93 et de GR.22-
568,1 et inférieures a 0,9 pour GR.21-524,5 et GR.22-571 d'autant que ce rapport est minoré du
fait de l'altération du plagioclase conduisant a un lessivage du sodium. Des rapports voisins de 1
sont caractéristiques des granodiorites. Les parties noires des plutonites GR.20-833,93 et GR.22-
568,1 sont comparables aux tonalites-trondhjemites strictes de la classification de O' CONNOR
(1965). D'aprés les Figures 11:34 et 1I-35, les plutonites GR.21-524,5 et GR.22-571, étant plus
potassiques, correspondent a des leucogranodiorites. Du fait du lessivage en sodium, les
paramétres Q et P sont trés fortement accrus pour BA.2-955 d'ou sa localisation en dehors du

champ des plutonites indiqués par la grille de référence.

Q=5i/3-(K+Na+2Ca/3)

1L 350
Quartz
— 300
BA 2955
- 250 -
gr [~ 200
ad _.H
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dq mzdq mzq
Rt L A * sq
4 - 50
- R ool -
Plagioclase 80 mzgo mz ds Feldspath potassique
T T T T T T 4 T T T T
300 -200 -100 100 200 p_K.(Na+Ca)
L o

Figure 11-34 : Positionnement des plutonites du socle du bassin de Franceville dans le diagramme de classification
chimique Q vs. P de DEBON et LE FORT (1983) avec la grille de référence basée sur les compositions moyennes des
différents types de roches plutoniques.

Les spectres de terres rares des cinq échantillons présentent tous un fractionnement régulier et
important des terres rares légéres aux terres rares lourdes (Figure I1-36) car 20 < (La/Yb)¢; =
(Lagen/La ¢1)/(Ybe/Yb 1) < 60. L'anomalie en Eu est peu marquée ou faiblement positive,
indiquant des effets cumulatifs de plagioclase. Dans le diagramme de la Figure I1I-37, les
plutonites montrent des rapports La/Yb en fonction de Yb caractéristiques des séries TTG
archéennes.
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Figure 1I-35 : Positionnement des plutonites du socle du bassin de Franceville dans le diagramme de classification
chimique P vs. B de DEBON et LE FORT (1983) avec la grille de référence basée sur les compositions moyennes des
différents types de roches plutoniques.
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Figure II-36 : Spectres de terres rares normalisées aux chondrites selon EVENSEN et al. (1978) des roches
plutoniques du socle archéen du bassin de Franceville.
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Figure 11-37 : Diagramme (La/Yb) normalisé aux chondrites en fonction de (Yb) normalisé aux chondrites
(d’aprés O'CONNOR, 1965). Les plutonites du socle du bassin de Franceville se placent dans le champ des TTG
archéens.

La teneur en terres rares lourdes des plutonites ((Yb)c;<7) est tres faible, ce qui implique le
fractionnement du grenat dans la source. Ces caractéristiques sont typiques des séries TTG
(tonalite-trondhjemite-granodiorite) archéennes, ce qui correspond bien aux ages obtenus sur le
socle du massif du Chaillu.

V:4. Caractérisation des altérations et des remplissages fissuraux

Macroscopiquement, les nuances verdatres, trés localisées de certains échantillons, sont
attribuées a la présence de chlorite secondaire (altération de la biotite) (Planches photographiques
IV et V). Une légére déformation des minéraux de la roche est a souligner. Macroscopiquement,
les fentes sont subverticales, a remplissage de produits verts, rouges et noirs.

Un phénomeéne d'altération affecte l'ensemble de la roche. Les cristaux de quartz sont fissurés.
Les micas et les feldspaths sont presque entiérement séricitisés. Les hornblendes de couleur vert
foncé ainsi que les biotites sont altérées. Les biotites montrent des bordures altérées, avec la
cristallisation d'allanite (épidote riche en terres rares) déja décrites par SERE (1996). Des
cristallisations de pyrite sont observables dans les biotites altérées. Les rares minéraux
accessoires résiduels présentent de nombreux golfes de corrosion, démontrant que ceux-ci ont €té
soumis a un épisode de dissolution. SERE (1996) décrit plusieurs associations minérales dans des
fissures : fente a chlorite - albite - quartz - calcite - minéraux opaques (GR.23-630), fente a
chlorite - quartz - calcite - anhydrite (GR.29-704) et fente a chlorite - anhydrite (BA.2-955). Elle

décrit également des anhydrites a inclusions d'apatites, zircons et thorites dans le socle
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granodioritique. Sur la base de ces observations pétrographiques mais sans analyse
microthermométrique, cet auteur suggere que ces fluides, a l'origine de ces cristallisations, sont
riches en eau, CO,, soufre, lanthanides et uranium. SERE (1996) conclue a la présence d'un
métamorphisme de faible degré (schiste vert). Cependant, ces assemblages a épidote - chlorite -
albite - quartz peuvent également cristalliser lors du refroidissement des plutonites, aprés leur
mise en place, comme cela est observé trés souvent. Ce fluide pourrait donc étre trés ancien,
tardi-magmatique ou métamorphique. Cependant, les carbonates interstitiels (calcite) et fissuraux
(calcite et ankérite, Planche photographique V) présents a la fois dans la granodiorite et dans le
conglomérat sus-jacent du FA montre qu'un épisode d'altération carbonaté a affecté
conjointement le sommet du socle et les niveaux conglomératiques de base du FA. Cet €pisode est
postérieur a un épisode oxydant de grande ampleur, car les carbonates englobent et corrodent de
grandes aiguilles d'hématite dans la phase interstitielle du conglomérat (Planche photographique
VI). L'association quasi-systématique des carbonates avec l'anhydrite, aprés un remplissage

précoce des fissures par une succession de quartz et chlorite, a été reliée a ce stade paragénétique
I (Figure 1I-38) (cf. VI:2.).

] Fissuration des Quartz détritiques I ¥ i II 5 III

o Dissolution/ Nourrissage
des Quartz détritiques /I Séricitisation/ Chloritisation |
B Ilitisation/Chloritisation Chl 1 dos micas et feldspaths

Matidre Qrganique =
_____ ~Matitre Qrsanique 1 — . I Grés Base FA Centre du bassin de Franceville - Sondages GR
E=mDissolution des Minéraux accessoires =1 Socle archéen Centre du bassin de Franceville - Sondages GR
B REE/ P cristallisation

[=] Déstabilisation des Hornblendes & Biotites
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Galénes incorporées dans les
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; Sulfates &
Anhydrite g Oxyhydroxydes

Figure 1I-38: Schéma paragénétique dans les fractures affectant, au centre du bassin de Franceville, les grés de
base du FA et le sommet du socle archéen. Ce schéma est recalé dans I'évolution structurale régionale (Figure II-

6).
Les phénomenes de dissolution/néoformation de quartz (dissolution/nourrissage) ou de minéraux
argileux (chloritisation) pourraient étre reliés aux circulations de fluides diagénétiques au fond du

bassin de Franceville. Dés lors, les trois stades de remplissages fissuraux dans le socle et les
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niveaux gréseux grossiers conglomératiques de base du FA correspondent aux trois stades
observés par ailleurs dans la couverture sédimentaire (cf V1:1:4.). Les carbonates du socle et du
conglomérat montrent une composition géochimique similaire (Figure II-48). Ils différent des
autres carbonates analysés dans les grés du bassin de Franceville, c'est pourquoi leur
caractérisation géochimique sera abordée conjointement avec celle des carbonates de la couverture
sédimentaire (cf. VI:4.).

VI: Caractérisation géochimique et isotopique des phases solides dans
la_couverture sédimentaire (grés encaissants et remplissages fissuraux)

Vi:1. Pétrographie des cristallisations dans les grés encaissants et dans les
remplissages fissuraux

Les 257 échantillons prélevés dans la couverture sédimentaire ont été étudiés suivant le
protocole présenté sur la Figure II-32. Le détail des techniques utilisées est exposé dans le
chapitre Annexes Analytiques (cf. I:1-2-3-4-8.). La plupart des échantillons est composée de grés
encaissant et d'un remplissage fissural essentiellement quartzeux et carbonaté (Planche
photographique VII). Les échantillons orientés ont été prélevés sur les parements de mine,
notamment a Okélobondo (Planche photographique VII). Les veines sont trés souvent

subverticales et disposées en échelon dans les bancs gréseux.

VI:1:1. Néoformations minérales dans les grés encaissants

Macroscopiquement, le grés encaissant les fractures présente souvent des teintes grises a
noires. Des nuances beiges a rouges peuvent masquer ces dernicres. Ils présentent une
granulométrie assez variée depuis des niveaux grossiers (600 um a 5 mm), voire conglomératiques
(galets de 10 mm a quelques centimétres), jusqu'a des niveaux trés fins (<500 pum). Les nuances
rosatres et verdatres de la phase interstitielle sont respectivement dues a la présence de
carbonates et de chlorites, qui seront étudiés plus en détail, notamment sur le plan de leur
composition géochimique. Les tdches rosatres sont cependant plus rares, alors que les nuances
vertes dominent dans la plupart des grés. Microscopiquement, la phase interstitielle des grés est
essentiellement, voire exclusivement constituée de chlorites et d'illites toujours néoformées,
comblant alors la porosité primaire entre les grains de quartz, détritiques pour la plupart (Planche
photographique X).
Les chlorites sont incolores a vert-clair en lumiere naturelle et possédent des teintes de
polarisation variables, de gris-bleu & brun-jaune. Ces variations de coloration en lumiere polarisée

et analysée résultent souvent de plusieurs phases de cristallisation de la chlorite. Elles se
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présentent en rosettes (10 um). Des inclusions ferrugineuses plus ou moins opaques et disposées
le long des clivages, déja signalées par GAUTHIER-LAFAYE (1986), ont été observées dans les
chlorites. De rares biotites détritiques trés brunes et des biotites chloritisées sont présentes. Elles
ont un aspect lamellaire. Cette chlorite lamellaire (TCHIBENA-MAKOSSO, 1982) est jaune foncé
a jaune brunétre (teintes de polarisation jaune du 17 ordre), treés pléochroique et a faible
biréfringence, en lumiére naturelle.

Les illites sont généralement bien cristallisées et se présentent en lamelles trappues et associées
parallelement entre elles pour former un assemblage ressemblant & un accordéon. Elles se
caractérisent par un pléochroisme faible, parfois incolore en lumiere naturelle et une biréfringence
élevée. L'illite qui colmate les pores des gres, se présente en tres petites lamelles dans les auréoles
de nourrissage des grains de quartz détritique ou au contact grain détritique - auréole.
L'association chlorite - illite pseudomorphose parfois le minéral originel, en formant des liserés
autour des grains détritiques de quartz, elle remplit les microfissures, affectant ainsi certains
cristaux jusqu'a les remplacer completement. Les feldspaths, pour la plupart, des microclines,
sont altérés (Planche photographique X). Ils sont aussi presque entiérement remplacés par une
association chlorite-illite. Cette association peut également remplir les vides créés par la corrosion
et la fissuration des grains détritiques de quartz (Planche photographique X). Ces deux phases
argileuses sont donc associées dans la corrosion des grains de quartz. La matiére organique peut
étre associée en fin de remplacement, et forme un liseré en bordure des reliques de grains de
quartz. La matiére organique rencontrée dans la porosité primaire est presque toujours stérile
(CORTIAL, 1985 ; GAUTHIER-LAFAYE, 1986) et apparait synchrone des épisodes de
silicification. En effet, elle est présente non seulement en remplacement des reliques de quartz
(ceux-ci pouvant étre initialement nourris ou avoir subi antérieurement des dissolutions) mais
aussi autour des grains de quartz détritique, dans les auréoles de nourrissage. Il s'agit d'une
matiere organique ayant migré. Par contre, la matiére organique située dans la porosité secondaire
contient presque toujours des particules uraniféres (GAUTHIER-LAFAYE, 1986). Cette matiére
organique appartient donc au stade minéralisateur. Les grés minéralisés apparaissent rougeétres
(Planche photographique XIV) avec des taches noires parsemées de microfilonnets blancs.

Les minéraux accessoires qui seront plus amplement étudiés dans le chapitre VI:6. sont trés
altérés.

Les cristaux de quartz présentent trés souvent une extinction roulante (onduleuse) et des bandes
de pliage. Des recristallisations en damier témoignent de déformations importantes a I'échelle des
grains de quartz (intracristallines). Des bandes de déformation affectent aussi bien les grains
détritiques que leur auréole de nourrissage. Des lattes micrométriques de quartz néoformé

peuvent cristalliser a partir des limites des bandes de déformation présentant des extinctions
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différentes. Les déformations intercristallines se manifestent sous la forme de plans d'inclusions

fluides prolongés par des microfissures ou des recristallisations orientées.

VI:1:2. Les phénoménes de dissolution - nourrissage dans les grés encaissants

La classification des types de silicifications/désilicifications établie par GAUTHIER-LAFAYE
(1982 ; 1986) (Nourrissages types I, II et III et Dissolutions types I, II et III) (Figure 1I-39) a été
utilisée pour la description des échantillons.

Dissolution 1 Dissolution II Dissolution II1

¢

Nourrissage I | Nourrissage II |Nourrissage III

U @

Ciment faible

Ciment
important

Figure I1-39: Schéma représentant les divers types de silicifications et de désilicifications rencontrés dans les grés.

Macroscopiquement, les grés grossiers du FA et les niveaux gréseux grossiers du FB; présentent
des zones blanchies (Planche photographique VII). Ces zones correspondent soit a une
silicification soit a une désilicification du matériel détritique. Les zones blanchies ont perdu leur
ciment verdétre et les grains de quartz fortement nourris ou trés dissous (contacts crénelés) sont
jointifs. Les gres fins apparaissent non affectés par ces phénomenes.

Les cristallisations de quartz secondaire se présentent microscopiquement sous forme de zones
de noufrissage (silicifications), soit au contraire sous forme de corrosions souvent orientées
(désilicifications). La silicification correspond & un colmatage des pores par de la silice secondaire
tandis que la désilicification s'opére par destruction de la structure de la roche par "pressure-
solution" (GRATIER et al., 1993).

En ce qui concerne les silicifications, les grains de quartz détritique et les zones de nourrissage
sont en continuité optique. Le contour des quartz détritiques est trés souvent reconnaissable par
la présence d'impuretés qui le souligne (argiles, oxydes de fer, inclusions fluides) (Planche
photographique XI). Les auréoles sont bien développées quand le ciment illitique est peu
abondant (Nourrissage II) ou peu développé avec des bordures diffuses, corrodées quand le
ciment illitique est abondant (Nourrissage I). De nombreux contacts de dissolution entre grains

détritiques sont observés dans les deux cas. Le nourrissage III différe par la présence d'un large
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liseré brun argileux au contact entre le grain détritique et l'auréole de nourrissage qui est, dans ce
cas, bien développée mais tres corrodée.

Trois types de désilicifications ont été observés : (1) grains de quartz montrant des formes
crénelées résultant de leur corrosion dans un ciment abondant d'illites (Dissolution I), (2) grains
de quartz avec de minces auréoles de nourrissage crénelées, dans un ciment peu abondant d'illites
(Dissolution II) et (3) tous les grains de quartz en contact concavo-convexe, voire stylolithique
(parallélement a la stratification So) sans ciment argileux et montrant en leur sein leur bordure
détritique originelle (dissolutions III).

Selon GAUTHIER-LAFAYE (1986), les nourrissages I, II et la dissolution III sont le plus souvent
associés a une granulométric moyenne a grossiere, alors que les dissolutions 1 et II sont plutot
associées & une granulométric fine. Ces grés fins forment souvent de petites passées
centimétriques dans des zones généralement plus grossieres. Tous ces transferts de silice ne sont
pas contemporains, mais une chronologie peut difficilement étre dégagée. Il faudra toujours
prendre en compte le fait que les formes de départ ou d'apport de SiO, sont fonction de la nature
des sédiments (richesse en argiles, et granulométrie : gres fins, grés isogranulaires, gres resilicifiés
et grés a matrice argileuse). Il faut aussi considérer que non seulement les grains de quartz
détritique mais aussi des argiles ont pu libérer de la silice lors de leur altération. GAUTHIER-
LAFAYE (1986) considére un seul processus de mobilisation de la silice sous l'effet de la
compaction, guidée par la porosité du grés et le contexte structural pour ces différents types de
nourrissage et corrosion.

Compte-tenu de I’importance de ces phénomenes, il m’a semblé intéressant de tenter de
modéliser les transferts de silice dans I’environnement de deux zones de réaction : (1) autour de
OK84bis et (2) autour de la zone de Bangombé. Effectivement, des résultats récents de la
modélisation thermique de la zone de réaction 10 a Okélobondo (GERARD, 1997) montrent que le
flux thermique généré par le fonctionnement des réacteurs a conduit a un transfert important de
silice en aval des réacteurs. A Okélobondo, les indices et le type de nourrissages (symboles N-1
ou N-2) et de dissolution (symboles D-1 ou D2) ont été reportés sur la carte d’échantillonnage
autour de OK84bis (Figure 11-40). A Bangombé, les indices de nourrissages (points verts), de
dissolution (points rouges) des grains détritiques de quartz et de veines a quartz et carbonates (2
plans de failles numérotés 1 et 2) ont été reportés sur les cartes, coupes et sondages réalisés, puis
traités en 3 dimensions avec le logiciel GOCAD au CRPG, avec 'aide de Ch. LE CARLIER
(Figure II-41 ; Figure 11-42).
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Figure 11-40: Distribution des silicifications et des désilicifications dans les gres autour de OK84bis. Les fleches
signifient que l'étendue de la zone désilicifiée a l'ouest n'est pas connue.
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Malgré l'importance de notre échantillonnage, le probléme reste la densité d'échantillons disponibles,
pour estimer 'étendue de la zone en nourrissage. Est-elle liée a un phénomene se déroulant : (1) sur
tout un niveau stratigraphique et sur de grandes distances ou (2) de fagon trés localisée autour du
réacteur ou encore est-elle provoquée par I’incursion de fluides chauds expulsés du fond du bassin et
remontant par I’intermédiaire des ouvertures des systemes faillés? A Okélobondo (Figure 1I-40), sur
un méme niveau stratigraphique de gres grossier, de part et d'autre d'un systéme de failles N-S (en
bleu), on trouve le greés en dissolution et de ['autre coté, il est en nourrissage. Donc, dans ce cas, la
faille joue un role certainrsians le processus de silicification.

g Points verts = Nourrissage
des Qz

Points rouges et
| bleus
= Dissolution des Qz

Croix blanches = Zone oxydée
de surface

Enveioppes

minéralisées

Figure II-41: Image GOCAD de la distribution des silicifications (points verts) et des désilicifications (points
rouges et bleus) dans les grés autour de la zone de réaction de Bangombé. Il faut noter que (1) l'enveloppe
minéralisée semble étre limitée a l'ouest par la faille n°l et (2) des nourrissages des grés sont visibles au
voisinage des failles. Le Nord est orienté vers le haut de la carte.
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A Bangombé (Figure 11-42), la silicification affecte les gres grossiers du FA unité a. L'épaisseur de la
zone en nourrissage est plus importante au voisinage des failles (Figure 1I-42). La minéralisation se
développe dans les zones incomplétement nourries, au moment ou front redox imposé par les grés a
copeaux de pélites sus-jacents est atteint par les fluides minéralisateurs. De plus, les minéralisations
se pincent au niveau des failles (Figure 1I-42) et en méme temps, les gres stériles en dissolution D1
(points rouges) les remplacent. Ceci se déroule au dessus de la zone en nourrissage N (points verts).
On constate sur la Figure II-41 que la minéralisation (isoteneur de coupure a 2%o) est limitée au
nord-ouest par la faille n°1. Ce modéle marche assez bien si la zone de faille fonctionne comme un
vecteur pour la silicification dans un premier temps et pour la minéralisation dans un second temps.
Cependant, le controle sédimentologique reste réel, car les gres silicifiés correspondent a 1’unité a du
FA.

Faille n°1
N150°E a Qz-

/ copeaux
dg pélites

Figure 11-42: Image GOCAD de la distribution des silicifications (points verts) et des désilicifications (points
rouges) dans les grés autour de la zone de réaction de Bangombé. La répartition des points verts exprimant
l'existence de grés en nourrissage (silicifiés) démontre un contréle sédimentologique de l'unité a pour le processus
de silicification. L'unité b ne comporte que des occurrences de grés en dissolution (désilicifiés) (points rouges). 1l
Jaut noter l'épaississement de la zone en nourrissage au niveau de la faille, ainsi que le pincement de la zone
minéralisée, démontrant que la faille est un paramétre contrélant le processus minéralisateur. Le Nord est orienté
vers le haut de la carte.
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VI:1:3. Chronologie relative et intégration dans I’évolution structurale régionale

Chaque remplissage fissural a fait 1'objet d'une mesure de direction et pendage. Ces mesures
sont regroupées sur une projection stéréographique équiangle (canevas de Wulff, hémisphére
supérieur) grace a une représentation en rosace (Figure [1-43). Les quatre directions majeures
N45°, N95°, N125° et N165-15° des remplissages correspondent aux principales directions
connues et corrélées a des événements tectoniques précisés par HASSENFORDER et al. (1994)
(Figure 1I-6). Les filons a quartz orientés N95° appartiennent au systéme de fracture E-W a faible
rejet vertical créé par une tectonique distensive anté-flexuration régionale. Les remplissages a
quartz orientés N125° et N45° sont associ€s a une tectonique distensive anté- ou syn-flexuration
régionale définie par HASSENFORDER et al. (1994). Les ouvertures a remplissage quartzeux,
orientées respectivement N165° et N15° correspondent & une réactivation des fractures
préexistantes par le jeu d’une tectonique distensive syn-flexuration régionale puis par une
tectonique décrochante (tardive) impliquant deux directions de raccourcissement, respectivement
N15° (jeu dextre inverse) et N165° (jeu senestre inverse). Ces remplissages recoupent toutes les
structures préexistantes. '

N

N15° N165°

S

38 mesures ; intervalles de 10° ; rayon de 30%

Figure 1I-43: Diagramme en rosace des remplissages fissuraux a la mine d'Okélobondo. Le plan noté So (en bleu)

correspond a la stratification. Quatre directions majeures apparaissent d’ores et déja trés marquées : N15° -
N165°, N95°, N125° et N45°.

Ces relations entre les trois phases structurales régionales et la réactivation des quatre systémes

de failles principaux n'ont été remarquées qu'aprés l'interprétation des successions paragénétiques.
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Or, ces derniéres semblaient se diviser essentiellement en trois stades. Afin de savoir si les
relations entre les trois phases structurales et les trois stades de remplissages fissuraux étaient
bien réelles, & chaque occurrence minérale (chlorite, quartz, calcite, ...), une couleur,
correspondant a l'orientation de la veine porteuse, a été attribuée. Quatre systémes ont été
attribués : (1) rouge pour les directions comprises entre N20 et N75°E, (2) vert entre N80 et
N115°E, (3) bleu entre N120 et N145°E et (4) noir entre N150 et N15°E.

Il est apparu alors que la plupart des remplissages "verts" globalement E-W étaient associés au
premier stade paragénétique. Or, ces directions sont mineures mais actives lors de la phase 1. Les
remplissages "noir et rouge", respectivement N-S et NE-SW sont majoritaires dans le stade II. Or,
ces directions sont effectivement les plus fortement réactivées lors de la phase II. Il s'agit 1a des
deux relations les plus convaincantes (Figure [I-44). De plus, les sens des cisaillements (dextre ou
senestre) des failles repérés sur les parements de galeries de mine correspondent aux sens de
réactivation lors de la phase III. Ces observations et recoupements n'ont été possibles que grice a
I'échantillonnage orienté réalisé lors de la mission. C'est dans les zones minéralisées prés du
contact FA/FB a Okélobondo que cette association entre les trois phases structurales et les trois
stades paragénétiques a pu étre faite car c'est a cet endroit que nous avons la plus grande densité
d'échantillons. Les observations pétrographiques réalisées dans d'autres niveaux stratigraphiques

ont été, dans la mesure du possible, recalées par rapport a ce schéma a trois stades.

