REACTIVITE NUCLEAIRE D'UN MELANGE NATUREL

Introduction.

1! est assez surprenant de constater gque
depuis la découverte de la radiocactivité, les recherches
ont é&té orientées wvers des but précis étroltement liés
3 J'utilisation de 1'énergie de fission de l'uranium
et du plutonium & des fins plus militaires que civiles.
(1 semblerait que peu de chercheurs se solent posés
la question de savoir xi la Nature peut, dans certaines
ronditions.utiliser cette énergie nucléaire latente.
1] est tout & fait logique de penser que le coeur de. la
rarre est le siége de réactions nucléalires permnanentas
nécéssaires au maintien de la temperature interne: Il
faut bien qu'il puise son énergie de gquelque part.D'autre
part; les réactions nucléalres se produisant & la surface
de notre globe n'ont pas été obhservées (si 1'on excepte
e cag trés particulier du réacteur nucléaire fossile
d'0klo,Gabon},de maniere certaline;celd pourrait étre
axpl igué en supposant qu'ad 1l'échelle ou ces réactions
nucléaires se produizent,elles soient indécelables.
Mais de Ltoute évidence,les gisements radicactifs seraient
le lieu privilégié de telles réactions;une Intéréssante
recherche sur la genése de certains Elémenls connus
serait a faire.

#n toute hypothése,j'al avancé en 1984 que les
sléments ultimes de 1la série des &léments chimiques
ceraient les ¢éléments Z-114 et 2-126. D'autre part,cex
sléments.qui auraient une [mportance primordiale dans

ia Nature,ne pourraient é&tre produits gque dans deas



conditions trés précises,compatibles avec celles qui
régnent sur Terre,car il est supposé que ces éléments
ne sont pas universels,mais uniguement caractéristiques
de certalnes conditions planétaires. Ces hypothéses
geraient les seules a pouvoir concilier un savelr scien-
tifique aveec un sSavolir alchimique disparu (pour Ppel
qgue l'on ne sSoit pas psychologiquemant réfractaire i
la possibilité naturelle de 1"alchimie),. puisque <es
alchimistes utilisaient deux minéraux communs a leur
épogque: la pechblende et la fluorite.

| es caleuls qui suivent sont destines 4 metire
enn relief la réactivité nucléaire d'un mélange naturel
de composition presque similaire 4 celle qu'auraient
pu utiliser les alchimistes. D’ qutre part,ils pourraient,
3 un ocertain degré, permettre d'expliquer 1'intense et
~rojigsante activité nucléaire observee au cours de deux
axpériences antérieures,dont 1"une est toujours a 1'é&tude.
Mais 1'objectif de ces calculs est surtout de ceonnaltre
les paramétres de fabrication d'un cocktail nucléaire
naturel, lequel devralt =se caractériser expérimentalement
par une réaction explosive. ou la création d'éléments
transuraniens. A la différence des engins nucléaires
de fission,qui contlennent du pilutonium pur,le mélange
de 1'uranium et du fluor pourrait conduire & la création
A4'é&léments super-lourds par fusion sSuccessives aveado
le fluor,ce qul est évidemment impossible avec un systéme
nucléaire conventionnel. par ailleurs,les reéacteurs
nucléaires expérimentaux aux fluorures d'uranium,ne
saralient que 1'innocente parodie de mélanges alchimiques,
car les conditions ne peuvent en aucune maniere conduire

aux éléments tluorures d'élénents super-lourds.



Basiquement, le mélange naturel est composé d'uranium
et de Fluor. Le radium et le béryllium y figurent en
quantités mineures. La composition chimigque approchée

gseralt la suivante:
II'I.'.‘ III_I {UF&.} * ma rHFr HFI} F ME{HEDJ * m.ﬁEEEFﬂJ + mT{EaEE".

: 3
Soit v (cm ) le volume du mélange;on déduit le

nombre d'atomes par r::n? 3

m . df
NI'?H"V_ molécule AyXn 'J-F - 6.02 . H}EH

Soit le mélange équimolaire:

ﬂ'l.r“ 'r.-”"r{ + KF, HF =+ HEQ + ['R,EF‘,.P + EEFE .}
3 E 3 3
WV = 100 cm (UF, occupe 47 cm KF.HF 33 cm et HEtJ 18 cm)

kn réalité le mélange équimolaire aurait un volune
inférieur a 100 r:;rrii"i ce qui diminuerait le volume critique

du systeme.

