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Obr. 1: Uranové nalezisté Oklo*

1 Uvod

V soucasnosti jiz vime, ze jaderné procesy se ve vesmiru vyskytuji na kazdém kroku a
to ve hvézdach a také v centru samotnych planet a jinych vesmirnych téles. Lidstvu se
podafilo ziskat energii z jadernych procesii poprvé na konci prvni poloviny minulého stoleti,
konkrétné¢ Vv prosinci r.1942 Enrico Fermimu a jeho spolupracovnikim v podzemi
univerzitniho stadionu v Chicago, kde poprvé uvedli do chodu sviij prvni uranovy jaderny
reaktor na Zemi vybudovany lidstvem.

Ptiroda je stale plna tajemstvi a neustale piekvapuje nejen laickou vetejnost, ale i
védeckou obec. Jednim z nejvétSich prekvapeni bylo objeveni pfirodnich jadernych reaktora
v rovnikové zapadni Africe. Pfitom cesta k objevu muze byt charakterizovana c¢islem
0.0031% - nerozpoznani tak malé odchylky by stacilo k tomu, aby tento pfirodni fenomén byl

opomenut.



2 Historie objevu pfirodniho reaktoru v oblasti OKLO
v Gabonu

V kvétnu 1972 ve francouzském Pierrelatte, ve zpracovatelském zavodu pro vyrobu
jaderného paliva, si jeden z pracovnikd vSiml néfeho podezielého pii provadéni rutinni
analyzy izotopového slozeni uranu ve vytéZzené rudé¢ zdolu Oklo v Gabonu (byvala
francouzska kolonie v zapadni rovnikové Africe) (Obr. 2). Pfirodni uranova ruda obsahuje
tf1 izotopy, to znamena, tfi formy s riznou atomovych hmotnosti: uran 238, nejhojnéjsi, uran
234, nejvzacnéjsi, auran 235, izotop, ktery je podstatny z hlediska vyuziti v jaderné
energetice. V zemské kute, na Mésici a dokonce i v meteoritech, tvofi jadra uranu 235 0.7202
procent z celkového poctu jader pifirodniho uranu. Ale ve vzorku, ktery pfiSel z uranového
nalezi§té Oklo v Gabonu, zastoupeni uranu 235 bylo jen 0.7171 procent?. Tento maly rozdil
by mnoho lidi jen piehlédlo, avSak lidé ve Francii se timto nepatrnym rozdilem, ¢ili tak
malym cislem jako je 0.0031%, zacali zabyvat. Nasledné analyzy vzorki odebranych

z uranového loziska Oklo ukazaly, ze ruda v nékterych oblastech obsahuje dokonce jen 0.3%

uranu 235°,
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Obr. 2: Mapa Gabonu s polohou dolu Oklo*
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Obr. 3: Mapa Gabonu s polohou dolu Oklo*

Dlouhou dobu nemohli specialisté z francouzské Komise pro atomovou energii (CEA)
pfijit na puvod tohoto poklesu podilu uranu 235. Odpovéd na tuto otazku byla vsak
predpovézena jiz z diive. V roce 1953 George W. Wetherill z University of California v Los
Angeles a Mark G. Inghram z University of Chicago uvedli, Ze n€kterd loZiska uranu mohla
kdysi existovat jako prirodni jaderné §t&pné reaktory a kratce poté, Paul Kuroda K.°, chemik z
University of Arkansas, na zakladé vypocti formuloval piedpoklad, Ze by uranové lozisko
mohlo v ptitomnosti vody udrzet fetézovou reakci. Takto probihajici proces je mozno popsat
takto: zbloudily tepelny neutron pronikne do jadra uranu 235, jadro se nasledné rozd¢li na dveé
asymetricka jadra a vyleti 2-3 neutrony, které mohou zpusobit dalsi $tépeni jader uranu 235.

Pokud neutrony nebudou nijak jinak pohlcovany nebo odvadény, bude probihat tzv. §t€pna

fetézova reakce podle rovnice 1:

BU+n —» "X+'Y+2+3n
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Pro rozbchnuti pfirodnich jadernych reaktorii, tedy pro nastartovani fetézové reakce

muselo byt splnéno podle P. Kurody nékolik podminek:

Velikost uranového loziska by méla presahnout primérnou délku definovanou jako
dolet neutronu schopného zptisobit dalsi Stépnou reakci. Tato délka odpovida asi
dvéma tfetindm metru. Tato podminka pomaha také zajistit to, aby neutrony uvolnéné
pfi jednom Stépeni mateiského jadra byly absorbovéany v dal§im §tépitelném jadie, nez
uniknou z uranové zily”.