VI:1:4. Paragenéses minérales dans les fractures

Aucune étude sur la succession des remplissages minéraux dans les fractures n’avait été
entreprise auparavant dans 1’environnement des réacteurs nucléaires d’Oklo, ni dans le bassin de
Franceville. Les minéraux observés par les auteurs précédents sont principalement du quartz, de
la calcite, des sulfures (pyrite, galéne, chalcopyrite), et des oxydes (hématite, uraninite) et
oxyhydroxydes de Fe et Mn.

Il existe essentiellement trois types morphologiques de cristaux de quartz : (1) du quartz
microcristallin LQz toujours aux épontes des fractures, souvent intimement mélangé avec des
chlorites vertes (Chl 1), (2) du quartz "précoce", aciculaire Qz1 ; il est généralement laiteux, de
forme géométrique allongée, soulignée par des joints trés nets souvent empreintés par des
microfissures, (3) du quartz "en lattes" Qzl' correspondant & des recristallisations orientées de
Qz1, (4) du quartz "tardif" Qz2, géodique et souvent zoné ; il présente généralement des cristaux
automorphes de faciés limpide, mais treés fracturés ; il est souvent scellé par des cristallisations de
calcite. Un dernier type de cristallisation de quartz Qz3 n'a été rencontré qu'une seule fois dans
une géode d'un filon a Qz1-Qz2. Il s'agit d'un cristal automorphe présentant de nombreuses zones

de croissance et contenant des inclusions fluides primaires remarquables avec une grosse bulle de
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vapeur (Planche photographique XVIII). Ce quartz a ét¢ différencié car il contient des inclusions
ayant piégé un fluide trés chaud pouvant étre relié au fonctionnement du réacteur OK84bis.

Il existe plusieurs types de minéraux argileux dans les fractures. Ils seront caractérisés
géochimiquement dans le chapitre VI:4.. Trois principaux types sont distingués: (1) la kaolinite
en cristaux trés fins, (2) la chlorite (Chl 2) en gerbes ((1) et (2) cristallisant souvent en bordure
des veines) et (3) la chlorite fibroradiée (Chl 3) cristallisant apres les quartz précoces Qzl
(Planches photographiques XI et XII).

La succession fissurale chlorite/quartz puis carbonate est présente dans tous les niveaux
stratigraphiques depuis la base des gres du FA et latéralement dans le bassin de Franceville
(BA.2-779,1 m, Planche photographique V ; BA.80-445.3 m, Planche photographique IX), au
sommet des grés du FA (OK.157-303.4 m, Planche photographique VII) jusque dans les grés du
FB (OBD.96-43, grés du FB; et OBD.96-48, gres du FB,).

Les sulfures sont essentiellement représentés par la galéne, la pyrite et la chalcopyrite. Ils sont
toujours postérieurs aux quartz Qzl ou Qz2 du méme stade (OK167-325 m, Planche
photographique XIII). Leurs relations chronologiques avec la calcite sont difficiles & établir. Le
plus souvent, ils sont postérieurs aux cristallisations de calcite (OBD.96-22 et OBD.96-13b,
Planche photographique XIII), cependant dans certains échantillons, la calcite peut étre
postérieure a la galéne (OK167-325 m, Planche photographique XIII). Dans ce cas, il est
nécessaire d'envisager un second stade a quartz et calcite, par exemple le quartz Qz2 automorphe
et la calcite de la géode appartiendraient au stade II, alors que le quartz Qzl, le petit quartz
limpide Qz2 et la galéne appartiendraient au stade 1.

La minéralisation est avant tout disséminée dans le gres encaissant sous forme de bitumes
minéralisés contenant des oxydes d'uranium. Il est toutefois possible de rencontrer quelques
"boulettes" de matiére organique noire minéralisée (détectée au MEB par la présence de U, Pb et
S) a l'intérieur des veines, souvent entre des cristaux de calcite ou de quartz géodique tardif Qz2
(Planche photographique XI). Lorsque le gres est minéralisé (Planche photographique XIV), de
nombreux microfilonnets contenant des matieres organiques a U-S-Pb forment un réseau trés
dense donnant un aspect bréchifié au gres. Ce mécanisme de minéralisation par fracturation
hydraulique décrit par GAUTHIER-LAFAYE (1986) permet également le remplissage de la
porosité interstitielle (primaire) et de la porosité secondaire créée par corrosion des grains
détritiques de quartz. La maticre organique minéralisée se trouve souvent en intime association
avec la calcite microcristalline (Planche photographique XIV) ou la calcite fibreuse (Planche
photographique XV). Plusieurs minéraux secondaires (Planches photographiques XV a XVII) ont
¢été observés a la surface des plans de fracture ou en position médiane. Il s'agit le plus souvent de
minéraux issus de l'oxydation des sulfures (sulfates de type gypse, barytine ou de type plus

complexe jarosite ou zippéite). Des oxyhydroxydes de fer (hématite, goethite) sont aussi
présents.
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En couplant toutes les observations, nous proposons un schéma présentant la chronologie des
phases néoformées pour chaque remplissage fissural (soit chaque échantillon) en fonction de trois
stades. Quand les orientations ne sont pas connues, les occurrences minérales sont représentées
dans la succession, uniquement par une barre blanche pour les quartz ou colorée en vert pour les
minéraux argileux, en rouge pour la pechblende, en noir pour la matiére organique, ... Lorsque les
orientations des remplissages sont connues, le codage couleur est indiqué a l'intérieur des barres,
c'est le cas sur la Figure 1I-44 et la Figure 1I-46. Les fléches noires relient des occurrences
minérales synchrones dans la matrice et dans un remplissage. L'étude minéralogique des
remplissages de fracture et des grés encaissants sur les 272 échantillons a permis de déterminer
autant de successions paragénétiques « provisoires » dans le bassin. Les séquences peuvent étre
incomplétes, mais les recoupements entre séquences, fracture par fracture, permettent d’établir
une succession générale a trois stades pour chaque niveau stratigraphique étudié. La succession a
été établie dans trois niveaux stratigraphiques des gres du FA et du FB : (1) les grés minéralisés du
FA proche du contact avec les pélites du FB, en bordure de bassin, a Okélobondo et Oklo (Figure
1I-44), (2) I'ensemble de la série (1000 m) de grés stériles du FA en bordure (Mabinga) et au centre
du bassin (Bangombé) de Franceville (Figure 1I-45) et (3) les grés stériles du FB,, et du FB, en
bordure de bassin a Oklo et Carmo (Figure 11-46).
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Figure [I-44: Schéma paragénétique dans les fractures affectant, au centre du bassin de Franceville, les grés
minéralisés du FA proche du FB dans la mine d'Okélobondo. Les quatre couleurs utilisées permettent de
discriminer les orientations des veines hétes des néoformations minérales. Lorsque aucune indication de couleur
n'apparait, cela signifie que l'orientation n'est pas connue.
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Figure II-45: Schéma paragénétique dans les fractures affectant au centre du bassin de Franceville, les grés
stériles du FA en bordure (Mabinga) et au centre (Bangombé) du bassin de Franceville.
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Figure 1I-46: Schéma paragénétique dans les fractures affectant en bordure du bassin de Franceville, les gres
stériles du FB,, et FB; dans la mine d'Oklo et la carriere Carmo. Les quatre couleurs utilisées permettent de
discriminer les orientations des veines hotes des néoformations minérales. Lorsque aucune indication de couleur
n'apparait, cela signifie que l'orientation n'est pas connue.
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Le codage couleur montre bien que les remplissages fissuraux orientés E-W ("verts") sont
présents, voire dominants lors du premier stade paragénétique. Ils sont peu présents, voire absents
lors des deux stades suivants. Les remplissages N-S ("noirs") et NE-SW ("rouges") sont dominants
lors du stade I1. Ils sont liés & la minéralisation uranifére. Il existe donc un lien génétique fort entre la

réactivation d'anciennes failles N-S dites de "socle" (HASSENFORDER et al., 1994) et le processus
minéralisateur.

VI:2. Succession paragénétique globale

Considérant les trois successions paragénétiques précédentes (Figures II-44 a 1I-46) ainsi
que la succession obtenue pour le socle et le conglomérat de base du FA (Figure II-38), une
chronologie globale a été dégagée (Figure 1I-47). Les phénomeénes principaux observés dans les
fractures dites "a quartz" sont les suivants :

- concernant le stade I, correspondant a la diagenese siliceuse : (1) phénoménes de
pression-solution responsables des nourrissages et des dissolutions des grains de quartz
détritique ; la distribution des cas de nourrissages et de dissolutions dans les gres autour de la
zone de réaction OK84bis faisant apparaitre un front de dissolution-précipitation globalement
orienté N170°, séparant un groupe de grés désilicifié a 'ouest et un groupe de grés resilicifié a 'est
(Figure 1I-40), (2) illitisation et chloritisation des grains de quartz, (3) dissolution des minéraux
accessoires et recristallisation des phases telles que la florencite, des zirconosilicates au sein des
chlorites diagénétiques (cf VI:6.), (4) recristallisation orientée dans le prolongement de plans
d'inclusions fluides paralleles & la fracturation principale, (5) formation d'une succession de
chlorites (Chl 2 et Chl 3), kaolinite et quartz (Qz microcristallin, Qzl et Qz2) et calcite avec
quelques rares sulfures de Fe et Cu associés a des granules de matiére organique parfois riches en
Uet/ou S, (6) recristallisation orientée de quartz Qz1".

- concernant le stade II, correspondant a 1'épisode minéralisateur principal : (1) formation
de peu de chlorites et de quartz, (2) cristallisation de nombreuses calcites différentes
(microcristallines, fibreuses roses ou blanches) dans la veine ou dans le grés encaissant ainsi que
de nombreux sulfures associés a la matiére organique fortement minéralisée, (3) des sphérolites de
pechblende et (4) cristallisation d'un quartz automorphe Qz3 correspondant a la silicification
causée par le fonctionnement des réacteurs nucléaires et donc, contenant des inclusions primaires
ayant pié¢gé un fluide chaud (c¢f VII: 1.).

- le stade III correspond a peu preés a la méme succession minérale que celle du stade I,
mais elle est suivie par un épisode important d'oxydation permettant la formation des minéraux
secondaires tels que la zippéite, le gypse, 'hydroxyapatite (cf. V1:6.), la jarosite, ...
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Figure II-47: Schéma paragénétique global dans les firactures affectant les grés du FA et du FB, du bassin de
Franceville et le sommet du socle archéen. Ce schéma est recalé dans l'évolution structurale régionale (Figure II-

6).

VI:3. Géochimie des carbonates

Les occurrences de calcite sont nombreuses, et il y a quasiment autant d’indices
pétrographiques qui permettent d’affirmer qu’elles sont soit tardives, soit précoces dans 1”histoire
du bassin. Certains filonnets a calcite recoupent le facies pile et les argiles de pile. Elles sont donc
postérieures aux réactions nucléaires et a la minéralisation. D’ autres filonnets a calcite plus tardifs
recoupent la dolérite. Il semble qu'il y ait de nombreuses générations de calcites (GAUTHIER-
LAFAYE, comm. pers.) :

(1) pendant la sédimentation : carbonates FB et FC,

(2) pendant les premiers stades de la diagenese : gres carbonatés de la base du FA,

(3) pendant la structuration du bassin : calcites dans les fractures et filons,

(4) pendant la mise en place des minéralisations uraniféres : calcites associés a UO, et aux
matieres organiques a Oklo, Boyindzi et Bangombé (GAUTHIER-LAFAYE, 1986),
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(5) pendant et aprés le fonctionnement des réactions nucléaires, l'ensemble des argiles de pile et
du faciés-pile est recoupé par une fine fracturation généralement paralléle a la stratification et
colmatée de calcite. Des microfissures (quelques micrométres a quelques millimétres d'épaisseur,
pour quelques centimétres a quelques métres de long) a calcite sont rencontrées dans le champ
proche des réacteurs. Leurs bordures, relativement symétriques, traduisent une fracturation dans
un contexte extensif, sans dissolution apparente des épontes. Dans le faciés pile, les
microfissures sont souvent proches de, et parali¢les a l'interface avec l'argile de pile. Dans les
faciés argileux (pas uniquement argile de pile et facies pile), relativement ductiles, les
microfissures sont colmatées par de la calcite fibreuse. Cette microfissuration se prolonge dans
les grés encaissants. Les microfissures y sont souvent orientées radialement par rapport a la
limite du réacteur.

(6) pendant et aprés la mise en place des filons de dolérite.

Si on peut admettre que les calcites 2 & 4 appartiennent toutes a 1'épisode diagenése-
minéralisation, le lien entre les autres types de calcite et les différents événements reste difficile a
établir clairement. Certaines fissures recoupent l'interface entre le réacteur et le grés, il n'y a donc
pas eu de rejeu tectonique postérieur a cet épisode fissural probablement contemporain du
fonctionnement des réacteurs. D'autres, au contraire, auraient subi un rejeu tectonique ultérieur
pouvant étre lié a l'intrusion du filon de dolérite. La fracturation hydraulique & laquelle sont
associées les calcites des faciés minéralisés correspond a une déformation précoce, contemporaine
des minéralisations uraniféres, et qui a été reprise par des déformations ultérieures. Ces
microfissures sont uniquement situées dans les grés, parallelement a la stratification a la limite
entre un niveau de grés fin et un niveau de greés a granulométrie plus grossiére. Dans ce cas, les
microfissures recoupent indifféremment la matrice argileuse du gres et les grains de quartz, mais
adoptent un aspect trés contourné. Dans ces grés a comportement plutdt cassant, les
microfissures sont colmatées par de la calcite saccharoide (MENET-DRESSAYRE, 1992).

Toutes les microfissures a calcite contiennent des inclusions minérales primaires ou secondaires
de tailles variables (quelques millimétres a plusieurs centaines de millimetres) (MENET-
DRESSAYRE, 1992).

Les inclusions solides primaires contiennent des phases minérales initiales du grés, de l'argile de
pile ou du faciés pile, qui ont été piégées dans les microfissures & 1'époque des circulations de
fluides carbonatés. Elles sont constituées de grains détritiques de quartz, de phases argileuses
(chlorite magnésienne et illite dans le réacteur, chlorite ferrifere dans le grés), de matiére organique
ou de phases accessoires telles que des oxydes d'uranium aux bordures coffinitisées, des zircons
en partie métamictisés et des sphénes altérés.

Les inclusions solides secondaires correspondent a des phases minérales contemporaines du, ou

postérieures au remplissage carbonaté. 1l s'agit principalement de sulfures (galénes et pyrites)
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(Réacteur 13) ou de quelques oxyhydroxydes de fer (Réacteur 10). Les galénes sont peu
fréquentes dans les fissures. Le soufre (au moins pour le Réacteur 13) pourrait avoir été véhiculé
par les fluides hydrothermaux associé¢s a la mise en place du filon de dolérite, mais on trouve
aussi des sulfures dans la plupart des fissures ailleurs et dans les trois stades paragénétiques,
donc cette hypothése est a nuancer. Les pyrites sont localisées entre les lits a inclusions
argileuses dans la calcite ou aux épontes. D'autres pyrites ont précipité entre les fibres de la
calcite en présentant des lacunes de croissance remplies de calcite et parfois de kaolinite
(MENET-DRESSAYRE, 1992). De petits grains d'oxydes d'U interfibres ont précipité lors de la
cristallisation de la calcite a partir d'un fluide carbonaté trés uranifére. Les teneurs en U de ces
calcites avoisinent alors 10 ppm. De nombreuses traces de fission associées a ces fissures et aux
joints de grains témoignent de la circulation d'un fluide enrichi en U.

MENET-DRESSAYRE (1992) a distingué au moins une génération de calcite présentant des faibles
valeurs de 813C (entre -10 et -20 %o vs. PDB) suggérant une origine organique du carbone
constituant la calcite. Du carbone organique aurait pu étre libéré des plages de matiére organique,
dans les zones de réaction, a I'époque du fonctionnement des réacteurs nucléaires et de 1'intense
désilicification des grés. Ce carbone, apres oxydation, aurait précipité dans les microfissures sous
forme de calcite. Cette calcite est contemporaine du fonctionnement des réacteurs.

Ces carbonates étant encore trés mal connus, j'ai entrepris leur caractérisation géochimique dans
les roches encaissantes et dans les remplissages fissuraux. Le principe, les standards utilisés ainsi
que les limites de détection de la microsonde électronique, sont exposés dans le chapitre Annexes
Analytiques (cf. I:5:1.). Les analyses en Ca, Mg, Fe, Mn sont présentées dans les Tableaux R-21
a R-25 du chapitre Résultats (cf ).

Sur la Figure II-48, une nette différence apparait entre les calcites du socle (Planche
photographique V), du conglomérat sus-jacent (Planche photographique V1) (points bleus) et les
calcites des grés minéralisés (Planches photographiques XIII et XIV) (points rouges),
anomaliques (points verts) ou encore stériles (points jaunes). Les calcites étudiées dans les
fissures ou dans la granodiorite encaissante proviennent d'un processus d'altération carbonatée
qui a affecté au moins le sommet du socle archéen du bassin de Franceville, car nous ne disposons

pas d'autres échantillons situés plus profondément. Ces calcites ne contiennent pas ou trés peu
de Fe, Mn et Mg.
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Figure 1I-48: Diagramme Fe+Mn/Ca appliqué aux calcites des différents stades paragénétiques fissuraux et dans
différentes roches encaissantes du bassin de Franceville.

Les calcites fissurales du stade II (croix) dans les grés sont légeérement enrichies en Fe et
Mn. Les calcites des gres stériles, anomaliques et minéralisés du FA ont la méme composition
avec des concentrations en Fe et Mn, en moyenne, trés peu inférieures a celles des calcites
fibreuses. Les calcites fissurales du stade I dans les gres minéralisés ou anomaliques (carrés rouges
et verts) présentent quasiment les mémes caractéristiques géochimiques que les calcites fissurales
du stade II. La plupart des calcites fissurales du stade I dans les gres stériles uniquement, et
généralement situées en profondeur, présentent des teneurs plus élevées en Fe, Mg, Sr et Mn. La
calcite du stade II, associée aux microfilonnets anastomosés est toujours fibreuse. Deux
générations sont distinguées : (1) calcite fibreuse blanche et (2) une calcite fibreuse rosée, couleur
due a la présence d'oxyde de fer (Planche photographique XV). Le plus souvent, ces
microfilonnets a calcite contiennent de petits granules de pechblende mais, surtout, sont localisés
dans les zones les plus fortement minéralisées ou la porosité des grés « bréchifiés » est
essentiellement remplie de bitumes a UO, et de calcite microcristalline. Les fluides a 1’origine de

ces calcites liées a la minéralisation appartiennent au stade II.
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Sur la Figure 11-49, le ciment des gres du FA au centre du bassin entre 20, 57 et 273 m (sondage
BA.2) et en bordure du bassin entre 198, 313 et 400 m (sondage MAB) apparait essentiellement
dolomitique (ronds jaunes). Le ciment des niveaux gréseux du FB; est aussi dolomitique, mais
présentent des teneurs non négligeables en Fe et Mn (ronds rouges).

Une altération ankéritique secondaire semble affecter 'ensemble de ces grés dolomitiques du FA
et du FB,. En effet, des cristallisations de dolomites riches en Fe et Mn sont observables dans le
gres encaissant en bordure et au centre du bassin. Ces dolomites riches en Fe et Mn corrodant les
grains de quartz détritiques des gres posseédent des teneurs en Fe et Mn supérieures dans les grés
au centre du bassin qu'en bordure.

De plus, les dolomites fissurales sont toujours plus riches en Fe et Mn que les dolomites de la
phase interstitielle. La dolomite fissurale du stade I est plus riche en Fe et Mn au centre et au
fond du bassin de Franceville (dans les gres de base du FA, triangle jaune) qu'en bordure.
L'ankérite de la Planche photographique V dans une fissure affectant le socle contient uniquement
Ca et Fe, Mn. Elle différe des dolomites riches en Fe et Mn (ou ankérites magnésiennes)
rencontrées précédemment. L'altération carbonatée affectant le socle et le conglomérat sus-jacent
(générant des calcites "pures"” et des ankérites) a été reliée aux carbonates du stade I dans les grés
au centre et en bordure du bassin (générant des ankérites magnésiennes ou des dolomites riches en
Fe et Mn). Les fluides diagénétiques responsables des néoformations de carbonates du stade I

dans les grés du FA ont été capables d'affecter aussi le sommet du socle et les grés du FB;.
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Figure [1-49: Diagrammes Mg/Ca et Fe+Mn/Ca appliqués aux dolomites et ankérites magnésiennes des différents
stades paragénétiques fissuraux et dans différentes roches encaissantes du bassin de Franceville.
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VI:4. Géochimie des minéraux argileux

De nombreux auteurs ont étudiés les minéraux argileux dans les zones de réaction (facies
pile et argile de pile) (TCHIBENA-MAKOSSO (1982), GAUTHIER-LAFAYE (1986),
GAUTHIER-LAFAYE & WEBER (1989a) et SAVARY (1995)). Une zonéographie des minéraux
argileux est proposée depuis la périphérie vers le centre des réacteurs : (1) sédiments normaux a
chlorite Fe-Mg et illite 1M, (2) zone intermédiaire a illite 2M dominante et kaolinite, (3) zone a
chlorite Mg dominante et a illite IMd et (4) zone du faciés pile & chlorite alumineuse. Tous ces
auteurs concluent a de fortes températures de cristallisation des chlorites (250°C) dans les zones
de réaction. Les chlorites purement diagénétiques dans les gres et dans les fissures loin de toute
perturbation thermique due au fonctionnement des réacteurs ont été peu étudiées (TCHIBENA-
MAKOSSO (1982), GAUTHIER-LAFAYE (1986)).
Afin de discriminer différentes générations, ce travail s'est focalisé sur la caractérisation
géochimique des minéraux argileux présents dans les roches encaissantes et dans les remplissages
fissuraux. Le principe, les standards utilisés ainsi que les limites de détection de la microsonde
électronique, sont exposés dans le chapitre Annexes Analytiques (cf [.5:5.). Les analyses
géochimiques élémentaires sont reportées dans les Tableaux R-33 a R-34 du chapitre Résultats

(cf I).

VI:4:1. Typologie des minéraux argileux

A vpartir d'échantillons pulvérulents prélevés dans les fractures, les minéraux argileux
suivants ont été identifiés a partir des diffractogrammes de lames non orientées, de lames
orientées naturelles et d'essais glycolés : de la chlorite le plus souvent, de la kaolinite, de l'illite
(correspondant plutdt a des pollutions du ciment du grés et aux phénoménes d'illitisation) et
quelques rares smectites. La vermiculite est également présente en quantité non négligeable. On
distingue une faible quantité d'un interstratifié¢ illite-smectite ou chlorite-smectite localisé¢ au
niveau des épontes chloriteuses. Les smectites pourraient €tre des reliques d'une réaction
diagénétique telle que Smectite = Illite + SiO, qui participerait aux silicifications rencontrées dans
les grés du FA.

Dans les diagrammes de la Figure II-50 , les analyses des minéraux argileux nous permettent
de distinguer dans les fractures : la kaolinite (Planche photographique XII) issue de l'altération
des illites détritiques ainsi que les trois types de chlorites Chl 1 dans les gres encaissants et Chl 2

et 3.