Ny, 4.34. 1017 Nyys 5. 97101 Bye 6,02, 10°
N, - L.51.10%% Np - 3.89.10%2 Ng- 6.19.10%1

20 : 19 A
Ng, = 6.4.10 Ng, = 2-28.10 (5 g Bel, et 1 g.ha!&‘_"l

TI. Les paramétres nucléalres du melange

L.e mélange contient une source permanente demutroens:
8, neutrens rapides/s. Ces neutrons diffusent dans le

nélange, étant plus ou molns ralentis.



- Pouvoir modérateur des noyauX

- € Be - 0.206
‘g . 0. 119 YK - 0.050
€ F - 0.101 Yu - 0.008

1] faut noter que le Fluor présente une capaci té
modératrice non négligeable;en conséquence, des réactions
de fission par des neutrons fortement ralentis seront
probables, mals plus probables gseront les réactions de
capture conduisant 4 la formation de plutonium.Le systéme
egt semblable & un réacteur 4 neutrons rapides.

- Section efficace macroscopique
2_ - ZH;.L'I".- gection ef ficace microscapliguea
&

sections efficaces micrﬂﬂcppiques:fﬁanuj
A 3 MeV, (proche du centre) valeurs les plus probables

Gall= 0.55 GK=0.1 Gy H=0.03 G, O=0.0002 €,F=-0.0079
g U- 6.65 §K- 3.1 G H=20 G, 0=3.5 G, F=5

Au niveau d'énergie thermique
Gou= 7.68 bGaK- 2.07 G H=0.332 G 0=0.0002 GF=0.010

Gl B0 K« 1.5 G H-38 G 0=4.2 G Fed.1

Les applications numériques quli suivront, ont até
offectudes avec oces valeurs qui ne présentent qu’ une

idée approximative de la wvérité.

. coefficient de diffFusion D

[ = Hl Z.n o o= —ﬂ avec A..., - L
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I1I. BEquation du flux de neutrons

Il est préva de réaliser deux cas expérimentaux’
. Une source de neutrons rapides localisée au centre
d'une sprheére.
- Une source de neutrons rapides homogénement répartie

dans la masse du mélange.

L"adjonction de béryllium est destinée a4 augmenter
le rendement de production de neutrons. Les réactions

productrices de neutrons sont Fi(«,n) et Be(«.n), alnsi
que toutes les autres réactions secondaires qui seront
prépondérantes au bout d'un certain temps.

Chagque é&lément de vaolume gqul centient une certaine

proportion de radium (second cas) est le siége d'une
production permanente da mneutrons,gui,par la suite,
provoquent des réactions de capture et de fission de
| "uranium. L’ intensité de la source de neutrons rapides
fixerait la limite de la production de plutonium et
des réactions de fission, mais en raison des neutrons
de Fission,il est permis d'egpérer une avolution pilus
ou moins rapide de i*ensemble des réactions nucléaires.

considérons que la source de neutrons S, esb située
au centre de la masse sphérique du mélange. Ces neutrons
Adiffusent au sein du mélange, et 1"équation du flux de

neutrons,en régime pe raanent, est:

z
&tp - E"' P -0 Y - Flux de neutrons/cm/s
D
T-.l. - Section efficace MaCroscopi -
que d’'absorption du mil fea.(cm
T . (oefficient de dif Fusion

des neutrons (cm)
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La solution ast:

?1 représente Jle flux de neutrons en fonction de
l'&loigneaent de la source centrale 8, rplus exactement
B- ¢ est 1'absorption des neutrons)et du pouvoir absorbant
du melange: réactions de capture avec ou sans fission.
Il ezt & noter que E?a,s et par conséquent D et M
sont fonction de [*'énergie des neutrons.donec wvarient
an cours de la diffusion;ils seront supposés constants.