Koncentrace uranu 235 musela byt v minulosti vyss$i neZ jakou nalézame dnes
Vv pfirodé. Pokud se podivame na pfirodni slozeni uranu v dnesni dobé¢, uvidime, Ze na
kazdych 100 000 jader ptirodni smési uranu pfipada v priméru pouze 720 jader uranu
235, zbytek je tvofen vétSinou jadry uranu 238. Tato koncentrace je vSak nizka pro
vyvolani samovolné fetézové reakce, a proto v dnesni dobé vétSina reaktord vyrobena
lidmi pracuje s obohacenym uranovym palivem. Vzajemny pomér nejvyznamnéjsich
izotopll uranu 238y a ®U v pfirodni smési V disledku rtiznych polocast rozpadu se
meéni V prib&hu ¢asu. Zatim co poloc¢as rozpadu uranu 238 je pfiblizné 4.5 miliard let,
polocas rozpadu uranu 235 je asi Sestkrat mensi, 0.7 miliard let. Z téchto skutecnosti
vyplyva, Ze jadra uranu 235 se rozpadala rychleji nez jadra uranu 238. Napftiklad pred
dvéma miliardami let tvofil uran 235 pfiblizn€ 3 procenta izotopli uranu, coz je zhruba
na urovni stanovené pro umeéle obohaceny uran pro palivo, které se pouziva ve vét§iné
jadernych elektraren®,

Dalsi podminkou je vysoka koncentrace uranu v uranové rudé (50 az 60% v oblasti
Oklo) a naopak velmi nizké koncentrace latek, které pohlcuji neutrony (resp., maji
vysoky totalni u€¢inny prifez pro reakci s neutrony). Mezi takové latky patii napiiklad
slouceniny prvkd vzacnych zemin nebo boru, kvili jejichz ptitomnosti by mohlo dojit
k rychlému zastaveni fetézové reakce®.

Skutecnost, Ze se fetézova reakce udrzela nekolik tisic let a Ze tyto pfirodni reaktory
neexplodovaly, poukazuje na to, ze reaktor musel byt néjakym zpiisobem moderovan a
jeho reaktivita kontrolovana. Jako moderator mohou slouZit jakékoli latky obsahujici
lehkd jadra, ktera mohou zpomalovat neutrony uvoliiované pii St€peni jadra uranu tak,
aby tento zpomaleny neutron byl schopen interagovat s dalsim stépitelnym jadrem
uranu a inicioval tak dalsi akt Stépeni. Nejucinnéj$im moderatorem je vodik, ktery je

obsazen ve formé& vSudypfitomné Vodyﬁ. Vsechny tyto parametry spolu s



geometrickymi charakteristikami uranového loziska, ovliviiujici miru 1niku
produkovanych neutronid do okolniho prostfedi, urcuji jistou minimalni (kritickou)

: y Cx 10
velikost soustavy nutnou pro rozb&hnuti fetézové reakce™ .

Védci tedy nasledné zacali hledat v uranovém naleziSti Oklo systémy, které by
odpovidali vy$e zminénym podminkam. V ramci oblasti uranovych doli Oklo a Okelobondo
bylo nalezeno 16 samostatnych systémd, které téméf odpovidaly vySe uvedenym podminkam.

Nasledkem toho se védci pustili do hlubsiho vyzkumu toho ptirodniho fenoménu.

3 Vznik uranového loziska Oklo

Podle Jamese Lovelocka’ vyskyt kysliku v rané historii Zem& mél vyznamny vliv na
vznik prvnich pfirodnich §t€pnych reaktori. Kdyz Zemé vznikla pted 4.6 miliardami let, tak
uran byl mnohem vice obohaceny S§té€pitelnym izotopem uranu 235 a to asi na 35 procent.
Avsak diky tomu, Ze se uran 235 rozpadé rychleji nez bézngjsi izotop uranu 238, zastoupeni
uranu 235 se béhem miliont let sniZilo na soucasnych cca 0.72 procent.