Oklo 129

MR3 =
Na+K+2Ca

20 80

“éladonite

K Micas
f = trioctaddriques
Saponite

20

Kaolinites ‘s~ nl Chlt Chlorite ?:;’["&‘ntinc
de fracture o J , & .
2RM= EE * 3R7 =
= 20 40 60 80
(Al+Fe3+ -MR 3 )2 (Mg2 ++Fe2 ++Mn2 +)13

Figure II-50: Diagrammes de caractérisation cristallochimique de VELDE (1984) appliqué aux phyllites étudiées

dans les échantillons de grés et de remplissages fissuraux du bassin de Franceville. Echantillons OBD.96-3 et
OBD.96-13.

VI:4:2. Les chlorites

La chlorite présente tous les aspects déja décrits par TCHIBENA-MAKOSSO (1982). Les
chlorites de la matrice des grés grossiers-conglomératiques est cryptocristalline, de couleur verte,
homogene, pléochroique et a biréfringence faible. Les chlorites néoformées dans les veines a
quartz du stade I ou II présentent une texture en treillis, en "éventail", en "accordéon", en "amas"
ou en "rosettes". Elles sont de couleur vert-clair ou vert-jaunétre et a biréfringence faible (teintes
de polarisation gris-clair du 1* ordre, en LN.
Trois épisodes de chloritisation se sont succédés dans le stade paragénétique 1.
Le premier épisode de chloritisation, le plus précoce correspond a un remplacement total ou
partiel de certains minéraux (quartz et microcline). On obtient une chlorite cryptocristalline, avec
une composition de daphnite, riche en fer (Fe/(FetMg)=0,92). Dans les faciés proches des
bordures des veines des grés, la chlorite remplace les anciens quartz détritiques dont les formes
sont conservées. Il s'agit d'une chlorite diagénétique des grés notée Chl 1 dans la succession
paragénétique globale (Figure 1I-47) (Planche photographique XII).
Le second épisode semble en relation avec la (les) phase(s) de dissolution, les chlorites
remplissant I’ensemble des cavités. Ces chlorites en gerbes ou en rosettes, a texture en treillis,
brunétres en LN, jaunes & bleutées en LPA, présentent toujours des compositions de daphnite,
exclusivement (Fe/(Fe+Mg)=0,8 4 0,87). 11 s'agit des chlorites néoformées aux épontes des veines
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a quartz et des chlorites fibroradiées dans les veines a quartz post Qz1 respectivement notées
Chl 2 et Chl 3 dans la succession paragénétique globale (Figure 1I-47) (Planche photographique
XII). La chlorite Chl 2 est toujours trés précoce dans le remplissage des veines, trés souvent
disposée en gerbes aux épontes ou massive dans les zones de recristallisations orientées des grés.
Les compositions des chlorites indiquent une évolution de leur chimisme, depuis un péle riche en
Fe vers un péle sensiblement moins riche en Fe et qui se traduit par des diminutions peu
sensibles en Si.

Dans le diagramme Fe/(Fe+Mg)=Si (Figure 1I-51), les chlorites types 1, 2 et 3 du stade
paragénétique I appartiennent toutes au domaine daphnite. CATHELINEAU (1988) a montré que
la chlorite pouvait étre utilisée comme géothermometre et que la température est liée au degré de
substitution de l'aluminium dans le site tétraédrique (AI™)) par la formule : T (°C) = -61,92 +
321,98xAI™). Si I'on applique cette formule aux chlorites analysées, les chlorites situées dans les
veines indiquent des températures de cristallisations comprises entre 102 et 129°C, alors que les
chlorites situées dans les grés encaissants présentent des températures plus faibles entre 87 et
114°C (Figure 11-52).

Ces parageneses phylliteuses sont a rattacher entiérement aux phénomeénes induits par la
diagenése d'enfouissement des grés. Les températures de cristallisation de ces chlorites sont
compatibles avec les températures maximales atteintes par les grés du FA estimées a 4 km
(SAVARY, 1995).
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Figure II-51: Diagramme de classification chimique des chlorites ferro-magnésiennes montrant la variation du
rapport Fe/(Fe+Mg) en fonction du Si. Echantillons OBD.96-3 et OBD.96-13a.
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Figure I1-52: Schéma illustrant la variation des températures de cristallisation entre les différentes chlorites dans
les grés et dans le remplissage & chlorite et quartz d'aprés le géothermométre de CATHELINEAU (1988).
Echantillons OBD.96-3 et OBD.96-13a.

VI:5. Géochimie des minéraux accessoires et des roches sédimentaires
du bassin de Franceville

Les conditions d'analyse a la microsonde €lectronique utilisée pour les analyses ponctuelles
des minéraux accessoires, pour les analyses géochimiques "roche totale" en spectrométrie ICP-
MS, -ainsi que celles des micro-analyses ioniques de la composition isotopique du plomb des
galénes sont exposés dans le chapitre Annexes Analytiques (¢f I:5-10-11.). Les analyses
géochimiques élémentaires des minéraux (monazite, zircon et hydroxyapatite) sont reportées dans
les Tableaux R-1 & R-20 du chapitre Résultats (¢f 1). Les teneurs en éléments majeurs, en traces
et en terres rares des roches sédimentaires sont présentées dans les Tableaux R-35 a R-37 du
chapitre Résultats (cf. I1.).

Introduction

La présence de niveaux riches en minéraux lourds, notamment des monazites et des zircons,
régulirement répartis dans les 1000 m de grés du FA a attiré notre attention pour plusieurs
raisons : (1) les monazites présentent dans 90% des cas des figures de corrosion, ol recristallise
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des silicates 4 U-Th englobés par des nodules de matiére organique et (2) les zircons présentent
également des bordures altérées et fissurées.

En nous appuyant sur ces observations pétrographiques et les données géochimiques, nous
avons tenté d’établir un bilan (qualitatif et semi-quantitatif) géochimique des migrations de U, Pb,
Zr, P et des Terres Rares au niveau du bassin sédimentaire. La suite de ce travail a donc consisté a
démontrer, en comparant les phénomeénes a I’échelle du minéral et & I’échelle de la roche, que (1)
les migrations élémentaires sont engendrées par des paléocirculations fluides dont on tentera de
préciser la nature et (2) les dges de début et de fin de ces migrations peuvent étre modélisés a
partir des isotopes du Pb. L’ensemble de ces résultats est présenté sous forme d’un article
intitulé « Accessory minerals behaviour and lead migration as geochemical tracers of fluid
circulation events around Oklo-Okélobondo and Bangombé natural nuclear reaction zones

(Franceville basin, Gabon) », soumis dans la revue Chemical Geology.
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Abstract : Extented geochemical and mineralogical studies of the Oklo reaction zones
(Franceville basin, Gabon) have shown that the functioning of the natural nuclear reactors have induced
hydrothermal circulations in host sandstones. To better assess the migration related specifically to the
functioning of the reactors zones, the behaviour of accessory minerals was studied near and far from
reaction zones.

Extreme light rare earth element migration has been discovered in the Lower Proterozoic silicified
sandstones of the Franceville basin (Gabon) hosting Oklo natural nuclear reaction zones. The silicified
sandstones of the basal FA formation present anomalously high Th/La ratio (Th/La~1.13) compared to
Archean and Proterozoic metasedimentary rocks (Th/La~0.25). The Th/La ratio increase in silicified
sandstones results from monazite dissolution by diagenetic brines at about 135-155°C.

Three steps of monazite alteration were observed. Step 1 corresponds to detrital monazite with rare
dissolution patches. Step 2 represents corroded monazite crystals mixed with with fine Th-OH silicate
aggregates. Step 3 corresponds to a Th-OH silicate microcrystalline phase with very small concentrations of
U and LREEs. The Th/U ratio increase from monazite (Th/U=45) to the Th-silicate phase (Th/U=53) is
interpreted as an alteration by oxidising fluids with leaching of U together with LREEs and P. Galena was
observed in cracks and as inclusions mainly in altered zones of monazite crystals but always close to
reactor zones.

In zircon crystals, the cores are generally weakly fractured, without galena inclusions. Their composition
correspond to the pure end-member (Zr,Hf)(SiO,), poor in Th and U (Th/U~1), whereas the rims, with
several growth zones, and cracks fillings are enriched in REEs, P, Si Th and U with higher Th/U ratios (5-
10). Galena inclusions are also common in such external growth zones or cracks fillings of zircon crystals.
These geochemical evidence point out the basin-scale mobility LREEs, U, Zr, Si and Pb by uranyl-fluoride-
phosphate-chlorine complexes in oxidising, highly saline diagenetic brines.

The volume of newly formed galena (2 to 14 vol.%) largely exceed the amount of lead (<0.1 wt.%) which
was produced by radioactive decay of U and Th in the accessories. All lead has been introduced into altered
zones of accessories and has an external origin. Lead isotopic compositions show wide variations, with two
groups : (1) the most radiogenic samples, with *Pb/**Pb ranging from about 1122-6988, being those
located very near RZ and (2) the least radiogenic samples, with **Pb/**Pb ranging from about 18.3-21.6,
being those located far RZ. Lead with radiogenic signature displays young remobilization ages (250 to 1175
M.y.) from U-ores, which are not related to known events. Lead isotopic data for the least radiogenic
samples are consistent with a dominantly old source at ca 2.8 b.y. (in agreement with the chemical age, 2.51
b.y., of detrital monazite) corresponding to the U-Pb system closing in the basement. Dissolution of
accessory minerals occurred at 2.104 b.y. producing a porous and distorted crystal structure which has
allowed a later incorporation of Pb. In the sediments, new U-Pb sub-systems were formed and at ca 1.7 b.y.
the Pb from these systems were extracted, and was incorporated in galena. The mobility of REEs-U-P-Zr-Si
and Pb isotopic characteristics suggests that leaching occurred during early diagenesis at 2.104 b.y.. The
lead system freezing in galena at 1.7 b.y. corresponds to the latest diagenetic event.

Keywords : monazite, zircon, apatite, alteration, diagenesis, migration, lead, Oklo, Franceville.




Oklo 135

1 - Introduction

Unique natural fission reactions in the world occurred in the U deposits at Oklo,
Gabon, 1,97 Ga ago (Ruffenach, 1979) and lasted for 10° - 10° years, producing a
substantial amount of fission products (Gauthier-Lafaye et al., 1996 ; Naudet, 1991).
Sixteen natural fission reactor zones (henceforth called RZ) have been discovered at Oklo
since 1972 (Peycelon, 1995). Two more reactors are known at Okélobondo (RZ OK84bis)
and Bangombé (Fig. 1 and Fig. 2), 0.5 km and some 20 km south of the Oklo mine,
respectively (Chapuis et Blanc, 1993). The usefulness of the Oklo deposit as a natural
analogue for a geological repository of nuclear waste was recognized early (Walton and
Cowan, 1975) and extented at Okélobondo and Bangombé reactors zones in the eighties
(Gauthier-Lafaye et al., 1996). In this respect, the knowledge of the mineralogical location
of fission products is very important for a better understanding of their conditions of
migration or retention in a geological environment (Gauthier-Lafaye et al., 1996). Thus, all
indications of radionuclide migration are of prime importance. U, Th and REEs are
considered to be good chemical analogues of some radiotoxic nuclides (Krauskopf, 1986 ;
Cathelineau et Vergneaud, 1988), and the migrations of these elements have therefore
been particularly examined. Moreover, possibilities of Pb migration has been observed
due to the similarities between the behaviour of Pb and fissiogenic metals (Ru, Rh, Pd,
Mo) during geochemical alteration of uranium ores.Several studies have already
demonstrated at Oklo the transfer of fissiogenic products and their retention in some well
defined mineral phases (apatite with fissiogenic Nd and Cs: Sere, 1996 ; La-Ce-Sr-Ca
aluminous hydroxy phosphate with fissiogenic REEs and Zr: Dymkov et al., 1997 ;
chlorite with Pu: Bros, 1993 ; or Pb release from uraninite: Janeczeck and Ewing, 1995).
But some problems remain debated. For example, according to Janeczeck and Ewing
(1995), reducing conditions prevent long distance migration of Pb whereas Raimbault et
al. (1996) argues that an excess of lead in FA sandstones must be attributed to large-scale
migration in the sedimentary basin. Most of previous studies have been focussed on the
near field behaviour of the fissiogenic elements and their natural analogues.

The aim of this paper is to better assess the element migration at the scale of the
Franceville basin with respect to those specifically related to the functioning of the
natural nuclear reaction zones from Oklo-Okélobondo, Bangombé and Mikouloungou U

deposits. In recent years, new data have been obtained on the stability of accessory
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minerals from granitoids during hydrothermal processes (Cathelineau, 1987 ; Poitrasson

et al.,, 1996). Such work has demonstrated that under specific conditions, accessory
minerals may be altered and U, Th and REEs leached. The behaviour of these elements
during diagenesis, considering both small scale mobility associated with mineral
reactions as well as larger scale transport, is not well known.

Thus, the alteration of monazite, apatite and zircon during diagenesis and the role
of fluid circulation on the REEs, U, Th, P, Zr geochemistry of the host rocks is discussed.
A geochronological lead model based on chemical and isotopic data is proposed for the

timing of these events.

2 - Geological setting

The Francevillian sedimentary series unconformably overlies the Archean
crystalline basement represented by the North Gabon massif to the North and the Chaillu
massif to the South (Fig. 1). U/Pb, Rb/Sr and K/ Ar age determinations of the granitoids,
K-rich plutonites and diorites from the Chaillu massif yielded ages ranging from 2.88 to
2.4 b.y. (Bonhomme et al., 1982). The Francevillian series is a 1,000 to 4,000 m thick,
unmetamorphosed sequence of clastic and volcanoclastic sediments. The
lithostratigraphic succession consists, from the bottom to top, of five major formations
indexed FA to FE (Weber, 1969). The FA formation (100-1,000 m thick), which lies
unconformably upon the Archean metamorphic basement, is mainly composed of
conglomerates and fine to coarse sandstones deposited in a fluvial to deltaic environment
(Weber, 1969 ; Bonhomme et al., 1982). This formation has undergone diagenesis
resulting in a silicification of detrital quartz grains, new formation of illite and chlorite in
the matrix (Gauthier-Lafaye and Weber, 1989). The burial reached about 4,000 m and
temperatures 180-200°C (Openshaw et al., 1978 ; Gauthier-Lafaye and Weber, 1989). Sm-
Nd isochrone on authigenic illite gave ages around 2.036 +0.079b.y. (Bros, 1993). The FB
formation is characterized by fine-grained marine sediments, mainly pelites and black
shales, which are more or less calcareous at the base, changing to pure sandstones at the
top of the formation. The FC formation is composed of massive dolomite and cherts
interbedded with black shales, whereas the FD and FE formations are mainly composed

of ignimbrites and epiclastic sandstones with interbedded shales.
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Fig. 1.- Locations of U deposits with normal uranium isotopic ratio (U) and U deposits with natural fission
reactors (rz) of Franceville basin with inset maps showing the location in Gabon. Simplified geological
maps adapted from Bros (1993).

The FA formation contains all the uranium ore deposits of the Francevillian series,
including the Oklo-Okélobondo and Bangombé deposits which contain the natural
fission reactors (Gauthier-Lafaye and Weber, 1989). The uranium concentration process
has a complex history (Gauthier-Lafaye, 1986). Uranium is presumed to derive from the
basal FA radioactive Th-U rich conglomerates. The uranium deposits, located at the top
of the FA formation, were formed at 2.05 +0.03b.y. (Gancarz, 1978). The high grade
uranium mineralization reached criticality at 1.97 £0.06 b.y. (Ruffenach, 1979), soon after
the uranium mineralization. Several episodes of Pb mobilization have been related to
Late Proterozoic thermal events caused by regional extension in the Franceville basin.
This extension was accompanied by the intrusion of numerous dolerite dikes, one of

which crosscut the Oklo deposit.
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According to Holliger (1992), the thermal effect of the dolerite dike intrusion caused Pb

loss and is dated at 900-700 M.y. (Devillers et Menes, 1978). Nagy et al. (1991) and
Gancarz (1978) have found, respectively, 330 and 375 M.y. corresponding to another

episode of Pb mobilization.

3 - Samples description

Table 1 presents the location and a synthetic petrographic description of the
samples. They have been selected according to their distance with the RZ to decipher the
eventual influence of the nuclear reactions. Near field samples (20 m maximum from RZ ;
Gerard (1997)) have been taken in the vicinity of several reactor zones: (1) sample
OBD.96-51 is a conglomerate from the Oklo open-pit at 3 meters of RZ 7, 8 and 9 (Fig.
2(A)), (2) sample BA.2-14.25 m from the Bangombé open-pit is a silicified sandstones
located at 8 meters from RZ BA.145-10.5 m (Fig. 2(B)) and (3) sample OBD.96-8
corresponds to a brecciated sandstone located near calcite veinlets between pelitic layers
and mineralized sandstones layers, at 20 meters from RZ OK84bis in the Okélobondo

mine.
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1 (A)

OBD.96-8 in Okélobondo mine (near RZ OK84bis) and OBD.96-51 in Oklo open-pit (near RZ 7-8-9) and (B)
in BA.2 drill-core (Bangombé) : BA.2-14.25 m, BA.2-22.95 m, BA.2-65.34 m, BA.2-273.39 m, BA.2-400.23 m,
BA.2-570.57 m, BA.2-945 m and BA.2-955 m.
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Far field samples have been taken essentially in the FA silicified sandstones and

microconglomerates enriched in monazite and zircon from the BA.2 drill core, selected at
20 m to 945 m from the Bangombé RZ (Fig. 2(B)) and from GR drill cores located deeper
in the center of the Franceville basin and from mineralized FA sandstones in Okélobondo
mine (OBD.96-3, OBD.96-32b and OBD.96-38a). Two samples from Oklo open-pit,
OBD.96-43 and OBD.96-48, were taken from FB, and FB, sandstones respectively. Four
samples from BA.2 and GR drill cores were also collected in the Archean basement (Fig.
1).

Monazite and the associated monazite alteration phase occur as ~100-200 pm grains
dispersed throughout the conglomerate matrix but may concentrate in heavy mineral

bands of 300 um thickness which extent laterally over some tens of meters. Most

monazite crystals are dissolved to variable extent. Zircon occurs as ~100-300 pm grains,

often associated with monazite in the same heavy mineral bands. Apatite occurs as
acicular secondary crystals (~0,3 mm) located in a geode of quartz-iron hydroxide vein.
Small microcrystalline apatite veinlets join two geodes.

In order to estimate migration processes at the whole rock scale, major and trace element
geochemistry was performed on the sandstones showing accessory mineral alteration.
The result is compared to data of the Francevillian series at Okélobondo obtained by

Raimbault (1998) and numerous Archean and Proterozoic metasediments in the world.

Monazite and zircon contain large amounts of galena crystals as veinlets and inclusions.
Pb isotopic analyses have been performed on samples with galena or native lead in
differing relations to accessory minerals. Epigenetic galena in replacement of pyrite
(BA.2-570.57m), galena inclusions in zircon (BA.2-65.34m), native Pb in interstitial
position (BA.2-14.25m) just below the Bangombé RZ come from the FA sandstones in the
BA.2 borehole. Galena inclusions and veinlets in monazite and zircon (OBD.96-51),
galena crystals within zircon in the brecciated sandstone and galena crystal in a fibrous

calcite veinlet (OBD.96-8) come from mineralized FA sandstones in near-field of OK84bis
RZ.



U-deposits Stratigraphic Near / Far Samples Phosphates Zircons Others
position Reactor zone
CARMO open-pit FB, sandstones ~ FRZ OBD.96-48*** - - -
OKLO open-pit FB, sandstones FRZ OBD.96-43*** monazites* - -
FA conglomerate NRZ RZ7-8-9 OBD.96-51*** monaziles* with Ga inclusions** and  dark zircon core* with Ga -
"Mur" veinlets** veinlets**

Th-U silicate alteration phase * with
Ga inclusions** and veinlets**

bright nearly idiomorphic
Zr/LREEs-Si/P phasc*
with Ga inclusions** and
veinlets*

92 10]

OKELOBONDO mineralized & NRZ OBD.96-8*** - dark zircon core* - euhedral galena* in
mine brecciated FA RZ OK84bis fibrous (Fe,Mn,Pb)
sandstones rich calcite veinlets
- bright nearly idiomorphic - euhedral galena** in
Zr/LREEs-5i/P phasc* brecciated sandstones
with Ga inclusions* and
veinlets*
mineralized FA NRZ OBD.96-1**** florencile dark zircon core -
sandstones RZ OK84bis
bright nearly idiomorphic
Zr/LRELs-5i /P phase
mineralized FA FRZ OBD.96-3***+ florencite dark zircon core -
sandstones RZ OK84bis
bright nearly idiomorphic
Zr/LREEs-Si/P phase with
Ga inclusions
mineralized FA NRZ OBD.96-13b hydroxylated non-aluminous - -
sandstones RZ OK84bis apatite*
mineralized FA FRZ OBD.96- - (Fe, Ti,AlLMg) rich (U,Zr) -
sandstones 32b*** silicate phase trapped in
chlorite
mineralized FA FRZ OBD.96-  hydroxylated non-aluminous apatite - -
sandstones 38a***
BANGOMBE mineralized FA NRZ BA.2-14.25 - - native Pb** in
open-pit sandstones RZ Bangombé interstitial position
between quartz
overgrowths
anomalous FA FRZ BA.2-22.95*** monazite* - -
sandstones
Th-U silicate alteration phase* - -
NRZ : Near of Reactor Zone Ga: Galena RZ clay : "argile de pile” * : electron microprobe data *** s whole rock data

FRZ : Far of Reactor Zone

RZ : reactor zone "facies pile”

**:ion probe¢ data

*#4¢ SEM/EDS data

TABLE 1. = Samnles descrintion. lacation and mineraloeic acctirroncos (he contintied)

vl



anomalous FA FRZ BA.2-65.34*** monazite* dark metamictized zircon -
sandstones growth zones* with Ga
inclusions**
Th-U-REEs silicate alteration phase*  bright nearly idiomorphic -
(interstitial position between quartz ~ Zr/(Th,U,LREEs)-Si/P
‘ overgrowths) phase*
anomalous FA FRZ BA.2- monazite* dark metamictized zircon -
sandstones 273.39*** growth zones* with Ga
- inclusions**
Th-U silicate alteration phase* bright nearly idiomorphic -
Zr/(Th,U,LREEs)-Si/P
phase*
anomalous FA FRZ BA.2-278.2 monazite* - -
sandstones
Th-U silicate alteration phase* - -
anomalous FA FRZ BA.2- monazite* - Organic matter with
sandstones 400.23*** inclusions of
(Th,LREEs,Ca,Pb)-
Si/P phase*
Th-U silicate alteration phase* -
anomalous FA FRZ BA.2- - - epigenetic galena™ in
sandstones 570.57*** replacment of pyrite
radioactive FA FRZ BA.2-945*** - dark zircon core* -
conglomerale
(Th,Y) silicate bright nearly idiomorphic -
Zr/LREEs-Si/P phase*
with Ga inclusions** and
veinlets**
Archean FRZ BA.2-955***
basement
GR drill-holes Archean FRZ GR.21-
basement 524.5%**
FRZ GR.22-
568.1***.
FRZ GR.22-571***
FA sandstones FRZ GR.1-589.1*** Th-U silicate alteration phase*
FA sandstones FRZ GR.21-510%** Th-U silicate alteration phase*
FA sandstones FRZ GR.27- Th-U silicate alteration phase* galena inclusions
733.6***
NRZ : Near of Reactor Zone Ga : Galcna RZ clay : "argile de pile” * : electron microprobe data *** : whole rock data

FRZ : Far of Reactor Zone

RZ: reaclor zone "facies pile”

**:jon probe data

**##+ . SEM/EDS data

TABLE 1 (suite). - Samples description, location and mineralogic occurrences.