L' intéraction des neutrons rapides (Fef MeV) produits
par Se avec la matiére, provogue la fission des noyaux
d'uranium 235 et 238, avec aussi quelques réactions (n,2n).
Soft d02 Ie nombre de noyaux d'uranfum qui fissionnent

par seconde:

dg =G Ny.p. dt Ef N, -G,

Chague fission produft en moyenne 2,5 neutrons.(y))
qui s'intégrent immédiatement au flux de neutrons de
la source Sa . Soit o le nombre réel de neutrons qui
participent a |'augmentation de la force de la source &

( Qg okgV); -
AP SO ag B3 fo -a/i
dat dt D
Q

dt n =T - H,:,E';f” - HE-E_;EHJ

goit A - ¢ M° - Hp.e M _ w2 o%/M

L'é&valuticon de Ia production de neutrons peut se

représenter par:
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Interprétation physique du calcul

le caleul ='apparente étrolitement avec ce que 1'on
nomme "1l'expérience critique”,destinée a déterminer
expérimentalement, 4 moindre frais,la masse critique
d'un systéme combustihle-modérateur. Par analogie on
pourrait eécrire:

5,
iy gt

Cas ol ﬂ-’%‘-" devient supérieur a4 1 ,l1'équation
de ¢ devient:

o
a *f' . —_= %—-‘!1— =k LF = O dont la seolution est:

(f = ; sin . I %_fﬂr:: P - ¥

Za (o216 _1)

b B

avec ﬁ = —&—JE_E?H r + volume de la source
drb.r . i

Pour un milieu Lrés absorbant, pratiquement tous les
neutrons participeront a des réactions de capture avec
ou sans fission. Dans le cas ou les captures sans fission
prédominent , celles-cl conduirent 4 1'acecroissement e
la teneur en plutonium du mélange, lequel deviendra, aprés
un temps assez long dépendant de la force de source
initiale 5. ,suffisante pour amorcer une réaction en

chaine explosive au bout d’'un temps asseg court.



Iv. Application numérique

). A 3 HeV

!

Za - 0.0048 cm Zs - 0.636 cm" }‘h- 2.58.cm

D = (.860 cm M = 13.48 cm
ol 5 2.8
ven | 500 | 1000 5000 10000 [
X 0.0826 | 0.1213 | 0.2930 | 0.4098 | 1.4685

Z2). Au niveau d'énergie thermigque

E a = 0.065 co E-s- - 0.930 cm M. 2.15.cm
0D =« 0.716 om M - 3.32 cnm (Tfo' 414 b
R = 2B
v em| 500 1000 5000 10000 1 o
X o.4192] 0.5351 | 0.7953 | 0.8742 0. 9604

x limite « 0.9604

Contrairement 3 ca gqui =ze produit pour les neutrons
rapides, il n'y aura Jjamais divergence avec un flux de
neutrons thermigues, au sein de 1‘uranium naturel:résultat

connue dans le cas de 1"uranium massif naturel.



RFemargue .

les résultats précédents montrent qu’'un systeme
naturel! pourrait devenir trés réactif dans certaines
conditions., Mais il est évident gque Ila connaissance
de waleurs plus précises des sections efficaces entre
] et 10 MeV renforcerait les conclusions de ce calcul.
Snit 1'ensemble des valeurs connues pour le comportenent
de I'uranium naturel face aux neutrons rapides (neutrons
de fission):

¢ collision - 4.3 barns

- O diffusion élastiqua = 1.5 b

G diffusion inélastique - 2.47 b
¢ fission = 0.29 b

0" capture sans fisgion = 0.04 b

I

la fission libére 2.55 neulrons

of = 2.5

Hw
[
a8

V em 500 oo 5000 0.1

X 0.0487 | 0.0735 0.1804 0.6784 1.02792

Les résultats montrent gue les neutrons de f[ission
contribueront efficacement & l'augmentation de la réac-
tivité nucléaire.

Ea et ZE‘ du mélange dépendent de la composition
chimique du mélange et de ] 'énergie des neutrans. Aussi
gera-t-il possible de rechercher la composition chimique
optimum favorable a 1'avancement de la réaction nucléaire.

Leg fuites de neutrons sont une réalité pour un systéme
expérimental donné;c'est a4 dire que Ia dimension du
systéme etl'utilisation d‘un réflecteur de neutrons

permettrait de minimiser ces pertes. Dfautre part,dans



le cas d'une source centrale, les résultats expérimentaux
devrajient,a4 priori,étre meilleurs.