Uran se Vv ptirod¢ nejcastéji vyskytuje ve ¢tyfmocné formé, kterd je nerozpustnad ve vode.
V disledku masivni fotosyntézy v éfe zelenych rostlin se obsah kysliku ve vodé rapidné
atmosférického oxidu uhli¢itétho mize ve vodé vytvaret rozpustné uranyl - karbonatové
slouCeniny. Na zakladé€ této skutecnosti se stal uran jednim z mnoha prvki vyskytujici se ve
stopovém mnozstvi ve vodé i1 dnes. Koncentrace tidajné neptevysSovala n€kolik jednotek ppm,
takze uran byl pouze jen jednim z mnoha iontl ve vodé. Proto pro vznik loziska s vysokou
koncentraci uranu muselo dojit k nakoncentrovani uranu z vody. Predpoklada se, ze v mistg,
kde je nyni dulni oblast Oklo, bylo moife obsahujici mnoho mikroorganismi se schopnosti
shromazd’ovat a zadrzovat uran S naslednou tvorbou jeho minerald, které ¢asem na jednom
misté vytvorily mohutné uranové lozisko vhodné k ,,zazehnuti jaderné reakce v ,,ptirodnich*

reaktorech®.



4 Poznatky o existenci reaktorovych zén v oblasti Oklo

Urcit staii této oblasti bylo velmi dilezité kvuli vypocitani koncentrace uranu 235
v dob¢ vzniku téchto pfirodnich reaktort. V roce 1972, tedy v roce objeveni, byla k dispozici
pouze rubidium-stronciova metoda datovani nanosovych sedimentd. Tato metoda poskytla
hodnotu 1740+40 miliond let.

Uran-olovéna metoda s pouzitim uranu, ktery nezreagoval, vedla k hodnoté 1.8.10° let
a jeji vysledky poukazovaly na to, Ze olovo vici uranu v prabéhu let migrovalo v matefské
horning.

Dalsi metoda byla vypracovana specidlné pro urceni stafi reakce samotné na zakladé
ptedpokladu, ze §t€pné produkty vzdcnych zemin zistaly béhem dlouhych tisicileti v misté
svého vzniku. Hodnota 1.9.10° let byla tedy ur¢ena mefenim poméru neodymu a uranu®.

Vsechny zminéné metody datovani tedy zaradily dobu fungovani reaktoru do epochy
pred dvéma miliardami let, tedy cca 2.5 miliardy let po zformovani Slune¢ni soustavy (pro
srovnani: tou dobou na Zemi uz existovaly jednobunétné formy Zzivota, ale do vzniku
mnohobunéénych organismi zbyvala téméf miliarda let)*?.

Zakladni teorie, Ze feté¢zova reakce byla odpovédna za Castecné vycerpani uranu 235
v uranovém nalezisti Oklo, byla fyziky potvrzena jiz velmi brzy po objevu nizsiho zastoupeni
uranu 235 v této rudé (v soucasné dobé¢ se jeho obsahy pohybuji v nékterych mistech az na
urovni 0.3-0.4 %). Nespornym ditkazem byla identifikace $t€pnych produkti. Jejich mnozstvi
a zastoupeni bylo pravé takové, ze zadny jiny zavér nez, ze se v této oblasti skutecné vyskytl
ptirodni jaderny reaktor pracujici na zéklad¢ St€peni uranu 235, nemohl byt dedukovan.

Tyto pfirodni reaktory byly v prubéhu dalsich let velmi detailné zkoumany z hlediska
geologického, geochemického, mineralogického, chemického 1 z hlediska neutronové fyziky.
Vysledky z vétSiny studii byly prezentovdny na sympoziu v Libreville, hlavnim mésté
Gabonu, (Cerven 1975) potadaném Mezinarodni agenturou pro atomovou energii (IAEA),
vladou statu Gabon a francouzskou Komisi pro atomovou energii (CEA). Nasledujici rok
George A. Cowan publikoval své vysledky”.

Cowan ve své praci popsal naptiklad vznik dalsiho Stépitelného materidlu (239Pu)

podle nasledujicich rovnic (2):



23 1 239
928U+0n - LUty

23 239 0 —
SU —  ONp+Je+v+y

ZNp o> P+ e+ +y @

Vice nez dvé tuny tohoto izotopu plutonia byly generovany v rdmci dolu Oklo.
PiestoZe téméF viechen tento material (**°Pu), ktery ma polodas 24000 let, do dne$ni doby
zmizel piedevsim diky ptirodnimu radioaktivnimu rozpadu (rovnice 3), néktera jadra podlehla
Stépeni, jak to doklada ptitomnost charakteristickych stépnych produkti. Na zaklade vyse
zminénych rovnic mizeme tedy fici, ze ptirodni jaderné reaktory v uranovém nalezisti Oklo
nejsou jenom prvnimi jadernymi reaktory na bazi uranu 235, ale také prvnimi mnoZzivymi
reaktory. Hojnost $tépnych produkti umoznila védcim vyvodit, Ze $t€pné reakce musely

probihat n¢kolik stovek tisic let.
aPu— U+ He 3)

Z mnozstvi spotfebovaného uranu 235 byla vypoctena celkova uvolnéné energie, ktera
odpovidala 15000 MW za rok. Z této hodnoty a dalSich podkladii byli védci schopni vypocitat
primérny vykon ptirodniho reaktoru, ktery byl pravdépodobné nizsi nez 100 kW.