(44!
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4 - Analytical procedures

The mineralogical and petrographical features of accessory minerals, the
associated alteration phases and the relationships with galena crystals were determined
from study of about twenty-four thin polished sections through careful optical
observation in transmitted and reflected light and using Scanning Electron Microscope
(SEM) equipped with a Backscattered Electron (BSE) imaging, Energy Dispersive
Spectrometry (EDS) and X-rays mapping.

In situ quantitative elemental analyses were done with an automated Cameca SX50
Electron Microprobe (EMP) analyser (Joint Analytical Service, Nancy I University,

France), for determination of the chemical composition. An electron beam focused to
approximately 6 pm’ was used. Analytical conditions for monazite analysis are the

following : 20 nA, 20 kV for major elements 100nA, 30 kV for trace elements. Analytical
conditions for zircon analysis are the following: 10 nA, 20 kV for major elements 100nA,
30 kV for trace elements. Analytical conditions for apatite analysis are the following : 10
nA, 20 kV. The analyzed elements, the standards used for the calibration of the
microprobe, the detection limits and the counting times are reported in Tables 2, 3 and 4.
Data processing was carried out using the PAP program (Pouchou and Pichoir, 1984). To
detect eventual contamination by galena, S was always measured. Only analyses for
which S was not detected (the detection limits was 0,043 wt% S) were used for this study.
The chemical composition of the Archean basement, FA conglomerates and sandstones
and FB pelites and sandstones was conducted using ICP-AES for major elements and
ICP-MS for trace elements, following a procedure described by Govindaraju and Mevelle
(1987).

To determine the origin of lead in galena inclusions in accessories and as veinlets and in
native lead, in situ Pb isotope analyses were made using a Cameca IMS1270 ion
microprobe located at the Swedish Museum of Natural History, Stockholm (the
NORDSIM facility). Thin sections were selected and prepared (cleaned and coated with

ca 25 nm of gold). For ca. 5 pm large galena crystals and inclusions, as well as the native

Pb sample, a 4-5 pm (ca. 20 pA) large beam of primary O, ions was used to sputter the

secondary ions off the sample. A single electron multiplier was used in ion counting
mode to measure the secondary ion beam intensities in the mass switching sequence :

204(Pb), 206(Pb), 207(Pb), 208(Pb). The counting rate of **Pb* ions from galena, with a 20
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PA primary beam, was ca. 5 * 10°cps. The mass resolution was set to 5600 and the errors

given on the measured ratios were 1ostandard errors (68% confidence). For relatively
low precision on a measured isotope ratio, there is a negligible mass fractionation
associated with the sputtering process (Compston et al., 1984 ; Belshaw et al., 1994;

Harrison ef al., 1995), and no such correction has been made.
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Elements Standards for Counting times  Detection limits
calibration (in secondes) (in ppm)

Si Orthose 60 20
P KTiPO, 10 130
Ca Wollastonite 20 40
Y Garnet 60 40
La LaRu,Ge, 10 400
Ce CeRu,Ge, 10 200
Pr PrRu,Ge, 5 400
Nd | NdRu,Ge, 5 400
Sm | LaRu,Ge, 10 : 80
Eu EuRu,Ge, 20 70
Gd GdRu,Ge, 10 100
Tb TbRu,Ge, 30 40

" Dy DyRu,Ge, 30 50
Ho HoRu,Ge, 30 50
Er 30 50
Tm 30 |
Yb 30 50
Lu 30 50
Pb Galena 80 100
Th Thorianite 80 50
U Uraninite 80 50

TABLE 2. - Instrumental parameters of EMP analyses on Cameca SX50 for monazite analyses.
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Elements Standards for Counting times  Detection limits
calibration (in secondes) (in ppm)
Na Albite 60 50
Mg Olivine 30 50
Al Albite 20 50
Si Zircon 10 60
RbTiPO, 20 50
S SrS0O, 10 430
Ca Wollastonite 10 50
T MnTiO, 20 700
Mn MnTiO, 20 ' 200
Fe Hematite 10 200
Rb RbTiPO, 60 50
Sr Sr50, 60
Y Garnet 60 50
Zr Zircon 10 300
Ba Hyalophane 10 140
Nd NdRu,Ge, 60 100
Sm SmRu,Ge, 80 100
Gd GdRu,Ge, 80 250
Yb 80 100
Hf 30 100
Pb Galena 50 170
Th Thorianite 50 50
U Uraninite 50 50

TABLE 3. - Instrumental parameters of EMP analyses on Cameca SX50 for zircon analyses.



Oklo 147

Elements Standards for Counting times  Detection limits
calibration (in secondes) (in ppm)

F Apatite F 10 9000
Na Albite 30 500
Al Albite 5 400
Si Orthose 30 250
P Apatite C1 5 500
Cl Apatite Cl 15 400
Ca Apatite Cl 5 700
Ti MnTiO, 30 300
Mn MnTiO, 30 ' 800
Fe Hematite 30 800
Sr SrSO, 30 800
Y Garnet 30 400
Ba Hyalophane 5 1000
La LaPO, 30 500
Ce CePO, 30 500
Pr PrRu,Ge, 30 1300
Nd NdRu,Ge, 30 700
Sm SmRu,Ge, 30 700
Eu EuRu,Ge, 30 700
Gd GdRu,Ge, 30 700
Pb PbCrO, 5 2000
Th Thorianite 30 600
U Uraninite 30 800

TABLE 4. - Instrumental parameters of EMP analyses on Cameca SX50 for apatite analyses.
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5 - Results

5.1 - Monazite

Rounded, discrete grains of monazite in sandstones are generally accepted as
detrital (Roscoe, 1969). More than 90% of the monazite crystals are altered to variable
extent in the studied samples of the Oklo open pit conglomerate, Okélonbondo mine and
the Bangombé BA2 1,000m deep drill hole. As shown in backscattered electron images in
Fig. 3, the least modified grains contain isolated, partially euhedral particles identified by
energy dispersive microprobe analysis as Th-silicate hydroxylated phase which appear to
be primary inclusions. Table 5 presents geochemical data obtained on monazite by
electron microprobe.

Step 1 corresponds to non-altered monazite with rare dissolution patches (Fig. 3). It
corresponds to the composition of detrital monazites with up to 20% huttonite
substitution and very limited cheralitic substitution for most of them (Fig. 4A). Non
altered monazite (Step 1) have Th/U of about 45 and Th/La of about 0.31.

Step 2 represents corroded monazite crystals intimatly mixed with fine Th-silicate
aggregates (Fig. 3). It corresponds to a mixture of monazite and 40% to 60% of a Th-
silicate phase (Fig. 4B).

Step 3 corresponds to a totally metamict Th-silicate phase with very low concentrations of
P and REEs. This phase was observed either associated with completly dissolved
monazite crystals or as independant porous aggregates in intergranular location (Fig. 3).
The Th-silicate phase corresponds to more than 90% of huttonite component. The low
total of oxides obtained for the Th-silicate phase correspond to the hydroxylation of the
metamict mineral (Fig. 4B). Th-silicate phase presents Th/U ratios close to 53 and Th/La
up to 10 (Fig. 6).
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(@ Analytical points in non-altered zone

@ Analytical points in non-altered zone near
dissolution voids

Fig. 3.- BSE images of the 3 petrographical types of monazite and associated alteration phases : (A) a non-
altered monazite (Mnz) from the BA.2 drill core (-273.39 m), (B) highly corroded monazite crystals from the
BA.2 drill core (-273.39 m), (C) strongly corroded monazite crystals mixed with a fine Th-silicate phase
(Tho/Hutt) from BA.2 drill core (-22.95 m) and (D) Th-silicate xenomorphic phase with a composition close
to thorite (or huttonite) (Th/Hutt) from BA.2 drill core (-65.34 m), with a very porous structure, located in
intergranular spaces between the quartz grains of the sandstones.



150

Oklo

Sample BA.2- BA.2- BA.2-
400,23-1 400,23-2  400,23-3
S0, 0.436 18.658 15.185
P,Os 29.570 16.872 3914
CaO 0.121 0.050 2.023
Y.05 0.389 1.180 1.236
La20s 13.839 8.948 0.179
Ce;0O5 36.399 6.018 1.095
Pr,0; 2.750 0.492 nd.
Nd,0; 10.172 4.827 0.794
Sm203 1.478 0.519 0.320
Fu,0; 0.116 0.096 0.082
Gd,04 0.633 0.972 0.445
Tb,O;, 0.061 nd. n.d.
Dy20s 0.209 0.501 0.468
Ho,03 nd. n.d. 0.111
Er,O; 0.040 0.171 0.124
Yb,0; 0.014 nd. 0.079
11205 0.023 0.273 0.023
PbO 0.063 1.332 0.082
ThO, 0.359 33.553 61.701
Uo, n.d. 0.967 1.349
Total 96.67 95.43 89.21
Si 0.292 10.423 13.750
P 16.737 7.965 2.995
Ca 0.087 0.030 1.963
Y 0.138 0.350 0.595
La 3.412 1.840 0.060
Ce 8.919 1.230 0.363
Pr 0.670 0.100 n.d.
Nd 2.433 0.963 0.257
Sm 0.341 0.100 0.100
Eu 0.026 0.018 0.025
Gd 0.141 0.180 0.134
Tb 0.013 nd. nd.
Dy 0.045 0.090 0.136
Ho n.d. n.d. 0.032
. Er 0.009 0.030 0.035
Yb 0.003 n.d. 0.022
Lu 0.005 0.046 0.006
b 0.011 0.200 0.020
Th 0.055 4.260 12.698
U n.d. 0.120 0.272
LREE 15.94 443 0.94
HREE 0.07 0.17 0.23
LREE (POs) 97.94 29.80 5.98
(U+Th) (Si0s) 1.80 70.10 87.75
Cags(U+Th)os(POs) 0.27 0.10 6.26
STEP _ T 2 3

TABLE 5. - Representative electron microprobe data of monazite. n.d. : not

detected, data in atomic %.
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Uraniferous organic matter which generally occurs in dissolution voids of detrital quartz
grains may also fill of altered monazite ghost structure containing the Th-U-Si-OH
alteration phase (Fig. 7). These petrographic relations suggest that monazite alteration is
contemporaneous with silicification, hence with siliceous diagenesis, and consequently
occurred before organic matter migration. Principal multicomponent analysis performed
on major and trace elements of altered monazite aggregates show that a leaching of P and
LREEs during monazite alteration leads to a simultaneous enrichment in Si, U, Th, Pb, Ca
and HREEs. The lead increase is related to the new formation of galena inclusions in
dissolution voids of monazite. HREEs enrichment may correspond to a xenotime
substitution in the Th-silicate phase. Ca enrichement appear to be more correlated with
Pb and Th-silicate phase. However, this enrichment may be secondary relative to the
monazite alteration episode, because the structure of the newly formed Th-silicate phase
is very porous. Numerous altered monazite crystals present galena inclusions either
disseminated in the altered zones or along cracks (Fig. 7 and Fig. 8). This phenomenon is
observed relatively near a RZ (sample OBD96-51 from Oklo open pit) but not far from
any reactor zone. Galena inclusions (white spots in BSE images, Fig. 8) present a
distribution which can be correlated with the Si distribution (huttonite) and reversly
correlated with the Ce (monazite) distribution obtained with X-rays imaging.

The following histogram (Fig. 5) presents the distribution of U-Th-Pb chemical ages of
unaltered monazite (Step 1) calculated with the method of Montel et al. (1996). The mode
which is obtained for pure monazite is 2.51 b.y.. Ages of 2.7 up to 2.9 b.y. are only
presérved in a few monazite crystals. A serie of ages are comprised between 1.6 and 2.4

b.y..
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LREE(PO4)

Cags5(U+Th)os (PO 4)- 20% (U+Th)(Si0 4)-20%

8
Monazite
LREE(PO4

)
sy 80

® KA.13, OK.24 & GR.31

B GR.1-589 m, GR.21-510 m &
GR.27-733 m
A BA.2-2295m
+ BA.2-65.34 m
0O BA.2-273.39 m
o.BA.2-278.2 m
¢ BA.2-400.23 m

B OBD.96-51
X OBD.96-43

G g
Ca0,5(U+Th) O,S(PO 4)- 20% 40 60 80 (U+Th)(SiO 4)- 20%

Cheralite Huttonite/Thorite

Fig. 4.- Composition of monazite and alteration phases (3 steps) in the monazite-cheralite-huttonite
diagram: (1) non-altered detrital monazite, (2) highly corroded monazite crystals mixed with a Th-silicate
phase and (3) Th-silicate residual phase after complete corrosion of monazite crystals. KA.13, OK.24, GR.31,
GR.1, GR.21 and GR.27 samples come from the bottom of the Franceville basin (Gauthier-Lafaye, 1986).
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Fig. 5.- Histogram of U/Th/Pb chemical ages of monazite (Step 1) from the FA sandstones and
conglomerates using the MONTEL ef al. (1996) equation. Bars represent the ages of important geological
events occuring in the area for comparison (from literature data synthesized in Mathieu et Cuney, 1997).

Th (%)

STEP 2
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FA sandstones (edges of Franceville basin)
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{Near-field of RZ 7-8-9, Oklo)
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Fig. 6.- Variations of La and Th contents in monazites and alteration phases (Steps 1, 2 and 3) from the FA
formation compared to the thorites and monazites from radioactive conglomerates (KA-13, OK-24 and GR-

31

data from Gauthier-Lafaye (1986).
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Fig. 7.- BSE images showing : (A) organic matter (MO) surrounding Th-silicate phase (Th) issued from
monazite (Mnz) alteration in FA sandstones (Qzd : detrital quartz) (BA.2-400.23 m sample) and (B) galena
(Ga) veinlets as white domains in monazite (Mnz) (OBD.96-51 sample).
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Fig. 8.- Monazite (Mnz) with galena inclusions (Ga) from OBD.96-51 sample: (A) BSE image, the white
spots represent galena inclusions, (B) X-ray image showing Si distribution, (C) X-ray image showing Ce
distribution and (D) X-ray image showing Th distribution. In the Th-rich areas (Th-silicate phase of thorite
or huttonite type), the REEs have been leached.
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Sample OBD.96-51-1b-C1 OBD.96-51-2-C1
T Na,O nd. 0.026
MgO 0.012 0.024
Al,Os 0.379 1.611
SiO, 31.355 25.658
P,Os 0.226 1.437
SO, nd. 0.379
CaO 0.273 0.777
TiO, n.d. nd.
MnO 0.064 0.333
FeO 0.402 0.664
Rb,O 0.098 0.101
Y-Os 1.077 1.234
ZrO, 62.670 53.374
BaO nd. 0.121
Nd,0, 0.156 0.327
Sm;0; 0.060 0.253
Gd,0, 0.149 0.418
Yb,0, 0.126 0.125
HfO, 1.290 1.249
O n.d. 0.366
ThO, 0.282 4.135
Uo, 0.123 0.220
Total 98.35 91.17
Na nd. 0.03
Mg 0.01 0.02
Al 0.23 1.08
Si 16.29 14.59
P 0.10 0.69
S nd. 0.16
Ca 0.15 0.47
Ti nd. nd.
Mn 0.03 0.16
Fe 0.17 0.31
Rb 0.03 0.04
Y 0.30 0.37
Zr 15.88 14.80
Ba nd. 0.03
Nd 0.03 0.07
Sm 0.01 0.05
Gd 0.03 0.08
Yb 0.02 0.02
Hf 0.19 0.20
Pb nd. 0.0559
Th 0.0333 0.5343
U 0.0142 0.0278
STEP Non-altered Core Altered Rim

TABLE 6. - Representative electron microprobe data of zircon. n.d. : not detected,

data in atomic %.
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This alteration is characterized by leaching of LREEs, P and U. Th remains
essentially in situ with a small amount of LREEs and both are combined with Si brought
by the alteration fluid together with a small amount of HREEs. Pb and Ca enrichments,
also observed, are not necessarily related to this alteration. The alteration fluid seems to
have altered the accessory minerals in the FA sandstones at the scale of the Franceville

basin (agrees with litterature data from Naudet (1991)).

5.2 - Zircons

Zircon crystals generally occur in same monazite and Th-silicate rich layers. They
commonly present a weakly fractured core without galena inclusions and a rim with
several growth zones presenting large variations of average atomic number and
containing numerous galena inclusions (Fig. 9). The chemical composition of the core
corresponds to pure zircon. The rims are enriched in REEs and P, U, Th and Pb (Table 6).
This phenomenon is also observed within cracks through zircon crystals. The chemical
composition of this zone is interpreted as resulting from an alteration episode with P <=>
Si tetraedric substitution and REEs <=> Zr, Hf octaedric substitution (Fig. 10).

The decrease of Zr + Hf in the alteration rims also correspond to a decrease the
total of oxides, probably caused by hydroxyl groups incorporation (Fig. 11A), and to an
increase of U and Th contents (Fig. 11B).

Zircon cores are generally poor in Th and U (Th/U~0.6 to 1) and generally below the
analytical detection limit (Table 3), whereas zircon rims are enriched in Th and U with
higher Th/U ratios (5-10) (Fig. 12). No differences appear between zircons from near RZ
or far from them.

About ten zircon U-Th-Pb chemical ages, calculated using the method of Rhede et al.
(1996), correspond surprisingly approximately to the age of nuclear fission reactions.
Theses zircons come from the conglomerate near RZ7-8-9 (OBD.96-51 sample). Only some
calculated chemical U-Th-Pb ages are similar to those of the basement (2.5 to 3.2 b.y. from
litterature data).
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0.13 by
Pb = 50 ppm
Th=0.24 %
U=0.31%

5.18 by
Pb = 0.66 %
Th=0.24 %
U =0.28%

n.c

Pb = n.d.
Th = n.d.

U =55 ppm

3.39 by
Pb = 0.05 %
Th =0.02 %
U =0.06 %

14 vol.%
Galena Inclusions
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analytical points with high
counting time on U, Th and
(80 s) at 100 nA

Pb

n.c. = not calculated
n.d. = not detected

Galena Inclusions
(white spots)

Fig. 9.- BSE images of : (A) a zircon (Zrn) located in a conglomerate rich in accessory minerals, close to the
unconformity with the basement (BA.2-945m sample). The core is dark, weakly fractured and devoid of
galena inclusions (Ga). The rim, with several growth zones, is brighter nearly idiomorphic Zr/REEs-Si/P
phase containing galena inclusions. Galena inclusions correspond to the brightest spots. Pb-Th-U contents
measured by electron microprobe give anomalous chemical ages, (B) and (C) the two extreme cases of
galena inclusions content (2 to 14 vol. %) in zircon crystals (Zrn) respectively from OBD.96-51 and BA.2-945

m samples.
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Fig. 10.- Diagram showing : (1) the variation of Si vs. the sum of Zr and Hf (black circles) and (2) the
variation of P vs. the sum of four major REEs analyzed in zircon : Nd, Sm, Gd and Yb (grey crosses). A Si-P
octaedric substitution and a Zr/Hf-REEs tetraedric substitution in the external growth zones of studied
zircons is observed.
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Fig. 11.- Diagram showing : (A) the variation of the sum of main REEs present in zircon (Nd, Sm, Gd and
Yb) (black circles) and the total of oxides (black crosses) vs. Zr+Hf and (B) the variation of U (double
crosses) and Th (black circles) vs. the sum of Zr and Hf. Zr and Hf are replaced by (Nd-Sm-Gd-Yb) and (U-
Th) with increasing hydroxylation (OH) in the external growth zones of zircon.
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Fig. 12.- Th/U diagram of zircon with or without galena (inclusions and/or veinlets) in the near- and far-
field of RZ.

5.3 - Phosphates

Florencite crystals located between detrital quartz grains in mineralized FA
sandstones near RZ OK84bis have been observed in two samples (Fig. 13). The OBD.96-
13b sample presents a drusy quartz vein. A geode is composed of iron hydroxide and
acicular crystals of apatite (Fig. 14). This geode is linked with another by an iron
hydroxide-apatite veinlets. Two electron microprobe analyses of apatite have been made
in acicular crystals and one in microcrystals from veinlets. Table 7 presents geochemical
data obtained on apatite by electron microprobe and compared with data from SERE
(1996). Ca, P, and at lesser extent REEs and Pb contents from studied apatite are higher
than those from clays of RZ 10 or the granodioritic basement (Fig. 15). Al and Si contents
are lower. The studied apatite contain neither Zr nor Cl. It is strongly hydroxylated (up to
15 %). F and OH are the dominant anions. Apatite microcrystals in the veinlet contain less
F than the acicular crystals. These descriptions argue once more in favour of phosphorus

and fluoride mobility.
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Fig. 13.- BSE image and EDS/SEM spectrum of florencite (Flo) located in chlorite (Chl) between detrital
quartz grains and zircon (Zrn) of mineralized FA sandstones from the near RZ OK84bis. (OBD.96-3
sample).
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Fig. 14.- Optical microscopy photomicrographs showing acicular crystals of apatite and a veinlet of apatite
microcrystals in geodic quartz-iron hydroxide vein, with location of 3 analytical points of microprobe
analyses (OBD.96-13b sample).



Apatites veinlets in drusy quartz-iron

Apatites from clay reactor zone

Apatites from granodioritic

Samples hydroxyde vein (OBD.96-13b) (SF29 - zone 10) basement (GR.23)
OBDY%6-13B-1 OBD9%6-13B-2 OBD96-13B-3 | SF29-1 SF29-2 SF29-3 SF29-4] GR,23-1 GR,23-2 GR,23-3
F 2.153 2.053 1.652 1.712 1.897 2.104 2.224 2.116 1.987 2.302
Na 0.034 0.021 0.026 0.007 0.070 0.047 0.000 0.077 0.008 0.013
Al 0.005 nd. 0.008 0.431 0.053 0.158 0.025 nd. nd. nd.
Si 0.005 0.006 0.023 0.144 0.082 0.078 0.041 0.059 0.040 0.047
P 7.083 7.067 7.157 5.775 5.928 5.795 5.883 5.867 5.992 5.971
Cl nd. nd. nd. 0.016 0.034 0.054 0.006 0.075 0.023 0.014
Ca 12.024 12.058 11.967 9.404 9.605 9.739 9.789 9.674 10.095 9.500
Ti 0.005 nd. 0.004 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Mn nd. nd. 0.003 nd. nd. 0.001 0.001 0.001 0.003 0.005
Fe 0.000 0.025 0.050 0.022 0.003 0.019 0.012 0.000 0.013 0.028
Sr 0.011 0.001 0.007 0.010 0.017 0.004 0.010 0.003 0.078 0.009
Y 0.001 0.003 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Zr nd. nd. nd. 0.088 0.062 0.093 0.095 0.096 0.083 0.084
Ba 0.001 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
La 0.003 nd. 0.003 0.001 nd. nd. nd. 0.020 0.001 0.002
Ce 0.001 0.009 0.002 0.001 nd. nd. 0.001 0.027 0.003 0.008
Pr nd. nd. 0.008 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Nd 0.004 0.009 0.007 0.001 nd. nd. 0.001 0.002 0.001 0.005
Sm 0.003 0.007 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Eu nd. 0.004 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Gd nd. 0.006 0.002 nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Pb 0.002 0.009 nd. nd. 0.001 nd. nd. nd. nd. nd.
Th nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. 0.001 nd. nd.
U nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd. nd.
Ca+P 19.107 19.126 19.124 15.179  15.533  15.534  15.672 15.541 16.087 15.471
Si+REE+Sr+Al+Zr+
Ti+Mn+Fe+Y+Ba+Pb 0.075 0.100 0.141 0.705 0.288 0.400 0.186 0.286 0.230 0.201
+Th+U
Cl+F+OH 2.154 2.053 1.652 1.728 1.931 2.158 2.230 2.191 2.010 2.316

compared with those of apatite from SF29 and GR.23 (SERE, 1996). n.d. : not detected, data in atomic %.