V. L"hétérogénéité du mélange.

- Cas d'une source &8, localisée au centre d'une sphére.

tnitialement la composition chimique du mélange est
homogéne, mais par suite de Ia réactivite nucléaire, cette

homogénéfté tendra & disparaftre. L'en pourrait décrire

' ensemble des phénoménes par le schéma suivant:

reactiocns (n,2n)
fissions: neutrons rapides

captures formant Pu 239
fissions:neutrons thermiques
fissions: neutrons rapides

i_ captures formant P 13r



La mise en é&quation de la réactivitéd devient alors
plus comnplexe, quoique I'expression du flux restera trés
similaire:

D = £(r) M - g(rl
2 Se r -r/Mir)
- e " dr
Di frr) = ¢=L éntre I, < T < I, Eﬂ;, .Z:a'i constants
D,(r) - cst entre [ < r < 2 a,, Ys, constants

I] est & noter gque la diminution de |['énergie
des neutrons est faveorable aux réactions de capture,
done & la formation de plutonium,mais 1'absorption par
les produits de ffission ne sera pas négligeable,

D' autre part.il est supposé que le mélange est figa,
ce gui est fasux: la composition choisie permettrait
de produire un mixage permanent,ce gqui aurait une nette
influence sur la réactivité, le mélange étant bien plus

homogene .

- Cas du mélange homogene

chaque élénent de volume contient Uuneé SsSource ds
qui fnitie gquelques réactions nucliéaires dans son rayol
d'action. Le sysiéme se comporterait comme le systéme
précédent, avec une exception aux frontiéres,oit les fuites

ne seralent pas négligeables.



VI. Antécédentsz scientifigques

L."histaire des balbutiements de la physique nucléeaire
refléte la profonde influence de la méthodologie utilisée

par les scientifiques. A partir de la pechblende, 1]
a &té procédé 4 la séparation du polonium et du radium:
puis plus tard des composants des familles radicactives.
Cfes procédés étaient fort Iongs et couteux, aussi les
4léments séparés étaient-ils trés précieux.

l.La fabrication de sources de neutrons:Po-Be et Ea-
Be marque le début de 1'é&tude de 1'action des neutrons
sur les systémes chimigues (Fermi). Par la suite, s'est
répandu 1'usage de cyclotrons qui offrent 1' avantage
de pouvoir fournir des flux de neutrons plus intenses.

Ces remarques é&tant faites,on peut observer que la
néthodologie scientifique est restée constante,c'est
4 dire gu'a aucun moment Il a été suggérée de créer un
n&lange naturel caractérisé par un excés de descendants
radioactifs. Ce mélange serait alers ecaractérisé par
un flux de neutrons allant de 1'intérfeur du systéme
vars 1'extérieur,et non de 1'extérieur vers l'intérieur.
0'autre part,il] semblerait gque la composition isotopique
de 1'uranium serait le produit d'une activité nucléaire
trés ancienne: 1'isotope 238 étant supposé le plus stable,
les isotopes 235 et 234 geralent-ils le résultat de
la désintégration du plutonium, puizque celui-ei g'y
trouve en traces (Fus/lU = Idda}.

Pour ce qui sSe rapporte au mélange utilisé, il est

4 signaler gue les fluorures d'uranium ont Gté utilisés
pour réalizer de petits réacteurs nucléaires. Comme
le fluor posséde une sectlon efficace de diffugion assegZ
alevée (5 barns) pour [es neutrons thermiques, il résulte
que les réacteurs étudiés zont thermiques, utilisant

un combustible nucléaire enrichi.



UFy a été &tudié plus largement,car plus stable.
En effet, U0, F, est oxydant et U, Ff3 sonl thermiquement
instables et oxydants. UF pogséde un point de fusion
de 1850°C.mais 1'adjonction de diluants salins permet
de 1'abaisser.