Nyni vyvstavaji dalsi otazky. Jak je mozné, ze takovyto piirodni reaktor neexplodoval
a nedoSlo tak k vybuchu ihned po zahdjeni Stépné fetézové reakce? Jaky byl tedy
mechanizmus, ktery tento pfirodni reaktor reguloval? Bézely rektory kontinualné ¢i

narazoveé??

5 Charakteristika prirodnich reaktort v oblasti Oklo

V tabulce 1 mizeme vidét jednotlivé charakteristiky reaktorovych zon v oblasti Oklo.



Tabulka 1: Charakteristika reaktorovych zon v oblasti Oklo

pocet reaktorovych zon v oblasti Oklo > 16
mnozZstvi spotiebovaného ~°U >5tun
mnoZstvi vygenerovaného “°Pu’ > 2 tuny
uvolnéna energie ™ ~ 15 GWlet
doba udrZeni fetézové reakce ™ 150 000 let
stAfi reaktort ° 1,9 miliard let

rozméry zén

délka: 10-20 m

tloustka: do 1 m

teplota v reaktorech *

<400°C

pramé&rmy vykon jednoho reaktoru *°

100 kW

efektivni neutronovy tok ™

az 10°! neutron/cm?
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Obr. 5: Oblast uranového loZiska s polohou 15 piirodnich reaktorii*

Samotna uranova Zzila je dlouhd nékolik kilometrGi a asi polovinu z toho Siroka
(Obr. 5). Po objeveni nesrovnalosti v izotopovém slozeni uranu v této rud¢ byla pozastavena
tézba a bylo provedeno nékolik vrtli pro geochemickou studii uranové rudy a okolnich hornin.

Béhem prvnich studii bylo objeveno jiz 6 reaktorovych zon, a kdyz po dokonceni prizkumu
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byla tézba znovu obnovena, n¢které zony byly zcela vytézeny. Nekolik dalSich mist
s abnormalnim izotopovym slozenim pfirodniho uranu se vyskytuje v blizké oblasti
Okelobondo a dale v asi 35 km vzdalené oblasti Bangombe. Horninové vzorky ze vSech vrti

jsou uchovany ve francouzském Saclayl.

6 Dukazy existence stépné reakce

Kdyz byly vzorky z ptfirodnich reaktorti analyzovany z hlediska obsahu raznych
nuklidd, tak zastoupeni rtiznych prvkl neodpovidalo normalnimu pfirozenému zastoupeni

téchto prvki v pfirodé, jako naptiklad neodymu.

6.1 Neodym

Po opravach pro zachytu neutronu a ptirodniho pozadi, bylo zjiSténo, Ze rozdéleni
izotopl neodymu odpovida tomu, které pochéazi ze st€peni uranu 235. Neodym ma nékolik
stabilnich izotopi na konci kratkych izobarickych fad, které maji vyznamné zastoupeni mezi
Stépnymi produkty.

Analyza rozdéleni izotopii neodymu je pouZivana v dozorové ¢innosti pii odhalovani
tajnych Stépnych reaktorli, pfepracovani, nebo testovani jadernych aktivit. Neodym mé sedm
stabilnich izotopi, ale pouze Sest z nich jsou §t€pnymi produkty, coz nam umoznuje fici, zda-
li se vdaném systému vyskytovala $t€pna reakce. Z tabulky 1, ktera ukazuje mnozstvi a
zastoupeni izotopt neodymu v piirod¢, ze §tépeni, a ze vzorki z Oklo, mtizeme usoudit, ze

v oblasti Oklo skute¢né probihala §t&pna reakce®.
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Tabulka 2: Procentudlni atomové zastoupeni izotopti neodymu

vzorki z Oklo®

v piirod¢, ze Stépeni a ze

, Zastoupeni ,
Hmotnostni — - —— Zastoupeni ze
&islo ptirodni naméfené hodnpty ze stépeni 2°U
slozeni vzorki z oblasti Oklo

142 27.19 1.68 -

143 12.19 22.25 28.88
144 23.80 31.69 26.91
145 8.29 17.49 19.07
146 17.18 15.49 13.70
148 5.73 7.99 8.20
150 5.62 3.41 3.20

7 Prirodni radioaktivni odpady

Objev a podrobny vyzkum ptirodnich jadernych reaktorti by také mohl odpovédéet na

n¢kolik aktudlnich otdzek tykajici se skladovani vysoce radioaktivniho vyhotelého paliva.