TABLE 7. - Microprobe data of apatite in vuggy quartz-iron hydroxides vein from Okélobondo mine (OBD.96-13b sample)
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Fig. 15.- Diagrams showing : (1) the variation of the sum of major and trace element (Na, Si, Al, Fe, Mn, Zr,
Ti, Y, REEs, Pb, Ba, Th and U) and (2) the variation of the sum of anions (Cl and F) present in apatites vs.
Ca+P. *Data are from Sere (1996).
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5.4 — Whole rock data

Archean and Proterozoic quartzites and shales all over the world present an average
whole rock Th/La ratio of about 0.27 (Table 8 ; Fig. 16). FA and FB fine-grained
sandstones in which monazite is not altered and FB pelites of the Franceville basin have
similar Th/La ratios (0.25-0.29) as the world average, whereas FA and FB, silicified
sandstones and conglomerates present Th/La ratios ranging from 0.43 to 1.79 depending
of the monazite occurrences (around 1.13 in average) (Table 8 ; Fig. 16). The higher Th/La
of altered sandstones cannot be explained by a higher Th/La ratio of the sandstones prior
to alteration as a result of a difference in the nature of the Th and LREE host minerals -
mostly monazite in Th-LREE rich coarse-grained sandstones and mostly adsorbed on clay
in Th-LREE poor finer grained sandstones and pelites - because : (i) Archean and
Proterozoic quartzites and shales present the same low average Th/La ratios and (ii) the

few unaltered coarse-grained sandstones rich in monazite shows also similar low Th/La

ratios.
Alteration process Th La LREE U P,0;, Th/La Th/U
Mineral scale (data in wt.%)
Monazites  Step 1 113 367 1442 0.04 2710 031 4556
(n:94) +0.61 +0.72 +099 003 +222 +0.186 +32.875
Th-silicate . Step 3 983 030 152 032 530 8892 5263
phases (n=27) $2.97 038 £1.18 +030 450 +81.671 +37.840
Whole rock scale (data in ppm, except P,O; in wt.%)
Unaltered  Archean and Proterozoic 104 387 - 27 012 027 3.46
rocks metasediments"’ (n=104) +8.1 +24.2 +1.5 +0.08 +0.088 +1.717
FB Pelites** (n=2) 11.25 449 1785 26 006 027 449
FB, sandstones** (n=2) 32 109 89 1.4 - 029 3.02
Fine-grained FB, and 5 206 8.4 19 - 025  3.04
FA sandstones** (n=3) +16 %63  +l4 205 £0.041  +1.753
Altered rocks  Coarse-grained FB, and 144 149 573 23 006 097 855
FA sandstones without Monazites* (n=10) 106 94 378 +18 04 *5.9
Coarse-grained FB, and 1126 783 2972 45 0.04 148 2671
FA sandstones wlth Monazites** (n:5) +92 +66 +251 +3.2 +0.01 +0.1 +15.9

TABLE 8. - Comparison of mean geochemical characteristics of the alteration at mineral
scale and whole-rock scale (n: number of analyses, *data from Ribeiro, (1999), Mac Lennan
and Taylor, (1979), Mac Lennan et al., (1995), Gibbs et al., (1986), Fayek and Kyser, (1997),
Fedo et al., (1996), **data from Raimbault (1998) (neutron activation analyses) and present
work (ICP-MS analyses)).
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Fig. 16.- Comparison of the Th/La ratios between coarse-grained silicified sandstones of the FA and FB,
formation, shales and fine-grained sandstones from the Franceville basin (present study) and quartzites and
shales from several Archean and Proterozoic sedimentary basin *Data are from Ribeiro, (1999), Mac Lennan
and Taylor, (1979), Mac Lennan et al., (1995), Gibbs et al., (1986), Fayek and Kyser, (1997), Fedo et al., (1996).

The same relation can be established for Th/U ratios and P contents. The unaltered
FA and FB fine-grained sandstones and FB pelites of the Franceville basin area have the
same Th/U ratios (3.02, 3.04 and 4.49) as the world average (3.46), whereas FA and FB,
silicified coarse-grained sandstones and conglomerates present significantly higher Th/U
ratios, between 9 and 27 (Table 8). The P,O;content decreases between unaltered FA and
FB fine-grained sandstones (0.12 wt.%) and FA and FB, silicified coarse-grained

sandstones (0.04 wt.%) (Table 8).
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5.5 - Pb isotopic data

Isotopic composition of lead from galena inclusions and veinlets in zircon and
monazite, zircon, monazite, sulfides and native lead (Figs. 17 and 18) has been analyzed
by ion microprobe to constrain the origin of the lead and to evaluate the age of the
alteration of accessory minerals and Pb migration in the Franceville basin. In Table 9,
samples are classified as “near reactor zone” (NRZ) and “far from reactor zone” (FRZ) for
different ore deposits: Okélobondo, Oklo and Bangombé. For model age calculations
(Faure, 1986), initial Pb corrections were calculated for the NRZ samples (Table 9). No
corrections for initial Pb were made for FRZ samples from BA.2-65.34 and BA.2-570.57.
Since there are uncertainties about what T starting time to use (mineralisation 2.05 b.y., or
nuclear reactions 1.95 b.y.) as well as about the correction needed for **U-depletion for
samples close to a reactor zone (Table 9), several ages can be obtained from the same

sample.

At Bangombé, the Pb isotopic composition of a 5 um large native lead crystal

occuring inside As-Ni-Co-Fe sulfides from a NRZ BA.2-14.25 m sample is very radiogenic
(**Pb/**Pb=1122-1644). Such isotopic compositions implicate a derivation of lead from
the nearby uranium-rich mineralizations. Enclosing sulfide and the native lead give
relatively similar Pb isotopic compositions, the native lead presenting slightly lower
27Pb /**Pb. Galena inclusions from a NRZ OBD.96-8 sample in the Okélobondo mine
have a highly radiogenic lead composition (**Pb/**Pb up to 7000), and low **Pb/**Pb
(ca 0.13) whereas galena inclusions in samples located near RZ 7-8-9 at Oklo have a larger
contribution of non-radiogenic lead (**Pb/**Pb max=1323), as well as a higher *’Pb /**Pb
(ca 0.17). A similar trend is also noticed for the zircon and monazite matrix surrounding
galena inclusions. At larger distance from the uranium deposit, galena inclusions and
veinlets present non-radiogenic Pb isotopic compositions. Samples at 65 m and 570 m
depth in the drillcore BA.2 (BA.2-65.34 m and BA.2-570.57 m, FRZ) have common Pb
(**Pb/**Pb~18-20) in both galena inclusions and zircon matrix. For the epigenetic galena
in a conglomerate at 570 m, the radiogenic contribution is slightly higher **Pb/**Pb~21),
with a slightly lower *’Pb/**Pb (ca 0.76).

It is clear from Table 9, that the location of the samples with respect to the reactors
and/or the uranium deposit, is far more important for its Pb isotopic composition than

both the mineralogy and textural relationships.
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Age calculations concern mainly common Pb samples from deep parts of the BA.2
drill core. Measured values were plotted as a normal **Pb/**Pb vs *’Pb/**Pb isochron
(Fig. 19). The six samples with common lead isotopic composition are used to calculate an
isochron. A slope of ca 0.2298 corresponds to the composition of the uranogenic Pb added
to the initial Pb of the system. The regression lines for lead isotopic data for the highly

radiogenic samples are presented in Fig. 19A. Our model corresponding to a properly
choosen growth curve, with several (7.192, 8 and 8.6) single stages | cases (**U/**Pb) and

a regression line for lead isotopic data for the least radiogenic samples are presented in
Fig. 19B. The isochron defined by six samples gives an age T1 of 2.104b.y. at the lower
intercept and to an age T2 of 1.719 b.y. at the upper intercept. The correction is simply a
subtraction of the calculated initial lead (Stacey and Kramers (1975) values at T1
considering the starting of the U-Pb system of the basement (T0=2.8 b.y., Caen-Vachette et
al., 1988), giving as a result the Pb that was added during the evolution of the U-Pb
system. The reason for omitting the pyrite samples in our isochron is the error mean of
204/206 which is approximately 1.5 %, while those from two galena of BA.2-570 m are
0.1-0.4 %. If we plot this pyrite point, we obtain a bad correlation coefficient for the slope.
Also, galena inclusions and veinlets coming from the vicinity of RZ 7-8-9 (three points)
define a slope of ca 0.227. The two points representing the same type of galena sampled
near the Okelobondo RZ, also yield (within error) a similar slope (ca 0.24). When using all
these values for a linear regression, the slope is only of ca 0.12, showing that the two
points do not belong to the same U-Pb system, and thus do not form an isochron

together. The interpretation of this is dicussed in section 6.4.
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Location Sample Rock Mineral ZOVWA ) 208Pb o) 204Pb mfm , 206Pb 207Pb . 208Pb 206Fb 2070b 207Pb
/206Pb /206Pb /206Pb /204Pb  /204Fb /204Pb corr. /204Pb corr. /206Pb* corr.

" OK8ibis NRZ OBD.96-8 Silicified sandstone Galena in calcite veinlet 0.137 812601 9.64E-03 214E+00 202E-04 6.626+00 50410 675.729 4.86E+01 5041 676 0.134
OK8ibis NRZ OBD.96-8 Silicified sandstone Galena in Zirconl 0.130 1.136+00 8.89E-03 1.03400 1.64E-04 s528E+00 6172.0 792914 5.49E+01 6172 793 0.128
OK84bis NRZ  OBD.96-8 _Silicified sandstone Galena in Zircon 3 0.132 7.376-01  8.79E-03 1.15£+00 1.42E-04 3.59e+00 6988.0 928.973 6.14E+01 6988 929 0.133
Bangombe NRZ BA.2/14.25 Silicified sandstone Native Pb in As-Ni-Co-Fe sulfides 0.147 217e-01 3.29E-02 443601 6.17E-04 3.64£+00 16440 242161 5.41E+01 1644 242 0.147
Bangombe NRZ BA.2/14.25 Silicified sandstone As-Ni-Co-Fe sulfides 0.152 1.22£400 2.92E-02 1.876+00 9.19E-04 520£+00 11220 170.768 3.28E+01 1122 171 0.152
Oklo NRZ 7-8-9 OBD/9651  Conglomerate Galena in crack in zircon 0.169 2626-01 5.73E-02 2.53£-01 7.56E-04 111E400 1323.0 223.058 7.58E+01 1323 223 0.169
Oklo NRZ7-89 OBD/9651  Conglomerate Zircon surrounding galena 0.170 r.0se+00 6.03E-02 s56e-01 6.93E-04 1516401 12500 212500 7.54E+01 1250 213 0.170
Oklo NRZ7-89 OBI/9651  Conglomerate Galena in crack in monazite 0.167 ¢326-01 3.12E-01 4.42e-0r  797E-04 3.18e+00 12700 212,471 3.96E+02 1270 212 0.167
Oklo NRZ7-89 OBD/9651  Conglomerate Monazite surrounding galena 0.167 1.13e400 L19E+00 6.246-01 6.19E-04 7.99c+00 1740.0 289.710 2.07E+03 1740 290 0.167
Oklo NRZ 789 OBI/Y6.51  Conglomerate Galena in monazite 0.163  4.16£-01 6.61E-02 535601 8.28E-04 1.e2e+00 12110 197.635 8.00E+01 1211 198 0.163
Oklo NRZ 7-8-9 OBD/96.51  Conglomerate Monazite with galena 0.170 4.44£-01 2.16E-01 2.71£-01 847E-04 2.396+00 1190.0 201.824 2.57E+(2 1190 202 0.170
Bangombe FRZ ~ BA.2-65.34 Sandstone Galena inclusion in zircon 0.844 355£-01 2.18E+00 4.05e-01 536E-02 6.148-01 187 15777 4.08E+01
Bangombe FRZ  BA.2-65.34 Sandstone Galena inclusion in zircon 0.842 3.84£-01 2.30E+00 260e-01 S5.29E-02 567601 189 15916 4.35E+01
Bangombe FRZ ~ BA.2-65.34 Sandstone Galena inclusion in zircon 0.852 7.25£-01 2.22E+00 233£-01 546E-02 4.40£-01 183  15.592 4.06E+01
Bangombe FRZ ~ BA.2-65.34 Sandstone Zircon surrounding galena 0.798 3.06E-01 2.39E+00 2.88£-01  4.94E-02 2576-01 202  16.114 4.83E+01
Bangombe FRZ BA.2-570.57  Conglomerate Galena 0.763 2.4vE-01 2.84E+00 3.70£-02 4.63E-02 478£-01 21.6 16474 6.13E+01
Bangombe FRZ BA.2-570.57  Conglomerate Galena 0.765 3.126-01 2.91E+00 8s8e-01 4.69E-02 104601 2137 16297 6.20E+01
Bangombe FRZ BA.2-570.57  Conglomerate Pyrite-galena intergrowth 0.770 6.69£-01 2.83E+00 533£-01  4.90E-02 1.426+00 205  15.783 S5.80E+01
T T e e Taitial Pb at T1=1.05 by, assuming the starting of the systemt af TO=2.8 by. 18.623 14858 oo T T

Location ~ Sample Rock Mineral T2 (T1=195by) T2 (T1=195by) T2 (T1=195b.y)
Min U depletion Mean U depletion Max U depletion
OK84bis NRZ OBD.96-8 Silicified sandstone Galena in calcite veinlet 375 450 600
OK84bis NRZ OBD.96-8 Silicified sandstone Galena in Zirconl 250 300 450
OK84bis NRZ OBD.96-8 Silicified sandstone Galena in Zircon 3 375 450 600
U depletion (Holliger, 1991 ; Gauthier-Lafaye, 1996) (235 U)/(238 U)= 0.007198 0.007056 0.006749
Bangombe NRZ BA.2/14.25 Silicified sandstone Native Pb in As-Ni1-Co-Fe sulfides 625 900
Bangombe NRZ BA.2/14.25 Silicified sandstone As-Ni-Co-Fe sulfides 675 950
U depletion (Bros, 1996) (235 U)/(238 U)= 0.00715 0.006552
Oklo NRZ 7-8-9 OBD/96.51  Conglomerate Galena 1n crack in zircon 1175
Oklo NRZ 7-89 OBD/96.51  Conglomerate Zircon surrounding galena n.c.
Oklo NRZ 7-8-9 OBD/96.51  Conglomerate Galena in crack in monazite 1150
Oklo NRZ 7-8-9 OBD/96.51  Conglomerate Monazite surrounding galena nc.
Oklo NRZ 7-89 OBD/9651  Conglomerate Galena in monazite 1075
Oklo NRZ 7-8-9 OBD/96.51  Conglomerate Monarzite with galena - nc.
U depletion (Holliger, 1991) (235 U)/(238 U)= 0.00678

TABLE 9. - Pb isotopic ratios of galena, monazite, zircon and native lead (SIMS analysis). Calculated T2 (two stage model Pb/Pb ages) for

radiogenic samples near RZ, assuming T1=1.95 b.y.. n.c. : not calculated.

o0
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Fig. 17.- BSE images and reflected light photomicrographs showing the location of : (A) and (B) galena
veinlets (Ga) analyzed with ion microprobe (OBD.96-51 sample), (C) and (D) galena inclusions (Ga)
analyzed with ion microprobe in zircon crystals (Zrnl and Zrn3) (OBD.96-8 sample).
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Z ™ As-Ni-Co-Fe-
" Ti-U-Pb-P

Fig. 18.- BSE images and reflected light photomicrographs showing the location of : (E) galena inclusions
(Ga) analyzed with ion microprobe in zircon crystals (Zrn) (BA.2-65.34 m sample), (F) galena inclusions
(Ga) analyzed with ion microprobe in fibrous calcite veinlet (OBD.96-8 sample), (G) native lead
surrounding by polymetallic sulfurs (BA.2-14.25 m sample) analyzed with ion microprobe and (H)
epigenetic galena (Ga) in pyrite crystals (Py) analyzed with ion microprobe (BA.2-570.57 m sample).
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Fig. 19.- Plots of ®’Pb/**Pb vs. Pb/*Pb. Shown for reference are a Stacey and Kramers (1975) model Pb
evolution curve corresponding to several p (7.192, 8, 8.6), defining lead isotopic evolution of basement
between 4.5 b.y. to actual. Also shown in the top diagram (A) is the most radiogenic samples near from RZ.
Also shown in the bottom diagram (B) is the regression line for the least radiogenic samples far from RZ
giving a lower intercept at 2.104 b.y. and an upper intercept at 1.719 b.y. with the primary (1=8.6) growth
curve. Average crust data* are from Stacey and Kramers (1975). Data for primordial meteorites are from
Murthy and Patterson (1962) and Oversby (1970).
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6 - Discussion

Although the rare-earth elements are generally considered immobile, many studies
have shown that these elements can be mobile during water-rock interactions from low to
high temperature conditions (Jefferies, 1985 ; Maruejol et Cuney 1985 ; Cathelineau, 1987 ;
Cathelineau et Vergneaud, 1988 ; Alderthon et al., 1980 ; Wood et al., 1994 ; Mac Lennan
and Taylor, 1979) . However, most of these studies concern the behaviour of REE during
the alteration of igneous rocks. Very little is known about the behaviour of rare earth
elements during diagenesis. According to Smith and Barreiro (1990), Akers et al. (1993)
and Kingsbury et al. (1993), monazite which represents one of the main REE repository in
sediments, would be altered during diagenesis and low grade metamorphism. Then,
monazite would recrystallized at higher grade of metamorphism. However, these studies
gave no evaluation of an eventual REE leaching from the sediments during its alteration.
Our study have evidenced a tremendous alteration of the accessory minerals and
especially of monazite the FA sandstones at the scale of the Franceville basin. We will
now evaluate the magnitude of this migration and the nature of the fluids involved in
this process.

The effect of fluid-rock interactions on REEs and U is interpreted here in terms of nature
of fluids at tﬁe scale of heavy mineral alteration (micrometre scale) and at the scale of the

whole rock alteration (kilometre scale).

6.1- Tifning of accessory mineral alteration

Extented geochemical and mineralogical studies of the Oklo reaction zones have
shown that the functioning of the natural nuclear reactors have induced strong
perturbations in host sandstones. The major consequences are the heating of host
sandstones and hydrothermal circulations around nuclear reaction zones. Cesario et al.
(1978) first suspected mobility of the natural rare earth elements during diagenesis
resulting from monazite dissolution but their study was focussed to the immediate
vicinity of the reactor zones. Then, Menet-Dressayre, (1992) proposed natural REE
mobility from local REE enrichment in the calcite veins in relation with dolerite
intrusions. Transfer of fissiogenic rare earth elements (Sére, 1996) as well as natural and

fissiogenic zirconium (Hidaka ef al., 1994 ; Raimbault et al., 1996) has been also evidenced
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in the vicinity of the reactor zones. Our study shows that the alteration of both monazite
and zircon did occurred at the scale of the Franceville basin mainly in the coarser grained
sandstones. In these sandstones, the grains arrangment leave large voids between us.
This primary porosity may represent a good way for circulating fluids. At the mineral
scale, fluid circulation around radioactive minerals (zircon mainly) is enhanced due to
microfissures caused both by radiation damage in the surrounding rock and the volume
increase following hydration of the metamict mineral. These microfissures may represent
preferential channels for circulating fluids. Moreover, the intensity of the monazite
alteration process increase in the center and in depth of the basin, because of more
occurrences of Th-silicate in GR samples (Fig. 4). Similar occurences of dissolution of
detrital monazite and partial replacement by (U, Th)(5iO,) have been demonstrated in
conglomerates from the Quirke U-ore zone of Elliot Lake (Canada) (Robinson & Spooner,
1984) or from the Witwatersrand Au-U system (South Africa) (Schidlowski, 1981 ;
Dimroth, 1979). Several altered zircon exist both near and far from any reactor zones,
which can be supported by earlier work. Bright zones corresponding to zircons rims
contain more Th and U, probably metamict, which enhanced the alteration and
hydration. Rims have incorporated Ca, P, REEs, Fe, Ti and Y. No chemical differences is
observed between these rims and veinlets infillings. Raimbault et al. (1996) have
demonstrated that Zr leaching by an oxidising fluid have occurred before the criticity.

The petrographic relations between (1) accessories alteration (monazite and zircon)
occurring before organic matter migration, (2) quartz filling and (3) secondary phases
(hydroxy-fluoapatite, zirconosilicate, Th-silicate) crystallization confirm that siliceous
diagenesis was the main phenomena responsible of REEs, P and U leaching in all levels,
because of strongly negative balance between altered (coarse-grained silicified FA and
FB, sandstones) and non-altered rocks (pelites FB or fine-grained FA and FB sandstones)
(Tables 8 and 11). Microthermometric data suggest that P-T conditions corresponding to

this stage are approximately of 150°C et 1000 bars (Menet-Dressayre, 1992).

6.2 — Nature of fluids and leaching of U, REEs, P, Zr, Si
6.2.1. — Nature of fluids responsible of accessories alteration - leaching of U, REEs, P, Zr, Si

Mathieu et al. (1999) suggest that : (1) accessories alteration is due to circulation of highly
saline (Ca-Li-rich) diagenetic brines (135-155°C) at 1000 bars and after, (2) silicification
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stage correspond to an incursion in sandstones of low saline fluids heated in the

basement (190-210°C) at 1000 bars. High Ca content of fluid, creating high Ca activity can
favor monazite dissolution. Monazite is more easily altered in a high Ca** (Negga, 1986)
and/or CO,* (Maruejol et Cuney, 1985) activity environment. These conditions were met
in the mineralized area and the assumed U sources (FA conglomerate and basement), as
indicated by the high abundance of carbonate. The fluid must be oxidising in order to be
able to leach U together with P and LREEs from monazite. It is responsible of Th/U
increase. The same temperatures conditions were suspected by Gauthier-Lafaye and
Weber (1989) who have shown that brines have interacted with sandstones and clays at
maximum temperatures around 140-150°C. However, basinal brines from the Franceville
basin contain several weight percents of NaCl (Gauthier-Lafaye and Weber, 1989). The
fluid responsible of monazite dissolution could present a salinity of several moles % of
chlorine (Menet-Dressayre, 1992). In the case of HLW salt repository, Steinmann et al.
(1999) have demonstrated that radionuclides could also under certain conditions
(elevated T and P, high Cl concentrations) be transported as chloride complexes.
Consequently, uranyl chloride complexes may also be important in the leaching of
uranium.

Zircon is highly soluble in oxidizing F-rich basinal brines (Rubin et al., 1993). This F may
come from chloritization of biotites from the Archean basement and/or from the

sandstones interstitial phases during siliceous diagenesis.
6.2.2. — Nature of fluids derived from accessories alteration and mineralogical consequences

6.2.2.1. - Nature of fluid and mobility of uranium

Monazite alteration released REEs, U and P into solution and strongly suggests the
presence of uranyl phosphate complexes in basinal brines. The crystallization of
fluorapatite in vuggy quartz-iron hydroxide veins and florencite in FA sandstones
indicates the presence of P and F in basinal brines too.

With these conditions, uranium is particularly mobile, because the UO, solubility
significantly increases in phosphatic solutions (Langmuir, 1978) compared to other
environments. Moreover, uranyl phosphate complexes keep a relatively high stability at
high temperature, which isn’t the case for carbonate complexes (Brouand et Cuney, 1996).
Phosphate dissolved from monazite could have enhanced uranium solubility at high Eh

(e.g., ~1 ppm dissolved phosphate can produce ~10 ppm uranium in solution ; 25°C,
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Langmuir, 1978). Phosphate complexing could significantly have assisted the transport of
the uranium involved in the leaching of U-rich thorites in FA radioactive conglomerates

and in formation of secondary urano-thorite in monazite (Gauthier-Lafaye, 1986).