De nombreux systémes ont fait ['objet d'études:

- binaires: UF - LiF
- tarnaires: UFq - LIF - KF; UFq - LiF - RbF;
UFy - ZrF, - NaF; UE, - BeFp -L1F:
- gquaternaires: UF, - LiF - NaF - KF; UF, - LiF - NaF_-RbF;

gue ce soit dans le cas d'un réacteur 4 neutrons
thermigues ou rapides,le combustible nucléaire est trés
artificiel,de plus les mélanges de sels se caractérisent
par l'absence totale d'eau.

Par comparaison avec le mélange utfilisé pour le caleul;
i1 faut remarguer la propriété des dériveés connus depuis
longtemps: KF; KF, HF; KF,2HF: KF,3HF. sels cristallisés
dont le point de fusion wvarie de 830 a 50°C. D'autre
part, 1l a é&té observé que UF4 egt soluble dans de tels
gystémes (Pour Pu des données devralent exister) et
curiceusement Am(IIl) l'est aussi. Aussi le mélange dit
naturel pourrait-il offrir un avantage certain pour
Je bricolage d'un cocktail nucléaire a un colit dérisoire,

car 1'objectif n'est point de fabrigquer un réacteur
nucléaire classique,ni une bombe nucléalre de fission,si

ca n'est la réalisation du systéme le plus szimple que
pozsible capable de dégénérer lentement wvers un état

sur-critique.



VvIiI. Vérification expérimentale préliminaire. Application

|.'exactitude des ecalculs précédents pourrait étre
fort contestable. Mais il faut noter que la vérification
expérimentale ne pose pas de problémes insurmontables,
méme pour ile pays le plus sous-développé de la planéte.
L' important est de disposer des matériaux nécéssaires,
c'est a dire d'un petit gisement uranifére;le traitement
du minerali ne présente aucune difficulté, &tant fort
connit. le radium doit aussi étre récupeéré,

Une expérience préliminaire effectuée en Juin 1986, a
parmis de vérifier qu'un petit morcedu de pechblende
de 100 g¢.traité judicieusement preduit un mélange, siége
d'une Intense activiteé nucléaire caractérisée par de
fortes bouffées péricdigues de neutrons.

Le mélange naturel contenant un axcés de radium par
rapport au contend de 1'uranium naturel,ce qui est trés
plausible dans la Nature,est placé dans uns sphére creuse
da fer ou d'acier,revétue intérieurement d'une couche
de graphite. L& dispositif de remplissage est & bascule.
La source de neutrons rapides peut étre centrale ou
homogénement répartie dans la masse. le diamétre de
la sphére est variable, selon le but recherché, D'autre
part. le renforcement de La résistance de la sphére par
une eépalsse couche da béton est anvisageable: le point
de rupture du systéme devrait colncider avec 1 ' énorme
augmentation du Flux de neutrons, évidemment limiteée
par le combustible:l'énergie de figgion ne pourra etre
svacuée que par explosion du systéme ou par la product ion
d'un ensemble de réactions nucléaires endoénergetiques,



Conclusion

Un calcul! =implifié montre qu'un systéme naturel
composé d'uranium,de fluor et de radium pourralt évoluer
vers un é&tat critique si le volume du systeme est de
l"ordre d'un métre cube. La vérification de ces résultats
ne nécéssite qu'un petit gisement uranifére,ce gqul auralt
1"avantage d'offrir & tout pays sous-développé un moyen
de développer une recherche nucléaire.a peu de frais.

L'é&volution de la ractivité nucléaire de ce systéme
naturel serait,selon les calculs.explosive sous certaines
conditions;mais 11 serait possible gqu'en raison de la
pression énorme qui régnerait a l'intérieur du systéme,
celui-ci évoluerait vers une cristallogénése nucléaire
de nouveaux élé&ments,en raison de sa composition chimique
Aussi il wseralit possible expérimentalement,de metire
en évidence une nouvella propriété des éléments radio-
actifs naturels,qui,en toute hypothése, occuperait une
place non négligeable dans la Nature.

L' intérét de cette recherche est non seulement d'ordre
scientifique, mais aussi politique,car elle permetirait
de développer dans le Tiers Monde une recherche nucléaire
personnal isée, adaptée au contexte socio-culturel, laguelle
procurerait enfin un travail aux scientifigques sans
emplol du monde occidental et favoriseralt a4 court terme
un nouvel équilibre économique mondial basé sur 1'idée

hien connue de la dissuasion.
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