Jelikoz fetézova reakce probihala pfiblizné ptred 2 miliardami let, zbytky téchto zon jsou

neocenitelnym zdrojem informaci o dlouhodobé mitfe migrace jednotlivych st€pnych produkti

a aktivacnich produkti v zemské kufe. Rozdéleni prvku z hlediska miry migrace mizeme

vidét na obr. 6.

12
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Obr. 6: Periodickd tabulka s migrujicimi a zadrzenymi prvky*

Izotopové studie provedené na vzorcich zreaktorovych zoén ukazuji, Ze vétSina
Stépnych produktl byla zadrzena v samotné z6né po dlouhych 2 miliard let, a bylo dokazano,
ze ta menSina radionuklidd, kterd chybi v reaktorovych zonach, byla nalezena v okolnich
horninach velmi blizko samotného reaktoru. Pfirodni reaktory a jejich okoli v oblasti Oklo
predstavuji koncept tzv. mnohonasobné bariéry pro ulozeni radioaktivniho odpadu (obr. 7).
Coz znamena, ze i kdyz by radionuklidy unikly pfes prvotni bariéru, musi nasledovat takova

posloupnost vnéjsich bariér, aby tyto radionuklidy byly G¢inn¢ zachyceny.
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Low porosity media

Obr. 7: Koncept mnohondsobnych bariért

7.1 Migrace stépnych produkti

Celkovy obrazek o relativni migraci radionuklidii byl ziskan peclivou izotopovou
analyzou vysledkli z hmotnostnich spekter. Obr. 8 ukazuje naméfené intenzity izotopd
S hmotnostnimi ¢isly v rozsahu 90 az 160 a také kiivku St€pnych vytézka ze st€pné reakce

235 uranu tepelnymi neutronylz.

14
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Obr. 8: Nameérené intensity radionuklidii o hmotnostech 80 — 160 S kiivkou Stépnych

vytezkii uranu 235 12

Muzeme vidét, ze naméiena data priblizné koresponduji s kiivkou stépnych vytézk
pro nasledujici prvky: niob, ruthenium, rhodium, paladium, stfibro, telur, lanthan, cer,
praseodym, neodym a samarium. Z toho vyplyva, ze tyto prvky zlstaly v mistech svého
vzniku od ukonceni reakce do dneSni doby. Zirkonium, jehoZ izotopové zastoupeni lezi nad
kiivkou $tépnych vytézkl, je smés pirirodniho a Stépenim vzniklého zirkonia. Na druhou
stranu barium, které vzniklo $tépenim v téchto zondch, nemohlo byt viibec detekovano kvili
pfitomnosti velkého mnoZstvi pfirodniho barya. A nakonec izotopova zastoupeni molybdenu,
jodu a cesia byla mnohem mensi nez by odpovidalo vzniku ze $tépné reakce, coz ukazuje na
velké ztraty téchto radionuklidd pravé migraci do okolnich hornin, mimo reaktorovou zénu.
Podrobngjsi studie, tzn. izotopova a chemicka analyza, vedly k dal$im informacim o rozdéleni

a migracnim chovani jednotlivych St€pnych produkti.

7.1.1 Prvky vzacnych zemin a uran

Ze vzacnych zemin byly nejvice studovany neodym a uran, jelikoz jejich vzdjemné

mnozstvi a izotopové zastoupeni umoziuji urcit vétSinu charakteristickych parametri
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reaktorovych zon. Vysledky ukazuji, ze vzacné zeminy zistaly dobie zachyceny v ramci
uranové rudy, avSak byla pozorovana i ¢asteCna migrace. Je také jasné, ze k zadnému
vyznamnému pierozdéleni uranu v centrech reaktorovych zén nedoslo, ale mensi izotopové
anomalie byly nalezeny na jejich hranicich. Kontaminace rudy ochuzenym uranem je
omezeno na okruh 1 metru kolem zony.

V piipad¢ prvkd vzacnych zemin k ptferozdéleni, ackoli limitovanému, dochézelo
systematicky a ovlivnilo nejenom $tépné produkty, ale také ptirodni vzacné zeminy. Tohle
zastoupeni je vSak spojeno s pfitomnosti vodnich prouda v Case fetézové reakce a vzdalenost
odnesenych radionuklidi od reaktorovych zon neptesahuje nékolik decimetrii. Relativni
mnozstvi migrujicich St€pnych produktli vzacnych zemin z reaktorovych zén je opravdu
velice malé. Migrace Stépnych produkti vzacnych zemin mohla byt zplsobena bud
odrazenymi atomy, nebo oxidaci uranové rudy a nasledné jejim rozpusténim. U téZ§ich prvka

, ’ . v ’ vevr . . v vr 112
vzacnych zemin doslo k vyraznéj$i migraci nez u leh¢éich™.