6.2.2.2. - Mineralogical consequences
At the mineral scale, zircon leaching has only allowed the release of low quantities of Si
and Zr exchanged with the incorporation of REEs, U, Y, Ca and a variety of other
elements issued from brines.
The presence of (U,Zr)-silicate phase trapped in chlorite fibers (Fig. 20) of a chlorite-
quartz vein is an other strong argument in favor of Zr mobility during vein infilling by
diagenetic fluids. But, sandstone near reactor zone 10 contain secondary zirconosilicate
(Zr/REEs-Si/P) associated with metallic Pb-Pd-Te-Se-Ru-As-U aggregates and sulfide
phases (Holliger, 1995). Fissiogenic part of Zr is present in this case, but a dominant part
of Zr incorporated in apatite from reactor zone was natural. This sandstone is enriched in
heavy minerals (thorite, monazite, zircon). Therefore, there is an indication of Zr
mobility, occurring at two times, ie before and after criticity. In FA sandstones, Raimbault
(1991) have found a secondary xenomorphic Zr/(Y,5c,U,Ca REEs)-Si/P phase, which is
similar to observations discussed here.
Three types of apatite have been previously identified by Gauthier-Lafaye (1995). These
types are : (1) detrital hydroxyapatite with strong negative Eu anomaly, (2) hydrothermal
hydroxyapatite with HREEs enrichment and (3) hydrated aluminous REEs-Sr-Ba-Ca rich
apatite often associated with RZ (Table 11). Fluids related to apatite crystallizations near
RZ have been trapped at temperatures 150-380°C (Savary, 1995), which are higher than
those reached during maximum burial diagenesis. Studied hydroxy-fluoapatite is similar
to type 2, resulting from F-P-rich fluid saturation. Interstitial space of the FA sandstones
is composed of quartz filling and, sometimes, idiomorphic fluorapatite crystals. Janeczeck
and Ewing (1995) have described Zr-Si-LREEs rich fluorapatite with hematite inclusions.
Below the Bangombé RZ, Janeczeck and Ewing (1996a) have described P-S-LREEs rich
coffinite. Florencite crystals located between detrital quartz grains in mineralized FA
sandstones near RZ OK84bis have been observed in two samples (Fig. 21).
At the regional scale, moderate to high REE contents exist in several U-deposits of the
Franceville basin. Then, there is an indication that if mineralizing fluids contain REE, they

are linked with the fluids responsible of monazite dissolution.
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The presence of phosphate in solution have enhanced secondary phosphate minerals

crystallization (florencite, apatite, hydroxyapatite, zirconophosphate, ...) in all FA

sandstones, both near and far from reactor zones.
6.3 - Magnitude of the REEs and U migration

A quantitative estimation of the leaching of LREE and U from the Francevillian
lithologies presenting monazite alteration can be obtained taking Archean and Proterozoic
metasediments from the literature as a reference. During monazite alteration, Th, which
recrystallize mostly in situ, is taken as an immobile element. However, a very thin layer of
a Th-silicate phase (Fig. 20) deposited at the surface of a single zircon crystal from FA
sandstones may indicate a very limited mobility of thorium during the alteration process.
La was choosen to represent the LREE content of the rock assumed to be completely held
in monazite. This hypothesis is supported by the fact that the average Th/La ratio of non
altered monazite (Th/La~0.31, Table 8) in the FA sandstones is similar to that of the FA
and FB fine-grained sandstones and FB pelites of the Franceville basin area and to the
average Th/La ratios of the Archean and Proterozoic quartzites and shales from the
literature (Mac Lennan and Taylor, 1979 ; Gibbs et al., 1986 ; Mac Lennan et al., 1995 ; Fedo
et al., 1996 ; Fayek and Kyser, 1997 ; Ribeiro, 1998).

The Franceville basin represents an area of approximately 3,000 km?, and the actual FA
and FB, sedimentary sequence is approximately 1 km thick. Two zones are considered in
the basin: (i) a border zone (2,000 km?) with 80 vol.% of coarse-grained silicified
sandsto}les and (ii) a central zone (1,000 km?) with 65 vol.% of coarse-grained silicified
sandstones (Gauthier-Lafaye, 1986). The average thickness of the border zone is about 750
m. Therefore, the balanced volume of coarse-grained sandstones concerned by the LREE
leaching in the Franceville basin was about 1,850 km® before U-mineralization. Assuming
a density of 2.5 for sandstones, a mass of 4,625 10° tons of FA sandstones can be estimated.

Th being considered as an immobile element, whole rock average Th/La ratio increase
from 0.25 to 1.13 (Table 8) corresponds to the leaching of 78% of La during monazite
dissolution. The average concentration of LREE of non-altered sandstones was 85.4 ppm
(Table 8), similar to average Archean and Proterozoic sediments. Therefore, at the whole
rock scale, an average of 66 ppm of LREE have been leached out. Consequently, at the
Franceville basin scale, the global amount of LREE mobilized by diagenetic brines from

FA coarse-grained sandstones represents approximately 308,080 10° tons.
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Accordingly, using the increase of average Th/U ratios from 3.04 to 14.22 and an initial
uranium content of 1.9 ppm, the same exercise gives 6,890 10° tons of leached uranium
from the FA sandstones (Table 8). It corresponds not only to the leaching of U bound to
monazite crystals, but also from uranium located in other sites because of the strong
difference of Th/U ratio between fresh monazite (45, Table 8) and non altered sandstones
(3.04, Table 8). In order to estimate the amount of U specifically released from monazite,
taking average U and LREE contents in non-altered monazite respectively 0.04% and
14.42% (Table 8) and 85.4 ppm for the average concentration of LREE in non-altered
sandstones The part of monazite in initial sandstones, before alteration, is 592 ppm
(85.4*100/14.42). Then, the U loss from monazite corresponds to 0.213 ppm
(90%%*592*0.04%), because at least, 90% of monazite crystals present dissolution features.
Finally, the amount of leached U only from monazite represents approximately 986 10°
tons. This last result shows that the accessories dissolution process is largely sufficient to
explain the total estimated U reserves (41,400 tons) of the Franceville basin (Gauthier-
Lafaye, 1986). Furthermore, other U sources (possible detrital uraninites in the FA
conglomerate, leaching of U-rich phases from the basement if we consider that the
diagenetic brines may also have percolated below the sandstones basin) may also have

been involved.



Accessory minerals

Alteration process

Elemental Elemental

Galena inclusions

U-Th-Pb

Pb/Pb age

, baldnce + balance - or veinlets chemical ages (two stage model)
Native Pb+Sulfides NRZ PbAs Ni Co - n.c. 0.625-0.675*
(BA.2-14.25 m) FeTiUP
Epigenetic galena FRZ Pb - n.c. T2=1.719 T1=2.104
(BA.2-570.57 m) T0=2.8

 Monazites NRZ Stage 1 - unaltered - LREEs U P - 2.51 2.507
(OBD.96-51) Stages 2 - 3 altered OHUThSi LREEsUP Inclusions & Veinlets anomalous 1.075-1.175*
Zircons NRZ Core - unaltered - - - n.c. n.c.
(0OBD.96-51 ; OBD.96-8) Rims - altered OH Ca Al Ti ZrSi Inclusions & Veinlets anomalous 1.175-1.2*

FeMnThU 0.25-0.375*
REEs P
Monazites FRZ Stage 1 - unaltered - LREEs U P - 2.51 n.c.
(BA.2-273.39 m) Stages 2 — 3 altered OHUThSi LREEsUP - anomalous n.c.
Zircons FRZ Core - unaltered - - - n.c. n.c.
(BA.2-65.34 m ; BA.2-945 m) Rims - altered OH Ca Al Ti ZrSi Inclusions & Veinlets anomalous T2=1.719 T1=2.104
FeMnThU T0=2.8
REEs P

TABLE 10. - Geochronological data: comparison of isotopic and chemical ages given in billion years. n.c. : not

calculated. * Pb/Pb ages (T2) obtained with low U depletion values (Table 9).
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Apatite types Petrographic features & Petrographic Locations References
Chemical compositions locations  /NRZ
fluorapatite Ca (PO ),F FA sandstones RZ 10 Oklo RAIMBAULT
acicular crystals porosity (1991)
apatite, idiomorphic clays veinlets and UO, SF84 PIBOULE et al.
non-zoned crystals inclusions RZ 10 Oklo (1994)
OH content increase from core
to edge
apatite, corroded and native Pb, PbS, UO, , monazite, SF84 PIBOULE et al.
zoned crystals quartz, xenotime, clays and RZ 10 Oklo (1994)
bitumen inclusions
OH content decrease from core
to edge
apatites, idiomorphic corroded core with residual RZ/RZ clay D73-D75 BLANC (1992)
millimetric crystals monazite, quartz, kaolinite, Mg- contact RZ 10-16 Oklo SAVARY (1995)
with growth hiatus chlorite, iron oxides and calcite-
PbS-native Cu veinlets
non-altered edge with a ten
micrometer thick calcite rim
containing PbS, TiO, and UO,
inclusions :
florencite (La,Ca) Al (PO,), (OH), RZ clay BAX03/BA145  JANECZECK &
with PbS inclusions RZ Bangombé EWING (1996b)
crandallite (Ca,Sr,LREEs) - Al, (PO), FA sandstones BAX03/BA145  JANECZECK &
(OH,F), with PbS inclusions porosity RZ Bangombé EWING (1996a)
florencite, euhedral (LaCeSr,Ca) Al, (PO,), (OHF, inUO,oreRZ  SD37 DYMKOV et al.
grains Cl), RZ 13 Oklo (1997)
with Mg-chlorite, PbS and Fe S,
inclusions
apatites, inclusions dendritic PbS in D73-D75 SAVARY (1995)
RZ and RZ clay RZ10-16 Oklo
fluorapatite, zoned (Ca,AlLZr LREEs,Th,UMgFe) RZ SF29/84 & D75 SERE (1996)
millimetric crystals Al, (P,SiO)), (F.Cl) RZ 10-16 Oklo
) containing PbS, Si0O,, TiO,, UO,
and clays inclusions
apatite, acicular Pure fluorapatite without quartz-iron OBD.96-13b  this work
crystals in vug and significant Na-REE-Zr-Ti- hydroxide RZ OK84bis
veinlets Mn-Fe-Y-Ba-Pb-Th-U-Si-Al  vein Okélobondo

NRZ : Near of Reactor Zone
FRZ : Far of Reactor Zone

RZ clay : "argile de pile”

RZ : reactor zone "facies pile”

TABLE 11. - Data compilation of apatites near RZ.
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ZECE, .

Fig. 20.- BSE images of : (A) florencite micro-crystals (Flo) located in diagenetic chlorite (Chl) of mineralized
FA sandstones, (B) a (U,Zr)-silicate phase (white points) trapped in chlorite fibers (Chl) of a chlorite-quartz vein

and (C) a zircon crystal (Zrn) surrounding by a brighter zone corresponding to a Th rich zone (Th) as seen in
(D) with X-ray image of Th distribution.
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6.4 — Chronology of the events, Pb migration and crystallisation of galena inclusions

The mean U/Th/Pb chemical age at 2.51 b.y., obtained on non-altered monazite is
in agreement with the age of the Archean basement (Fig. 5). Moreover, Pb/Pb ratios of
monazite from Oklo NRZ 7-8-9 sample (OBD.96-51) plotted in a Pb-Pb isochron diagram
(Fig. 19A), give an age of 2.507 b.y., using a two stage model (Ludwig, 1978) calculation,
similar to this chemical age. A series of ages comprised between 2.4 and 1.6 b.y. may
correspond to a reequilibration during diagenesis and/or mineralisation. These
anomalous ages correspond to brighter zones of monazite located near dissolution
patches (points 4, 5 and 6, Fig. 3, Table 11). Most detrital zircon chemical ages are also
higher than 2b.y.

Galena inclusions and veinlets are mainly observed in the altered rims of the zircon
crystals in the FA sandstones. A zircon crystal with an average U content of about 1,000
ppm and 2,500 ppm of Th will give after 3 billion years less than 1,000 ppm Pb. As the
proportion of galena in zircon may exceed 2 vol.% up to 14 vol.% (Fig. 9), the lead have to
derive from an external source. Other arguments favors an external origin for Pb of
galena : (i) small galena crystals may occur between detrital quartz grains in brecciated
sandstones, near zircon Zrn3 (Fig. 17) and (ii) euhedral galena crystal were observed in
fibrous calcite veinlets.

The high **Pb/?**Pb ratios (Table 9) obtained on galena crystals from near RZ suggests
that the source was very rich in uranium. The story for the radiogenic Pb is very complex
but the following conclusions can be drawn : (1) lead from the galena inclusions and
veinlets has an origin external to the host mineral, (2) this lead has to derive from an U
rich source such as the nearby mineralizations, some time after U deposition to have
sufficient radiogenic lead production. Then, the lead source can be the uraninites from
the reactors (at least for the NRZ samples) which have functioned at 1.95 b.y.. In this case,
fissiogenic products could be present in zircon as described by Sere (1996) and the
calculated model age of galena will depend on the **U/**U of the leached zone in the RZ.
Three representative U depletion values of the **U/?®U ratios were tested : the two first,
0.6749% and 0.7198% are given by Gauthier-Lafaye (1996) and correspond to the
measured U impoverishment in the OK84bis RZ, the third, 0.7056%, has been measured
in the OD-11 gallery of the Okélobondo mine, very close to one of the studied sample
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(OBD.96-8). The three **U/**U ratios respectively give ages around 450-600 My, 250-375

My and 300-450 My assuming a complete resetting of U-Pb system during the reactions
(at 1.95 b.y.) (Table 9). The same test has been realized on native Pb and sulfides in
Bangombé NRZ and on galena in Oklo NRZ 7-8-9. Calculated model ages are higher, of
about 650 My for Bangombé NRZ sample and 1075-1175 My for Oklo NRZ sample (Table
9). The ages of Okélobondo and Bangombé samples are younger than those of Oklo, but
most of them are older than the ages previouly determined on dolerite dykes, although a
Pb migration have been related to the hydrothermal circulations induced by these
intrusions (Janeczeck and Ewing, 1995). But, they are similar to those obtained previously
(eg Holliger, 1992).

An external lead source is also necessary to explain the galena inclusions and
veinlets in the accessory minerals in the FA sandstones at the basin scale. This implies a
regional lead migration event. One important assumption made here is that all galena
inclusions in the accessories were emplaced at the same time. Epigenetic galena as well as
galena inclusions in zircon and monazite far from the uranium deposit have common Pb
composition. Since the U-Pb system in the uranium ore has a complex history
(mineralisation, nuclear reactions, dyke intrusion, recent uplift...), that might be rather
local, the interpretation of common Pb emplaced by a regional event appears as the easier
task. Thus, by using the common Pb for interpretation, we can apply the conclusions to
the radiogenic samples, then avoiding the complex story of the uranium ore.

As mentioned in section 5.5, the isochrone formed by the common Pb samples has

a slope of 0.229. If we choose the time for sedimentation/early diagenesis as T1 (T1=2.15

b.y.), numerical calculations give us ages corresponding to the late diagenesis (T2~1.7
Ga). These two ages have been reported by Bonhomme et al. (1982) on clays fractionss by
K/Ar method.

If we plot the isochrone in a **Pb/**Pb vs*”Pb/**Pb diagram, the slope is in a
fixed position, and the T1 and T2 can be read from intercepts on a carefully chosen Pb
growth curve. Choosing Stacey and Kramers growth curve as comparison, the intercepts
are 2.822 b.y. and 541 My, disturbingly close to both basement formation and Pan-
African, both of them representing well known and large scale events. An other way to
interpret the data is to fix T1 at the age of the basement (2.7 b.y.), resulting in a
crystallisation age of galena at 860 My.
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However, since alteration of the accessories coincides in time with siliceous
diagenesis (much earlier than 860 My), and since the sedimentation has preserved the
basement lead isotopic composition, this interpretation is discarded. The arguments,
against 2.822 to 540 idea, are : (1) K/Ar determinations giving young ages of about 1.7
b.y., for the fine-grained part of material (closing temperature of the K/Ar system is
160°C) correspond to the registration of the very late diagenesis (Bonhomme et al., 1982),
(2) the Pb-Pb isochrone defined by the galena from altered accessories also include a
point corresponding to the altered zircon matrix, this alteration happened during the
siliceous diagenesis, (3) the Pb-Pb isotopic composition of galena from the vicinity of U-
deposit and RZ indicates that accessory mineral alteration occurred some time after the
formation of the uranium deposit, due to the highly radiogenic character of the Pb closer
to the uranium deposit. Therefore, the results better fit with the late diagenesis than with
the early diagenesis, which is believed to have happened approximately at the same time
as formation of U-deposit, and (4) assuming that siliceous diagenesis closed the
pathways, the epigenetic galena could not have formed at the time of the period
corresponding to "extension/dyke intrusion/Pan African".

Thus, the original suggestion was prefered and the model can be considered as one
possible way for explaining the results from the deep Bangombé samples containing
common lead rich galena. Different U-Pb systems started evolving at the time of early
diagenesis and then, approximately at the same time as very late diagenesis, Pb was
isolated from these systems. To see if this interpretation is reasonable, the Pb growth

curves of the basement and the basement precursors were varied to find a good fit with

T1=2.15 b.y. and T2=1.7 b.y. Below is one example of a reasonable solution, ca reasonable

i, **Pb/*Pb,*Pb/**Pb and consistent isochron with geochronological data previously
obtained on the basement (Caen-Vachette et al., 1988) and in agreement with the chemical
age of monazite (2.51 b.y.) :

1* stage: precursors to basement rocks

3.7-2.8 b.y.; u=8 ; This gives initial Pb composition at 2.8 b.y. : **Pb/**Pb=13.003,
27Pb /*Pb=14.302.

2™ stage: basement Pb growth curve

2.8-0 b.y.; n=8.6 ; This gives initial Pb composition at 2.104 b.y. : **Pb/**Pb=14.362,
*7Pb/**Pb = 14.790 and the isochrone cuts this growth curve at 2.104 and 1.719 b.y..
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The Pb at 2.104 b.y. would be the average basement Pb at the time of

sedimentation/early diagenesis, which would work as initial Pb for the common lead
isochrone, since the sediments might represent the average basement. This means that no
significant event able to reset U/Pb system has occurred between the basement formation
and T1=2.104 b.y., ca during sedimentation. The obtained U-Pb systems has not been
contaminated later by radiogenic Pb issued from primary U released by leaching of U-
rich minerals (accessories) by diagenetic brines. On the other hand, the elemental balance
(addition and/or leaching) is well correlated with the early diagenesis (first oxidation
phase in the basin) which is at the origin of accessories alteration.

However, one has to remember that this is a simplified example. Assuming that T is the
same for common and radiogenic Pb, the reason why these samples do not form an
isochrone is that each of these systems had different initial Pb. Different initial Pb in

different U-Pb systems in the basin could be explained by varying Pb composition of the
detrital material, and as an extension of this, having different p in different parts of the

basement.

7 - Conclusions

Most -of previous work on Oklo has been focussed on the near field of reactor
zones. Incorporation of fissiogenic Zr, REEs, Nd, Cs, Sm, Sr and Pu, U, Th in several
accessory minerals has been evidenced. The present work has extented these studies to
the far field to evaluate the magnitude of the migration of some analogues elements :
REE, Th, U, Zr and Pb. This study show that accessory minerals located near and far from
reactor zones present different retention capacities for the actinides and lanthanides :

(1) Monazite alteration concerns all layers rich in accessory minerals in the
sandstones of the Franceville basin and more than 90% of monazites are altered. In the
Franceville basin, this alteration is associated with diagenesis which involved circulation
of carbonate- and silica-rich fluids. The carbonate-rich fluids allowed monazite
dissolution and leaching of LREEs, U and P, while silica-rich fluids enhanced the
crystallization of the Th-5i-OH phase. The strong increase of the Th/U, Th/LREEs ratios
from monazite to secondary Th-silicate shows that U, LREEs and P was leached together
and consequently that the diagenetic solutions were oxidizing. Moreover, if this leaching
is obvious at the mineral scale, it appears at the whole rock scale in the Franceville basin,

because of Th/La similarities. Then, diagenesis was the main phenomena responsible of
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REEs, P and U leaching, at least in conglomerates or coarse-grained layers, because of
strongly negative balance between altered (conglomerates and coarse-grained silicified
FA and FB, sandstones) and non-altered rocks (pelites FB or fine-grained FA and FB
sandstones). The maximum REEs and U release have been estimated from monazite-
whole rock balance. They represent respectively 308,080 10° and 986 10°tons.

(2) The zircon cores correspond to the pure end-member (Zr, Hf)(SiO,). In the
zircon rims, the replacement of Si by P and Zr-Hf by REEs, U and Th is observed. The
rims also contain abundant galena inclusions.

(3) The monazite alteration released REEs, U and P into solution and strongly
suggest the presence of P in basinal brines. The presence of fluoapatite in geodic quartz-
iron hydroxide veins and florencite occurrences in FA sandstones indicates the presence
of F in basinal brines. This diagenetic fluid must be oxidising in order to be able to leach
U, P and REEs from monazite. It contain necessarily uranyl phosphate complexes because
of P and U release from monazite. It contain fluoride complexes because fluoapatite and
florencite crystallizations occurrences. It contain uranyl carbonate because of the common
association of calcite and uraniferous organic matter in mineralized zones. This fluid has
enhanced mainly, LREEs, U, P, F, Si, Zr and Pb mobilities.

(4) The mean U-Th-Pb chemical age obtained on non-altered monazite crystals
(2.51 b.y.) is close the average age of the basement source rocks, in agreement with Pb/Pb
ages giving 2.507 b.y.. The series of U-Th-Pb chemical ages (1.6-2.4 b.y.) agree well with
the Pb model and correspond to the major elemental migration due to diagenetic fluids.

* (5) Pb incorporated in galena inclusions has always an external origin. Lead
isotopic compositions show wide variations, with two groups : (1) the most radiogenic
samples, with **Pb/**Pb ranging from about 1122-6988, being those located very near RZ
and (2) the least radiogenic samples, with **Pb/**

those located far RZ.

Pb ranging from about 18.3-21.6, being

Galena inclusion or veinlets showing an external radiogenic Pb signature displays young
ages, ranging from 1175 to 250 M.y.. According to the model applied to the measured Pb

isotopic ratios from common lead samples in the deep part of BA.2 drillcore, at ca 2.8 b.y.,
the U-Pb system was closed in the basement, with a u=8.6 and initial Pb from Stacey and

Kramers composition, then this system developed until uplift, weathering and
sedimentation at ca 2.104 b.y.. Dissolution of accessory minerals occurred at that time

producing a porous and distorted crystal structure has allowed a later incorporation of



188 Oklo
Pb. In the sediments, new U-Pb sub- systems were formed and at ca 1.7 b.y. the Pb from

these systems were extracted, and was incorporated in galena. Pb was incorporated both
as galena inclusions and Pb dispersed in the crystal matrix, as well as galena crystals in
cracks of these altered minerals. Something caused other isotopic systems to be reset at
the time of ca 1.7 b.y.. Previous isotopic studies have shown that 1.7 b.y. corresponds to

the latest diagenetic event responsible of isotopic remobilization.

The immobilization of radiogenic Pb in galenas by accessory minerals such as monazites
and zircons in the FA sandstones of the allmost Franceville basin (also in the near-field of
RZ OK84bis, Okélobondo mine) is of particular importance considering the analogies of
Pb with actinides behaviour and the accessory minerals with matrix retention behaviour

in geological high-level nuclear wastes repository.
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VII: Caractérisation géochimique et isotopique des phases fluides

VII:1. Typologie des fluides

L'abondance des études sur les fluides, notamment en microthermométrie, déja réalisées
sur les zones d'Oklo a nécessité de faire le point sur les données existantes (Figure 11-20). Si ces
études ont permis de mettre en évidence des fluides de hautes températures liés au réacteur, des
fluides salés et des fluides peu salés diagénétiques, elles n'ont pas toujours permis d'établir une
chronologie précise des paléocirculations de ces fluides. Effectivement, aucune relation
structurale, ni chronologique n'a ét¢ établie entre ces différentes pal€ocirculations de fluides. La
différenciation chronologique entre diagenése carbonatée et siliceuse est le probléme majeur qui a
limité les précédents travaux sur les fluides dans le bassin de Franceville parce qu'il n’existe pas
de relations chronologiques clairement établies entre ces deux phénomeénes. Effectivement, les
cristallisations de quartz ou de carbonates sont ubiquistes et se succedent plusieurs fois, avec des
intensités différentes dans toute !’histoire géologique du bassin, comme nous l'avons vu
précédemment lors de I'étude des successions paragénétiques (Figure 1I-47). La plupart des
études microthermométriques se sont concentrées sur l'effet du fonctionnement du réacteur
(cristallisation d'apatite et de quartz) ou sur les fluides piégés dans les auréoles de croissance des
grains détritiques de quartz des grés. C'est pourquoi notre effort a porté sur les plans d'inclusions
fluides dans les remplissages fissuraux. Afin de permettre une reconstruction P-T-x-t compléte,
nous avons également pris en compte les caractéristiques des fluides déja étudiés. Donc, un bilan
géochimique et isotopique des données antérieures est présenté pour trois fluides responsables de
migrations élémentaires, définis en /1:9.

Cette €étude a pour but de préciser la nature des paléocirculations fluides en champ proche de la
zone de réaction OK84bis a Okélobondo afin de contrdler I’effet éventuel du réacteur et en champ
lointain. C'est pourquoi une majeure partie de ce chapitre VII concernera la caractérisation
géochimique des phases piégées dans les inclusions fluides. L'objectif final est de retracer les
champs de paléocirculations des fluides dans le bassin de Franceville, grice notamment aux

recoupements avec les données structurales et les parageneses minérales.

VII:1:1. Données antérieures sur la typologie des fluides

VII:1:1:1. Les fluides diagénétiques F2-F3

Les fluides diagénétiques F2 ont laissé leur signature (inclusions fluides) non seulement

dans les quartz automorphes localisés dans les fractures & quartz, mais aussi dans les

surcroissances de quartz autour des grains détritiques ainsi que dans les ciments carbonatés des
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formations FA et FB. Ceux-ci ont ét¢ amplement étudiés par OPENSHAW et al. (1978),
GAUTHIER-LAFAYE et WEBER (1989a) et SAVARY (1995). Ils sont contemporains de la phase
d'enfouissement (fenétre a huile atteinte par les sédiments, envahissement de la formation FA par
les hydrocarbures et silicification des grés) et de I’enfouissement maximum. Déja GAUTHIER-
LAFAYE, (1986) affirmait que la température avait atteint 200°C c'est-a-dire la limite avec
I’anchizone en considérant les polytypes de lillite et les indices de cristallinité. Les fluides F2
sont de salinit¢ moyenne et de basse température : 3-10 pds%eq. NaCl et T,=140-180°C.
L'intervalle de Ty, plus large suggére que les fluides ont été modifiés aprés leur piégeage. Les
fluides révélent des conditions de piégeage tres différentes selon deux auteurs (OPENSHAW et
al. 1978 ; GAUTHIER-LAFAYE, 1986) mais, dans les deux cas, I'enfouissement maximal calculé
(épaisseur des sédiments recouvrant la formation FA) serait identique, respectivement 4000 et
4100 m . Pour OPENSHAW et al. (1978), a partir de mesures basées sur le thermometre K/Na,
les conditions maximales d'enfouissement seraient T,;=238 + 17°C et P,;=1000-1035-1070 bars
(salinité : 3,5-8,5 pds%eq. NaCl et T,=150-160°C) en régime lithostatique en considérant un
gradient de 50°C/km. GAUTHIER-LAFAYE (1986) indique que des températures élevées (plus de
200°C) ne permettent plus la migration des hydrocarbures, contemporaine de la diagenése
siliceuse. Or, des grains de matiére organique sont observables dans les fractures & quartz et dans
la porosité primaire des grés. De plus, les fluides analysés par OPENSHAW et al. (1978) ont
peut-étre aussi été perturbés par des événements plus chauds a postériori. Selon GAUTHIER-
LAFAYE (1986), les conditions maximales d'enfouissement seraient T,=178-188°C et P,=360-
410 bars (salinité¢ : 2,6-6,4 pds%eq. NaCl et T,=140-180°C) en régime hydrostatique en
considérant un gradient plus raisonnable de 45°C/km. Cependant, sauf cas exceptionnel, le régime
hydrostatique ne peut subsister au-dela de 3 km. A 4 km, le régime est généralement
lithostatique. SAVARY (1995) a également obtenu des données microthermométriques dans les
surcroissances des grains détritiques de quartz a Oklo et Okélobondo. La salinité y est faible : 3 a
4 pds%eq. NaCl et T;=120-200°C. SAVARY (1995) déduit des conditions T, et P, telles que :
T,=230°C pour P,;=1350 bars en régime lithostatique. Selon SAVARY (1995), ces fluides seraient
semblables & ceux du bassin de Lastoursville, ayant connu une histoire diagénétique similaire a
celle du bassin de Franceville. Dans ce bassin situé plus au nord-ouest du bassin de Franceville
(Figure II-2), ces fluides seraient de température moyenne : T,;=160-190°C avec une pression
P,=1000 + 200 bars soit un enfouissement de 4 + 0,8 km.

Un fluide F3 de salinité faible (0,7-2 pds%eq. NaCl) et de basse température (T;=100-120°C) a
été identifié par OPENSHAW et al. (1978) et GAUTHIER-LAFAYE (1986) dans les quartz
automorphes des veines dans le FB et le FA.

POURCELOT (1997) montre que ce fluide diagénétique est légérement enrichi en '0
(8180ﬂuide=3-1 1%o vs. SMOW avec T=190°C) en analysant des chlorites, des quartz de fractures
et des oxydes de fer. GAUTHIER-LAFAYE et WEBER (1989a) donnaient un 8'80gqyi¢e compris
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entre 5 et 8%o0 vs. SMOW en fixant la température & 175°C, en analysant des chlorites. A partir
d'analyses isotopiques '*C, POURCELOT (1997) propose un fluide diagénétique a l'origine des
cristallisations de calcite non associée aux minéralisations avec 8">Cgite= 0 & -5 %o vs. PDB (T=
140°C).

Afin de permettre une reconstruction P-T-x-t compléte intégrant les silicifications diagénétiques,
les données antérieures minimales et maximales de Tg,/T}, concernant les paléocirculations du
fluide F2 seront utilisées pour délimiter leur champ P-T de stabilité (T0, Tableau II-15).

VII:1:1:2, Les fluides minéralisateurs F4

La nature des fluides minéralisateurs n'a jamais ét¢ décrite car les calcites fissurales
minéralisées sont souvent fibreuses et aucune inclusion n'est étudiable. GAUTHIER-LAFAYE et
WEBER (1984) avaient décrit une phase a calcite, UO, et bitumes. Si la minéralisation est
intimement liée a la cristallisation de calcite (au début de la diagenése carbonatée), les fluides les
plus salés identifiés par OPENSHAW et al. (1978) dans les ciments dolomitiques du FA et par
GAUTHIER-LAFAYE (1986) dans la barytine de la couche minéralisée C1 pourraient représenter
les fluides minéralisateurs. Ces fluides sont de salinité forte (T(,=-38 a -16°C, avec probablement
présence de cations divalents en solution Ca®: SAVARY, 1995) et de basse température
(T4=100-140°C), rendant encore possible la migration d'hydrocarbures pendant la remontée du
bassin (GAUTHIER-LAFAYE, 1986).
Dans les grés minéralisés des zones de réaction 10 et 13, MENET-DRESSAYRE (1992) a mis en
évidence un fluide responsable de la cristallisation d'une génération de calcite présentant une
salinité forte (Tg=-49 a -22°C) et une basse température (Ty=90-130°C) soit T,=155°C avec
P,=1 kb. La température de cet épisode est donc inférieure & celle du processus de silicification.
Le gradient calculé est identique a celui de la phase de silicification (40°C/km). Les températures
calculées a partir des 8'%0 mesurés sur des cristaux de calcite par MENET-DRESSAYRE (1992)
confirment la température de cristallisation des calcites a 155°C.
GAUTHIER-LAFAYE et WEBER (1989a) proposent un fluide contemporain de la minéralisation
uranifére avec un 8'®Ogqyige de 6 & 9 %o vs. SMOW en analysant des calcites (8'%0¢yie=19,5 2
22,8 %o vs. SMOW avec T=100-140°C).
A partir d'analyses isotopiques '*C, POURCELOT (1997) propose un fluide minéralisateur a
l'origine des cristallisations de la calcite de la phase a calcite, UO, et bitumes, avec 8"Cyie= -5 2

-15 %o vs. PDB (T= 140°C), avec une signature organique pour le carbone.

VII:1:1:3. Les fluides liés au fonctionnement des réactions nucléaires F5-F6

Les fluides les plus étudiés ont été ceux liés au fonctionnement des réacteurs (F5), c'est-a-
dire situés dans les quartz néoformés de fracture situés autour des zones de réaction ou dans les

zones de croissance des grains détritiques silicifiés. Ils se distinguent de ceux liés a la diagenése
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régionale siliceuse par la présence dans les inclusions de solides noirs et rouges (matiéres
organiques, minéraux opaques probables et oxydes de fer).
Les fluides situés dans les zones de croissance des grains détritiques des grés silicifiés, localisés
autour des zones de réaction, sont de salinité moyenne (Tg=-4 & -1°C soit 1,5-11 pds%eq. NaCl)
et de fortes températures (T;,=310 a 370°C jusqu'a 440°C) (SAVARY, 1995).
Les fluides des filonnets de quartz liés au fonctionnement des réacteurs sont de salinité moyenne
(Tg=-4,9 2 -1,9°C soit 3-10 pds%eq. NaCl) et de fortes températures (T,=278 a 466°C avec
homogénéisation en phase liquide) (OPENSHAW et al., 1978). OPENSHAW et al. (1978)
estiment des pressions P, de 1000 bars et des températures T, de 450 & 600°C. Les Ty sont
variables d'un plan d'inclusions fluides & l'autre, d'un échantillon a l'autre et d'une zone a l'autre.
Cependant si l'on considére que les gradients de température devaient étre trés importants au
moment du fonctionnement des réacteurs et que ces températures ont diminué dans le temps, il
est logique de trouver une gamme de température importante en fonction du lieu et de I'dge du
phénomeéne sur lequel 1'évaluation microthermométrique a été réalisée. Cela suggére la circulation
de plusieurs fluides en déséquilibre thermique dans les zones de réaction. OPENSHAW et al.
(1978) signalent aussi que les phénoménes d'étranglement des inclusions & Oklo sont assez
fréquents, ce qui serait caractéristique d'un milieu ou les conditions P-T varient rapidement.
D'autres données thermobarométriques ont été obtenues avec des méthodes différentes de celle
des inclusions fluides. HOLLIGER et al. (1978) repris dans HOLLIGER et DEVILLERS (1981)
puis HIDAKA (1995) aboutissent & des températures comprises entre 280 £50 a >1000°C a
partir de la variation de la section de capture neutronique de '"*Lu, '’Lu, '*°Gd et '*>Gd sur des
minerais d'uranium des zones 2, 3 et 5.
Les caractéristiques physico-chimiques des fluides liés au fonctionnement des réacteurs ont été
précisées par plusieurs auteurs :
- (1) BROOKINS (1990) considére que les coeurs des réacteurs sont réducteurs car ils
contiennent des sulfures (présence de veines a quartz et sulfures de I'échantillon
FOD),
- (2) CURTIS & GANCARZ (1983) et DHAMELINCOURT et al. (1979) considérent
qu'il y a eu radiolyse de l'eau des fluides hydrothermaux lors des réactions nucléaires
La radiolyse de I’eau et de la matiére organique induit surtout une libération locale d'
O, et donc une oxydation et donc une hausse de la fugacité¢ en O, du systéme. Elle
serait responsable de I’oxydation du fer dans les chlorites (BAILEY ef al., 1985 ;
JOHNSON & SHOESMITH, 1988 ; HOFFMANN, 1994 et DUBESSY et al., 1988), de
I’enrichissement en *C de la matiére organique corrélée 4 la distance au réacteur et a la
teneur en U, et du fractionnement chimique de la matiére organique, donc ces fluides
oxydants auraient pu transporter de l'uranium et des produits de fission. Par contre, la
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radiolyse de I'eau est aussi responsable de la libération d'une espéce plus volatile, H,,
qui participerait a I'augmentation du pouvoir réducteur, dans des zones plus éloignées,

- (3) POURCELOT (1997) souligne qu'il est possible d'avoir un fluide radiolysé en

équilibre avec les uraninites du coeur des réacteurs, car sa composition isotopique est

trés appauvrie en 8'%0 (de -15 4 -22 %o vs. SMOW).
Plusieurs observations indiquent des variations des conditions redox pendant le fonctionnement
des réacteurs : (1) la transformation d'hématite en pyrite observée dans les microfilonnets a
quartz-illite du coeur du réacteur par SAVARY (1995), (2) la présence de plomb natif et de
minium Pb;O,, (3) le remplacement centripéte des bordures de cristaux de quartz par de la
barytine renfermant des inclusions de galéne dans les grés encaissants proches des zones de
réaction et (4) la présence d'agrégats métalliques a Rh, Pd, As, Se et S (HOLLIGER, 1992 ;
GAUTHIER-LAFAYE et al., 1996) et U, Pb, Te, Zr, Ni, Cu et Ru associés a la galéne, la matiére
organique et l'uraninite dans un ciment & calcite corrodant les grains de quartz détritiques
(SAVARY, 1995). Ces conditions redox dépendent surtout de la concentration en matiére
organique dans les réacteurs.

Les fluides F6 contemporains du refroidissement des réacteurs sont piégés dans les
cristaux d'apatites des argiles de pile. Ils sont de salinité plus élevée que F5 (10-20 pds%eq.
NaCl) mais de plus basse température (T;,=150-380°C ainsi que 400°C) (SAVARY, 1995).
POURCELOT (1997) propose un fluide contemporain du refroidissement du réacteur 10, a
l'origine de la cristallisation de calcite, interprété comme relativement oxydant par rapport aux
autres analyses °C, avec 8">Cycie = -5 & -15 %o vs. PDB avec T=150-250°C. Cette composition
isotopique est identique a celle des calcites minéralisées. Ce fluide est enregistré dans des fissures
a calcite issues de la fracturation hydraulique du réacteur 10. Cela montre que ce mécanisme de
fracturation hydraulique a l'origine de la minéralisation se produit encore vers la fin du
fonctionnement des réacteurs. La calcite a aussi été identifiée sous la forme d'un halo autour des
cristaux d'uraninite par SAVARY (1995). Sa formation est supposée liée au fluide proposé par
POURCELOT (1997). Le fluide contemporain de ce refroidissement présente une fugacité en O,
forte au vu de la valeur du 8" Ceycite et de I’association de la calcite avec des oxydes de fer
(GAUTHIER-LAFAYE et al., 1996).

Pour la reconstruction P-T-x-t intégrant le fonctionnement et le refroidissement des réacteurs, les
données antérieures minimales et maximales de Tg,/Ty, concernant les paléocirculations fluides F5
et F6 seront utilisées pour délimiter leurs champs P-T (T10, Tableau 1I-15).

L'examen des données antérieures ont montré que certaines microfissures a calcite sont
minéralisantes en U et d'autres pas. Donc, l'uranium sera transport¢ ou non selon que la
circulation fluide susceptible de le mobiliser possédera ou non toutes les caractéristiques

physico-chimiques favorables. Les questions suivantes peuvent alors se poser : le fluide
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diagénétique est-il capable d'acquérir les propriétés géochimiques requises pour devenir salé et/ou
minéralisateur ? Comment peut-on interpréter les variations de salinité d'un fluide a un autre ? La
teneur en sels a-t-elle un rdle sur le transport de l'uranium ? De plus, le fluide salé¢ n'est pas
toujours synonyme de minéralisation, puisqu'il existe des calcites stériles. GAUTHIER-LAFAYE
et WEBER (1989a) évoquent une migration de fluides oxydants dans les grés et des phénoménes
de dissolution des minéraux détritiques uraniféres pour expliquer la circulation de fluides enrichis
en U. Mais ce fluide oxydant correspond-il au fluide salé ou au fluide peu salé¢ ? Il apparait que
cette période assez courte (diagenéses et minéralisation) a l'échelle de ['histoire géologique du
bassin mérite d'étre précisée. L'étude des fluides s'est donc focalisée entre la fin de
l'enfouissement maximal de la série sédimentaire, la minéralisation, I'épisode réaction nucléaire et

le rétablissement des conditions diagénétiques, approximativement entre 2100 et 1700 Ma.
VII:1:2. Typologie des inclusions fluides observées

La typologie présentée constitue le résultat d'une étude pétrographique et
microthermométrique des inclusions fluides effectuée sur des veines, filonnets et microfilonnets a
quartz et calcite des différents stades paragénétiques I, II et III. Elle porte essentiellement sur six
échantillons orientés collectés dans la mine d'Okélobondo (OBD.96-1¢, OBD.96-2, OBD.96-7b,
OBD.96-12, OBD.96-13b et OBD.96-22a, Planches photographiques VIII et IX). Plusieurs
lames épaisses issues d'échantillons (FOD, MP-OK-48, BA.2-115,7, MP-OK-41 et SF84) des
carriéres d'Oklo et de Bangombé, étudiées par OPENSHAW et al. (1978) et SAVARY (1995) ont
été également réétudiées. Ces derni€res lames ont été choisies afin d'identifier les différents
groupes de fluides (F1 a F12 ; ¢f II-9) définis lors de la synthése des données
microthermométriques pour pouvoir préciser leur concentration en utilisant les nouvelles
techniques analytiques.

Les inclusions fluides de I’échantillon MP-OK-41 appartiennent au type F2-F3 et
caractérisent les fluides diagénétiques. Les inclusions fluides de [I’échantillon BA.2-115,7
appartiennent au type F4 et caractérisent les fluides minéralisateurs associés aux calcites. Les
inclusions fluides de I’échantillon FOD appartiennent au type F5 et caractérisent les fluides
siliceux chauffés par le fonctionnement des réacteurs. Les inclusions fluides de I’échantillon SF84
appartiennent au type F6 et caractérisent le refroidissement des réacteurs associé aux
cristallisations d’apatites.

Les cristallisations étudiées sont essentiellement siliceuses, représentées par des quartz
différenciés selon quatre types connus Qzl, Qzl', Qz2 et Qz3 et provenant des trois stades
paragénétiques mis en évidence. Des recristallisations de calcite, en colmatage des derniers
cristaux de quartz Qz2, ont également fait I'objet d'une étude microthermométrique. Pour chaque
type de minéral hdte, une étude comparative a été entreprise a la fois pour les inclusions
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primaires piégées dans les zones de croissance et celles piégées dans les Plans d'Inclusions Fluides
(PIF) préalablement différenciés en fonction de leur orientation et de leur chronologie relative.

Les inclusions fluides primaires dans les cristaux de quartz se présentent sous une forme
géométrique (cristal négatif) relativement arrondie, légeérement allongée, et d'une taille de 4 a 25
micrométres maximum. Les fluides qui y sont piégés sont aqueux. Seules quelques inclusions
apparaissent noirdtres, aquo-carboniques. Dans ces cas, l'inclusion contient soit des particules
solides de graphite soit des composés hydrocarbonés liquides ou gazeux qui ont été identifiés.
Nous avons observé, pour la premiére fois dans l'environnement d'Oklo, des fluides sursaturés,
présentant des cubes de halite a4 température ambiante (Planche photographique XVIII). Ces
fluides trés salés ont été observés a la fois dans des inclusions primaires et secondaires dans des
quartz des deux premiers stades paragénétiques. Des inclusions fluides primaires contenant une
grosse bulle de vapeur, suggérant une température de piégeage €levée ont été observées dans le
quartz Qz3 (Planche photographique XVIII).

Dans la calcite, les inclusions fluides primaires sont orientées suivant les deux directions de
clivage. Leur taille moyenne varie entre 20 et 25 micromeétres.

Les inclusions piégées dans les PIF (en trainées ou en PIF isolés) montrent une grande diversité
de formes (Planche photographique XIX). Elles se caractérisent par une forme allongée
parallélement ou obliquement (30° en moyenne) par rapport au plan porteur. Leur taille dépend
du type de quartz et de la proximité des parois de la veine principale. Elle varic de 4 a 8
micrométres dans les quartz précoces Qz1 et de 15 a 20 micromeétres dans les quartz tardifs Qz2,
notamment le long des tracés des micro-ouvertures N-S. Les caractéristiques

microthermométriques des fluides contenus dans ce type d’inclusions sont assez constantes.

Vil:2. Données microthermométriques

Les conditions techniques (principe, étalonnage) de l'analyse microthermométrique sont
exposées dans le chapitre Annexes Analytiques (cf. II:1.). Les mesures des températures de fusion
de la glace (T¢, en °C) et des températures d’homogénéisation (T}, en °C) réalisées dans le cadre de
ce travail sont reportées dans les Tableaux R-40 a R-44 du chapitre Résultats (cf IV). Les données
ont été reportées dans un diagramme synthétique Ty/Tg, (Figure 11-53). Neuf types fluides ont été
distingués de F1 a F9. Elle est basée sur une distinction des Ty, et des Ty, 11 faut souligner que

cette notation F1 a4 F9 n’a strictement aucune signification chronologique et n’a rien a voir avec la
notation utilisée lors de la synthése des données antérieures (F1 a F12) (¢f 1I:9. p 87).

- F1 : c'est un fluide représenté par des inclusions fluides primaires et secondaires piégées
dans les quartz Qz2 du stade 1. Il est le plus salé avec des Ty, trés basses oscillant entre —-60°C et
—-55°C. 1l posséde les Ty les plus faibles entre 95 et 120°C. Les températures eutectiques
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mesurées sur ces inclusions sont trés basses entre —80 et —95°C, démontrant I’existence de cations
autres que le Na seul. La salinité a été évaluée dans le systtme H,0-NaCl-CaCl, a 30 pds%eq.
CaCl; et 1 pds%eq. NaCl.

- F2 : c'est un fluide bien représenté en nombre, par des inclusions fluides primaires piégées
dans les quartz Qz2 et calcites du stade I et secondaires piégées dans les quartz Qz1 du stade I,
Qz1 et Qz2 du stade II. Il est trés salé avec des Ty, comprises entre ~36°C et -22°C et des Ty,
faibles entre 100 et 150°C, avec un mode a 125°C. Les écarts de T, sont €levés. La dissolution des
cubes de NaCl a permis de déterminer la salinité¢ de ce fluide F2 a environ 28,9 pds%eq. NaCl
(28,3-34,3 pds%eq. NaCl dans le Tableau II-14).

- F3 : c'est un fluide représenté par des inclusions fluides secondaires piégées dans les
quartz Qz2 du stade II. Il est salé avec des T¢, comprises entre —22°C et —15°C (20-25 pds%eq.
NaCl) et de température moyenne (T,;=120-170°C). La aussi, les écarts de Ty, sont élevés.