7.1.2 xXenon

Na zaklad¢ skuteCnosti, ze pifirodni reaktor neexplodoval, bylo ziejmé, Ze reaktor
musel byt fizen néjakym autoregulatnim mechanismem, ktery vytvafel negativni zpétnou
vazbu Kk tvorbé fetézové reakce. Neni vSak jasné, zda reaktor pracoval nepfetrzité¢ nebo
jaderna reakce probihala po urcitych intervalech. To je mozné zjistit na zakladé izotopové

analyzy xenonu.

7.1.2.1 Mechanizmus regulace prirodniho reaktoru v oblasti Oklo

Jeden z navrhovanych mechanismi by mohl byt zaloZen na zakladé ptitomnosti
necistot vysoce absorbujicich neutrony, jako jsou napf. izotopy vzacnych zemin nebo bor,
které byly zjistény v oblasti Oklo. Tento mechanizmus by vypovidal o tom, ze v jedné Casti
reaktorové zény by byly spotiebovavany silné absorbatory neutroni a v jinych ¢astech
reaktorové zony by dochézelo k vyhotivani uranu™®. Tento mechanizmus v podstaté odpovida
konstrukci dnesnich lehkovodnich reaktorti (systém palivo/absorbator).

Dalsi potencidlni regula¢ni mechanismus by mohl byt zaloZen na regulaci vodou, ktera

pusobi jako neutronovy moderator. Pii zvySeni teploty reaktoru nad teplotu varu by doslo
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k pfeménén¢ vody v paru, tim by se snizil tok termalnich neutronti a pomalu by tak dochazelo
k zastavovani fetdzové reakce. Retézova reakce by tak mohla byt znovu spusténa pouze v
ptipadé, ze by se v reaktoru opét zvysila koncentrace vody, tzn. zchladnutim reaktoru a
naslednou kondenzaci vody.

Az do nedavna nebyly nalezeny zadné ptesvédcivé dukazy ve prospéch nékterého z
téchto mechanismi. Vysvétleni pfinesl az objev nesmirné¢ vysoké koncentrace xenonu
nalezené v oblasti Oklo v aluminium-fosfatovych krystalech, které nesly otisk
zvlastniho cyklického provozu reaktoru s ¢asovym horizontem, coz naznacovalo, Ze regulace

, “x ur . 11
reaktoru musela byt skute¢né fizena koncentraci vody .

7.1.2.2 Analyza xenonu

Na zaklad¢ vyse zminénych poznatki byla jedna z prvnich praci provedenych na
jednom z reaktor v oblasti Oklo soustfedéna na analyzu xenonu, tézkého inertniho plynu,
ktery mize byt zapouzdien uvnitt mineralii miliardy let. Xenon je uslechtily plyn a mé devét
stabilnich izotopt, které mohou vzniknout v riznych pomérech z riznych jadernych procest.
Na zakladé plynného skupenstvi Ize xenon snadno oddé€lit od ostatnich prvki a pouzit ho tak
pro izotopovou analyzu. Xenon je na Zemi extrémné vzacny plyn, coz umoznuje védcim jeho
pouziti pro detekci jadernych reakci, a to i téch, které se vyskytly v meteoritech, nez-1i vibec
doslo ke vzniku slune¢ni soustavy.

Analyzovat izotopové slozeni xenonu vyzaduje hmotnostni spektrometr, zafizeni,
kterym lze rozdélit atomy podle jejich atomové hmotnosti'®. Pied pouzitim hmotnostniho
spektrometru, je dulezité ziskat xenon ze vzorku dané horniny, resp. mineralu. Jedna
Z moznosti, jak ziskat xenon z krystalickych materidlli, je vybudit xenon pomoci zvySeni
teploty, Casto nad bod tani krystalu, takZe dochézi ke ztrat¢ krystalické struktury horniny a
dojde k uvolnéni xenonu. Pro zjisténi dalSich informaci o vzniku tohoto plynu, byl zvolen
mén¢ destruktivni pfistup, tzv. laserova extrakce, pfi které se uvoliiuje xenon selektivné z
jednoho mineréalniho zrna, pficemz sousedni oblasti zlistavaji neporusené.

Napiiklad v praci Meshika® byla vyrobena lesténa desticka (3 x 4 x 1 mm) ze vzorku
odebraného z piirodniho reaktoru No. 13 v oblasti Oklo. Pfed uvolnénim xenonu ze vzorku
bylo nejprve nutné provést analyzu slozeni lesténého platku, aby bylo mozné zamifit laserovy
paprsek piesné do oblasti s vyskytem Xxenonu. Vzorek byl proto studovan pomoci

rentgenového spektrometru a byla vytvorena ,,mapa“ slozeni le§téného platku. V zavislosti na
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map¢ slozeni vzorku byl néasledné vzorek umistén do vakuované nadoby tak, aby laserovy
paprsek sméfoval do oblasti s Vyskytem xenonu. Laserovy paprsek byl generovan z Nd-YAG
laseru™. Po extrakei byl vyextrahovany plyn vy&istén od neéistot a poté byl xenon veden do
hmotnostniho spektrometru, ktery rozdélil izotopy xenonu a byla provedena analyza
zastoupeni jednotlivych izotopﬁz.

Z vysledkl bylo zjisténo, ze uranova ruda neobsahovala vyrazny podil xenonovych
izotopt. Naopak vyrazny podil xenonovych izotopi byl naméfen v aluminium-fosfatovych
mineralech, které neobsahovaly adny uran. Uranové oxidy obsahovaly od 10° do 107
cm® STP/g **Xe (STP — standard temperature and pressure), zatimco aluminium-fosfatové
mineraly mély obsah ***Xe a7z do hodnoty 0.03 cm® STP/g, jak je mozné vidét na obr. 9.
Pomdr **Xe a *Kr ve vzorcich obsahujicich uran mé tendenci byt niz§i, coZ naznaduje

migraci §t&pnych produkti do aluminium-fosfata™.

86Kr
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Obr. 9: Podil mnozstvi stabilnich §tépnych produktii ®°Kr a ***Xe v oxidu uranu a v

aluminium-fosfatovych minerdlech v zavislosti na mnozstvi **Xe ve vzorcich™.

Dalsi analyzy izotopového slozeni ukézaly, ze aluminium-fosfaty byly vyrazné
obohaceny S$tépnymi produkty Zr, Ce a Sr, zatimco uranova ruda byla otyto prvky
ochuzena®®. Tato unikétni schopnost aluminium-fosfata zachytit $tépné produkty miize byt
vyuzita pti konstrukci jadernych reaktort, ¢i z hlediska dlouhodobého horizontu skladovani

jaderného odpadu.
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Druhym zajimavym nalezem v aluminium-fosfatovych mineralech byla vyrazna
koncentrace **Xe (obr. 10). Tento izotop nevznik4 izobarickou fadou, protoZe je chranén

stabilnim **°Te. ***Xe je pravdépodobné produkt reakce
1291 () 130] 5 130%e. %)

Mnozstvi **°Xe v aluminium-fosfatech je mnohem vys§i nez v uranové ruds (obr. 10),
coz naznaduje, e doslo k migraci **°l z uranové rudy do pfilehlych aluminium-fosfatovych
mineralll vystavenych toku tepelnych neutrond. Posun poméru B30%e/*Xe  k vysSim
hodnotdm nam umoZiuje odhadnout efektivni neutronovou hustotu na hodnotu 1.7.10%* n/cm?
tedy vice, nez bylo dfive stanoveno ve stejné zéné reaktoru (1.0.10°' n/cm? a 0.78.10%

n/em?). Vysledky tedy naznacuji, Ze aluminium-fosfaty mohou zachytavat *2°1 11,
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Obr. 10: Zavislost poméru **Xe a **Xe na poméru ***Xe a *°xe.™*

Nejpozoruhodnéjsi xenonové anomalie byly pozorovany u tézkych izotopu (obr. 11).
Xenon obsazeny v uUranové rudé ma pomérné normalni sloZeni charakterizované smési
Stépnych produktl z 235, B9y (tepelné neutrony) a 238y (rychlé neutrony). Spontanni Sté€peni
28y je mozné ve vzorcich z oblasti Oklo zanedbat. Naopak aluminium-fosfaty opét nesou