- F4 : c'est un fluide représenté par des inclusions fluides secondaires piégées dans les
quartz Qz2 du stade II. Il est moyennement salé avec des Tg, peu variables, comprises entre
-10,2°C et -8,2°C (12,1-14,4 pds%eq. NaCl) et des températures assez fortes (T;=140-195°C).
Les €carts de Ty, sont élevés.

- F5 : ce fluide n’a pas ét¢ indiqué sur la Figure II-53, car une seule mesure de vérification a
été effectuée dans une inclusion primaire d'une apatite. Cette apatite, de 1’échantillon SF84
amplement étudiée par SAVARY (1995), est située dans I’argile de pile du réacteur 10. Ce fluide
F5 est un fluide moyennement salé avec une Tg=-12,5°C et une température assez forte
(T=332°C). 1l est comparable au fluide F6 identifié lors de la synthese des données antérieures.

- F6 : ce fluide est lié¢ au fonctionnement des réacteurs. Il est représenté par des inclusions
primaires dans le quartz Qz3 du stade II. II est peu salé avec des Tg, comprises entre —8°C et
~3°C (5-8,5 pds%eq. NaCl) et des températures trés élevées (1,=288-416°C). Les écarts de Ty,
sont trés élevés. Il est similaire au fluide F5 évoqué lors de la synthése des données antérieures.

-'F7 : c'est un fluide par des inclusions secondaires piégées dans les recristallisations
orientées de quartz Qz1' du stade I et dans les quartz détritiques Qzd. I1 est peu salé avec des Ty,
comprises entre —4°C et —0,3°C (1-4,2 pds%eq. NaCl) et des températures élevées (T,=120-
280°C avec un mode a 200°C). Les écarts de Ty, sont élevés.

- F8 : c'est un fluide bien représenté en nombre, par des inclusions fluides primaires piégées
dans les quartz Qz1 et Qz2 du stade I et secondaires piégées dans les quartz Qz1 et Qz2 des
stades I surtout, et dans les quartz Qz1 et Qz2 du stade II. Il est peu salé aussi avec des Ty,
comprises entre —4°C et —1°C (1,7-6,5 pds%eq. NaCl) et avec des températures Tj, moyennes
entre 130 et 175°C. Les écarts de T}, sont élevés. 1l est similaire au fluide F2 évoqué lors de la

synthese des données antérieures.
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- F9 : c'est un fluide représenté par des inclusions fluides primaires piégées dans la calcite

du stade III et secondaires piégées dans les quartz Qz1 du stade I. Il est trés peu salé avec des Ty,
comprises entre —2°C et —0,2°C avec un mode & —1°C (1,7 pds%eq. NaCl) et des températures
faibles (T;;=100-110°C).
Le diagramme Tg/T,, de la Figure II-53, qui rassemble nos résultats, présente, a quelques valeurs
pres, les mémes résultats microthermométriques que la Figure I1-20. Les quatre couleurs utilisées
et les symboles utilisés dans le diagramme de la Figure II-53 correspondent respectivement a des
orientations structurales différentes des PIF et a des minéraux hdtes différents (Qzd, Qzl1, Qz1’,
Qz2, Qz3 et Ca) appartenant aux trois stades paragénétiques. 1l a été possible d’établir une
chronologie entre ces différentes paléocirculations fluides en calant chaque épisode fluide noté T-
n°® avec les épisodes microstructuraux. Les indices microstructuraux ont ¢té corrélés aux
macrostructures relevées dans la mine d’Okélobondo lors de la mission d’échantillonnage. La
réactivation de telle ou telle direction micro- ou macrostructurale a ¢été examinée
chronologiquement et reliée aux trois phases structurales régionales décrites par HASSENFORDER
et al. (1994). Or comme ces trois phases structurales correspondent aux trois stades
paragénétiques, les paléocirculations de fluides ont été corrélées aux paragenéses minérales. Il a
donc été nécessaire d’examiner en détail les directions microstructurales.
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Figure II-53 : Distribution des températures d’homogénéisation (T,°C) et des températures de fusion de la glace
(T°C) des inclusions fluides étudiées dans six minéraux hotes Qzd, QzI, QzI’, Qz2, Qz3 et Ca sans distinction
des stades paragénétiques I-1I-1] dans dix échantillons.

Vil:3. Chronologie relative des événements fluides avec les paragenéeses et

caractéristiques géométriques des paléocirculations

La structuration enregistrée dans les veines a quartz est représentée par des extinctions

onduleuses et des déformations cassantes. La déformation cassante dans les veines est trés

complexe. Son étude révéle un comportement mécanique influencé par le contraste rhéologique

entre 'encaissant gréseux et la veine. Deux types de microfissures sont distinguées

© (1) les



Oklo 207

fissures trans-veines-gres représentent des micro-fissures tardives recoupant indifféremment les
veines et leur encaissant gréseux ; elles sont parfois le siége de recristallisations siliceuses
secondaires, (2) les fissures trans-veines sont des plans cicatrisés visibles dans les premiers
quartz (Qzl) formés dans les veines ; ces structures sont soit paralléles soit perpendiculaires aux
épontes ; les ouvertures obliques aux veines sont rares.

Dans les quartz Qz2 de fin de remplissage, quelque soit le stade paragénétique, existent également
des fractures synchrones a la croissance. Ils sont associés a des PIF orientés dans des directions
variées (N15°, N25°, N35-50°, N115-120°, N140-150° et N170°) dans lesquels sont définis
plusieurs types de fluides (Figure 1I-53).

La microfracturation trans-veine dans les quartz est paralléle a des PIF en trainées ou en plans
isolés. Deux types de plans trans-veine sont différenciés : (1) un réseau de plans a inclusions
fluides disposés en "queue de cheval" ou en résecau de PIF paralléles au plan principal de
fracturation et (2) vers l'intérieur des veines, les PIF sont plus abondants et sont représentés par
une grande variété de directions dans les quartz Qz2 ; ces PIF sont orientés parall¢lement aux
microfissures principales qui sont soit paralléles soit orthogonales aux épontes.

Dans le grés encaissant, de nombreux PIF similaires aux plans trans-veine de type (1) sont
visibles (Planche photographique XII) le long des veines et recoupent les grains détritiques de
quartz. Ils prolongent souvent des recristallisations orientées de quartz.

Ces observations démontrent la complexité et la diversité des microstructures. Il apparait
cependant que, en classifiant les PIF en fonction de (1) leur direction, (2) du critére intra ou
transgranulaire (codés sur les dizaines : 1 = PIF dans le prolongement des recristallisations
orientées Qz1'; 2 = PIF intragranulaire ; 3 = PIF transgranulaire et 4 = PIF trans-veine et trans-
gres) et (3) du type du minéral hote (codes sur les unités : 1 = quartz Qz2 de la veine ; 2 = quartz
Qz1 de la veine ; 3 = quartz détritique en dissolution Qzd et 4 = auréole de nourrissage d'un
quartz détritique) des trois stades paragénétiques connus, une succession chronologique peut étre
établie. Elle permet de rattacher les fluides aux structures tectoniques et de voir si la nature du
fluide évolue dans le temps. C'est pourquoi l'analyse stéréographique des plans d'inclusions par
vidéo-analyseur avec un codage spécifique a été utilisée afin d'obtenir la meilleure représentation
statistique des directions de circulations actives en fonction du temps. Le détail du codage utilisé
et de l'analyse par vidéo-analyseur est expos¢ dans le chapitre Annexes Analytiques (¢f 1I:2.).
Seules les analyses stéréographiques des plans d'inclusions fluides des échantillons étudiés en
microthermométrie sont reportés dans les Figures R-1 a R-6 du chapitre Résultats (cf. III:). Les
inclusions fluides étudiées dans les PIF ou dans les zones de croissance ont été classées en

fonction du type du minéral hote et des chronologies relatives établies entre les plans porteurs

(cf 1I:2.).



208 Oklo

L'étude de la distribution géométrique des plans d'inclusions fluides a été étendue a tous les
échantillons orientés autour de la zone de réaction OK84bis a Okélobondo. C'est la premiére fois
qu'il a été possible de caractériser les microstructures et de les corréler avec les macrostructures
relevées sur le terrain. Cette corrélation a permis de dégager une chronologie des différentes
phases de paléocirculations fluides.

Sur les six Figures R-1 a R-6, correspondant aux six échantillons d'Okélobondo étudiés en
microthermométrie, sont indiqués, dans les rosaces, le nombre cumulé de chaque type de PIF
repérés en analyse vidéo et rangés en fonction de leur classe de direction (intervalle de 10°). Une
rosace, regroupant tous les types de PIF est toujours donnée en haut et a gauche, notée Total de
PIF. La présence d'autres rosaces dépend des types de PIF rencontrés. Ainsi, a titre d'exemple,
pour I'échantillon OBD.96-1 (Figure R-1) contenant une veine dont la structure majeure (plan de
faille) a été mesuré a N125°/65°E en mine, plusieurs microstructures (PIF) peuvent étre
différenciées :

- PIF 23 intragranulaire dans les grains de quartz détritiques Qzd, les directions N45° et
N95° apparaissent importantes.

- PIF 33 transgranulaire entre et dans les grains de quartz détritiques Qzd, la direction
N95° apparait dominante.

- PIF 12 et 13 transgranulaires et situés dans le prolongement des recristallisations
orientées siliceuses Qz1' affectant Qz1 du stade [ de la veine et Qzd des grés, seule la
direction N115° est enregistrée.

- PIF 22 intragranulaire dans les quartz Qz1 du stade II, une direction N130° majeure
apparait, elle est similaire a la direction de la veine N125°, et deux directions mineures
N45° et N85° sont présentes.

- PIF 31 et 32 transgranulaires de tous les quartz Qz1 et Qz2, deux directions majeures
N40° et N130° sont présentes.

- PIF 41, 42 et 43 transgranulaires de tous les quartz de la veine et des grés, les plus
tardifs montrent une direction N10°.

Le méme exercice a été réalis€¢ pour tous les €chantillons situés autour de la zone de réaction
OK84bis, notamment pour les échantillons étudiés en microthermométrie, mais il a été aussi
réalisé sur des échantillons localisés plus loin dans le satellite sud de la mine et notamment pour
I'échantillon OBD.96-22. Le Tableau 1I-13 établit les directions pour les échantillons étudiés en
microthermométrie. Le lien avec le stade paragénétique indiqué a été établi grace a : (1)
I'appartenance des minéraux hotes des PIF, codés sur les unités, aux différents stades 1, II ou III
et (2) aux types de PIF codés sur les dizaines. Bien que mineures, les directions E-W ("vert")

caractérisent les PIF les plus précoces. Ceci est en accord avec la prépondérance de remplissages
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fissuraux E-W lors du stade paragénétique I. Les PIF, plus tardifs des stades II et III, présentent
des directions appartenant aux trois autres systémes structuraux réactivés.

Afin de tenter rattacher chaque catégorie de PIF aux trois stades paragénétiques et donc aux trois
phases structurales régionales précédemment décrites (Figure 11-6), il est nécessaire de s'assurer
de la cohérence de 1'évolution des microstructures avec ces trois phases régionales. C'est pourquoi
trois cartes microstructurales ainsi qu'une carte des macrostructures relevées en mine lors de la

mission d'échantillonnage (Figures 1I-54 & 1I-57) ont été établies.

PIF Stade Echantillons
Codage OBD.96-1 OBD.96-2 OBD.96-7b 0OBD.96-12 OBD.96-13b = OBD.96-22
23 0u24 I 95-45 160 5-55-95
3Boudd I 95 105-135-75 160-95-4 40
21/22 I 5-45-60-155
31/32 I 160-115-45 140-60
11/12/13  I-1I 115 170
ould
33o0u3d IT 135 175-15
21/22 IT  130-85-45  135-75-25 165 180-25-45-75 175
31/32  II-III  130-40 135 175 170-145-120-75 170
41/42/43 111 10 30 55-75
ou44
Veine 125 130 170 150 156 70

Tableau 1I-13 : Principales directions mesurées des PIF dans les six échantillons étudiés en microthermométrie en
fonction des types de PIF classés chronologiquement selon les stades paragénétiques des minéraux porteurs. Les

directions majeures sont soulignées. 1l faut noter que la plupart des directions E-W ("'vert") n'existent que pour les
PIF précoces.

Les trois cartes microstructurales ont été obtenues en reportant les rosaces de trois
catégories de PIF et en prolongeant par des traits pointillés les directions majeures. Tout d'abord
sur la Figure II-54, la famille des PIF 33 transgranulaires dans les grés désilicifiés et 34
transgranulaires dans les grés silicifiés est toujours recoupée par la veine principale. 11 s'agit des
PIF les plus précoces. Les directions majeures sont NE-SW et NW-SE et quelques directions E-
W existent. Ce sont les directions principales de paléocirculations fluides dans les grés pendant la
premiére phase extensive, anté-flexuration N-S.

La seconde carte (Figure 1I-55) montre les rosaces des PIF 22 intragranulaires dans les quartz
précoces Qz1 des fractures du stade paragénétique II. Ces PIF sont plus tardifs que les
précédents. Les directions N-S apparaissent alors que les directions E-W ne sont plus présentes.

Ces directions N-S correspondent aux principales failles réactivées durant la seconde phase
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extensive. De plus, I'étude des phases solides démontre la prépondérance des remplissages N-S
lors du stade II.

La troisiéme carte (Figure [I-56) montre les rosaces des PIF les plus tardifs 32 et 31
transgranulaires de tous les quartz des veines des stades [ et I, trans-veines-grés. Les directions
E-W ne sont toujours pas présentes. Les directions microstructurales ainsi que les indications
macrostructurales (jeu inverse ou normal, dextre ou senestre, Figure [[-57) sont trés bien
corrélées a la description de la phase Il décrochante faite par HASSENFORDER et al. (1994). En
effet, les réactivations respectives des fractures NW-SE en dextre, des fractures NE-SW en
senestre, des failles N160-170° en dextre inverse et des failles N175-10° en senestre inverse, sont
dues a cette derniére phase compressive. Donc les PIF 31 et 32 du stade III correspondent aux
circulations diagénétiques les plus tardives reliées a cette phase compressive.

Les caractéristiques microthermométriques de chaque population d'inclusions ont été
synthétisées et reportées dans le Tableau I1-14. Les salinités des fluides ont été calculées a partir
des valeurs modales des T, et Ty,. Ces populations d'inclusions ont €t classées dans les neuf
groupes identifiés F1-F9.

Sur la base de ces trois stades paragénétiques ou trois phases structurales, chaque plan
d'inclusions fluides et chaque inclusion fluide primaire ont été classés chronologiquement depuis
TO a T11. Pour la reconstitution P-T, les données maximales et minimales Tg,/T;, antérieures
concernant les silicifications diagénétiques (T0), le fonctionnement et le refroidissement (T10) du
réacteur (¢f VII:1:1.) ont été calées avec ces nouvelles données. Les résultats de cette
classification sont représentés dans les Tableaux II-14 et II-15 et sur les diagrammes T/ T}, des
Figures II-58 a 11-62. Le Tableau I1-15 reprend les caractéristiques modales de chaque population
et les range chronologiquement de TO a T11. Ces caractéristiques seront utilisées pour le tracé des
isochores lors de la reconstruction P-T. Les Figures [I-58 a 1I-62 montrent les relations entre
chaque distinction chronologique (TO a T11 selon les trois stades [, II et III) et la distribution
globale des Ty,/Th,
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e reaction grisFA Qzl W< 1IF post Q21 5 348 - ST 13 ou 305 F/5Il T8
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Tableau II-14 : Synthése des données microthermomélriques obtenues pour les dix échantillons étudiés. Typologie
des fluides (F1-F9) et classification chronologique (T-n°).
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Figure I1I-54 : Carte microstructurale des rosaces montrant l’orientation des PIF (reliés au stade 1) de type 33/34,
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Figure II-55 : Carte microstructurale des rosaces montrant |’orientation des PIF (reliés au stade II) de type 22,
intragranulaires dans les cristaux de quaritz fissuraux précoces Qz1 du stade II (Grés minéralisés du FA autour de
la zone de réaction OK84bis dans la mine d’Okélobondo). Les prolongements indiquent les directions principales.
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Figure 1I-56 : Carte microstructurale des rosaces montrant l'orientation des PIF (reliés au stade III) de type

31/32, trans-veines et grés (Grés minéralisés du FA autour de la zone de réaction OK84bis dans la mine
d’Okélobondo). Les prolongements indiquent les directions principales.
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Figure 11-57 : Carte des macrostructures relevées lors de la mission d’échantillonnage dans la mine d’Okélobondo
dans les grés minéralisés du FA autour de la zone de réaction OK84bis.
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Tous les fluides contenus dans les PIF E-W du stade I sont peu salés, d'ailleurs tous les fluides
piégés dans les PIF transgranulaires des Qzd des greés appartiennent aux groupes F8 ou F7
(Figure 1I-58 ; Tableau II-15). Dans la Figure 11-59, les fluides salés F2 sont surtout associés aux
Qz1 du stade 1T qu'aux Qzl du stade 1. Ces quartz précoces Qz1 du stade I contiennent des
inclusions fluides primaires légérement plus salées (T, = -5°C) que les PIF postérieurs a celui-ci.
Toutes les inclusions secondaires piégées dans les recristallisations orientées Qz1' sont peu salées
mais présentent des températures relativement élevées T;=120-300°C avec un mode a 200°C
(Figure 11-60). Elles représentent le fluide F7.

La Figure 1I-61 démontre que le fluide trés salé F1 a circulé dans des PIF orientés N-S et NE-SW
post quartz Qz2 du stade I uniquement alors que les fluides F2, F3 et F4 ont circulé dans des PIF
orientés NW-SE, N-S et NE-SW post quartz Qz2 du stade II. Les fluides peu salés F8 sont
surtout associés aux PIF post Qz2 du stade 1. Les fluides F6 issus du fonctionnement du réacteur
sont piégés dans les inclusions primaires du Qz3 du stade II.

Enfin la Figure 1I-62 montre que les fluides F9 sont associés aux calcites du stade 111, alors que la
calcite du stade I piége dans des fluides plus salés de type F2.

La chronologie des paléocirculations fluides est synthétisée dans le schéma de la Figure 11-63. Les
fluides peu salés F8 sont dominants lors du stade paragénétique 1. La direction principale de
circulation est la direction N-W ("bleu"). Pendant le second stade, les fluides F2, F3 et F4 sont
plus importants et sont généralement associ€s aux structures N-S ou NE-SW. Ces fluides sont
piégés dans les quartz Qz2 du stade II et précedent donc la cristallisation du quartz Qz3 associé¢
aux silicifications provoquées par le fonctionnement des réacteurs. Ces fluides sont les fluides
minéralisateurs. Entre les deux stades, un fluide plus chaud F7 est associé aux recristallisations
orientées. La chronologie étant obtenue, il reste a préciser les caractéristiques géochimiques de ces
neuf fluides.
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Temps Types Groupe Mode Tfg (°C) Mode Th (°C) Echantillons
TO min [F1 Nourrissage Qd F8*min -5.3 103.1 *données antérieures
TO max IF1 Nourrissage Qd F8*max -0.1 188.2 * données antérieures
T1-1 PIF post Qd /8l F8 (10) -3 1239 OBD.96-12
T1-2 PLF post Qd /Sl E8 (11) -2.9 172.2 OBD.96-1¢
T1-3 IF1 Qz1/SI E8 (7) -5.4 129.4 MP-OK-41
T2-1 PIF post Qz1 /ST F8 (4) -2.8 150.5 OBD.96-1¢
T2-2 PIF post Qz1/8! F2 (26) -29.8 129.2 OBD.96-1¢
T2-3 P'(F post Qz1/51 F8 (6) -3.2 159.3 OBD.96-1¢
T2-4 PIF post Qz1/8I E8 (21) -1.5 1233 OBD.96-22a
T2-5 PIF post Qz1/SI E8-F9 (21) -1.4 136.9 OBD.96-22a/12
T3-1 IF1 Qz2/SI F1(16) F4 (2) -52.8 1069 OBD.96-1¢
T3-2 IF1 Qz2/SI F2-halite (8) Sal.=28,45 100 OBD.96-1¢
T3-3 IF1 Qz2/SI F8 (14) -3 126.1 OBD.96-1¢
T4-1 PIF post Qz2/51 F8 (22) -2.6 137.6 OBD.96-1¢
T4-2 PIF post Qz2/5I F8 (20) F1 (2) -2.9 129 OBD.96-1c
T4-3 PIF post Qz2/S1 E8 (11) F1 (4) -3.2 124.8 OBD.96-1¢
T4-4 IF1 Ca/SI F2(3) -27.1 125:1 BA.2-115,7
T5-1 PIF post Qz1'/51 F7 (33) -2.2 197.5 OBD.96-22a/7b/13b
T5-2 PIF post Qz1'/8I F7 (12) -2.4 158.5 OBD.96-22a
T5-3 PIF post Qz1'/SI E7 (33) -2.5 191 OBD.96-22a
T6-1 PIE post Qd/SII F8 (6) F7 (1) -2.7 152.6 OBD.96-7b
T6-2 PIF post Qd/SlI E7 (5) -2 228 OBD.96-13b
F8 (7) -3 1629 OBD.96-7b
T6-3 PIE post Qd /Sl F7 (5) -2 208.6 OBD.96-13b
17 [E1 Qz1/Sl1 E2 (5) -29.4 116 OBD.96-2a
T8-1 PIE post Qz1/51) F2 (5) -29.8 108.6 OBD.96-2a
T8-2 PIF post Qz1/81 F8 (5) =2 1653 OBD.96-2a
T8-3 PIF post Qz1/SII F2 (15) -30.3 112.1 OBD.96-2a
T8-4 PIF post Qz1/SI1 E2 (14) -27.8 102.7 OBD.96-2a
T9-1 LIF post Q2750 F2 (17) 34.5 129 OBD.96-22a
T9-2 PIE post Qz2/811 F4 (8) -9.1 156 OBD.96-2a
T9-3 PIE post Qz2/SII F2-3 (41) F8(17) -25.9 137.3 OBD.96-22a/2a
-1.9 158.3 OBD.96-22a
T9-4 PIF post Qz2/SII E3 (11) F8(3) -21.7 1254 OBD.96-22a
-2.4 160.7 OBD.96-22a
T10 IF1 Qz3/8II F6 (3) -2.9 287.7 OBD.96-7b
T10/2 IF1 Qz3/SH F6 (5) -5.4 3913 FOD
T10/3 [F1 Qz3/Sll F6 (8) -3.5 285.3 MP-OK-48
T10*min [F1 Qzréacteurs F6**min -6.3 267.8 ** données antérieures
T10*max IF1 Qzréacteurs F6**max -0.5 547.6 ** données antérieures
T10%min IF1 Apatites E5***min -22.9 166.4 ** données antérieures
T10*max IF1 Apatites F5***max -6.6 332 “** données antérieures
SR R -:IFI.'Ca/&H’ ’ F8-F9 (14) - e (22T OBD.96-2a

() nombre d'inclusions

* données microthermométriques (OPENSHAW et al. , 1978 ; GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1989a ; LEDEE, 1989 ; SAVARY, 199
** données microthermométriques (OPENSHAW et al. , 1978 ; SAVARY, 1995)
*** données microthermométriques (GAUTHIER-LAFAYE et WEBER, 1989a ; LEDEE, 1989 ; SAVARY, 1995)

Tableau II-15 : Classification chronologique des inclusions fluides et caractéristiques microthermométriques
utilisées pour le tracé des isochores dans la reconstruction P-T.
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Figure [I-58 : Distribution des températures d’homogénéisation (T,°C) et des températures de fusion de la glace
(T°C) des inclusions fluides secondaires des PIF 33 et 34 étudiées dans les quartz détritiques Qzd des greés. Les
différentes populations correspondent aux distinctions chronologiques T-n° rattachées aux stades paragénétiques
I-II-111
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