vyrazné odliSnosti od uranové rudy.
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Izotop ***Xe vznika z **°I jako produktu $tdpeni s polocasem premény *°1 86 s (obr.
12). Na zaklad¢ této reakce a dalSich reakci, pti kterych vznikaji izotopy xenonu, mizeme
fici, 7e vznik **Xe je rychlejsi nez vznik dalSich izotopt xenonu (obr. 12). ***Xe se tedy
objevi jako prvni z izotopti xenonu a proto ma vétsi nadéji, Zze dojde k jeho transportu na
rozdil od ostatnich izotopt Xe. Jak teplota stoupa béhem startu reaktoru, dochazi k hromadéni
t€ékavého Xe v aluminium-fosfatech. Béhem zastaveni fetézové reakce se teplota vraci na
normalni hodnotu a dochazi tak ke zpomaleni Sifeni Xe. Nicméné neni mozné, aby pouze
deficit *°Xe vysvétlil experimentalnd pozorované anomélie izotopového slozeni Xe v
aluminium-fosfatech (Carkovana c¢ara, obr. 11). Je zfejmé, Ze za zménu normalniho
izotopového slozeni Xe v aluminium-fosfatech, mohou byt zodpovédné pravdépodobné
slozit&jsi procesy. Takové procesy musi vytvaret poméry izotopového slozeni v nasledujicich

pomé&rech: B Xe/***Xe = 3.4, 1¥Xe/"*Xe = 7.0 a **°*Xe/***Xe = 0.95 (plna &ara, obr. 11).

O Uy, W
¥V *Puy,
- 12 1Xe A “*U
0.8} 136xe & ™ fastn.
0.5F !-@- ------ -
L ——
0.2F —
1 1 1
| 132Hg
[ 136%e
1.5F
1.0f
——
.129xE
 136xe
0.2¢
0A1f
L o
0.9 1.0 1.1 1.2 1.3

Obr. 11: Zavislost poméru *X%e a ¥ Xe na pomeéru 13%%e a 1¥oxe Mt
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Obr. 12: Vznik izotopii xenonu z produktii §tépeni18

Je znamo, Ze nejvice zadrzujicim se $t€penym produktem v reaktorech Oklo je telur.
Telur vzniké dle Obr. 6 z ***Sb (50 s), **3Sb (2.1 m), **Sb (23 m), *#Sb (4.6 h), a také z **°Sn
(2.4 m) a *®™Sn (6.9 m), které se také zadrzuji v materialu reaktoru. Dale vime, Ze také
izotopy jodu vzniklé Stépenim, vCetné dlouhodobého 291 (obr. 12) byly zadrzeny v materidlu
reaktoru, jinak by nemohl byt nalezen piebytek 130%e vzniklého z *°I zachytem neutronu.

1291 a4 Xe v meteoritech jasn¢ ukazuji, Ze jod je daleko vic

Kromé toho, dalsi analyzy
zadrZovan nez xenon. Proto v priibéhu reaktorového pulsu, radioaktivni tellur a jod migrovaly
Z uranové rudy do aluminium-fosfati, kde nasledné doslo k rozpadu a vzniku izotop Xe.
Izotopy xenonu jsou vSak tékavé a jsou zachycovany v aluminium-fosfatech pouze
tehdy, kdyz dojde k ochlazeni reaktoru na normalni teplotu.

Hydrotermalni experimenty ukazuji, ze krystaly aluminium-fosfatd rostou rychle pii
relativné nizkych teplotach (270 az 300 °C)™. Poté co dojde k ristu teploty v reaktoru, dojde
k migraci radioaktivnich produktt S$tépeni do struktury krystalu, kde nasledné dojde
k radioaktivni pfeméné produktd St€peni na Xe, ktery zdstava uvéznén v ramci krystalické
struktury™. Xe pak mize byt uvolnén z aluminium-fosfati az po zniGeni krystalické struktury,
coz vyzaduje vyssi teploty, nez byla maximalni teplota reaktoru Oklo béhem provozu (teplota

tani krystalu).
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7.1.2.3 Zjisténi doby fungovani prirodniho jaderného reaktoru a doby
necinnosti

Pro zjisténi doby funkce jaderného reaktoru a doby kdy reaktor nepracoval, je nutné
vyjit z n¢kolika pfiblizeni. Pro vypocet vyvoje zastoupeni meziproduktii pro vznik izotopt
xenonu budou uvazovany pouze takové meziprodukty St€peni, které maji Stépny vytézek vetsi
nez 0.1%. Dalsi podminka je, Ze tfemi hlavnimi §t&pnymi jadry v Oklo reaktoru jsou **Uy,
29py, (Stépeni tepelnymi neutrony) a U (Stépeni rychlymi neutrony), které maji relativni
ptispévky 75%, 7% a 18%. Tato Cisla byla uréena pomoci izotopového slozeni Ru, Pd, Nd,
Sm, Gd*®. Na zakladé vyse zminénych piedpokladi, byly vypoitany a vyneseny v podobd
poméri izotopu xenonu kumulativni vytézky Sb, Te, a | v kazdém izobarickém fetézci (Obr.

13)H,
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Obr. 13: Vypocteny vyvoj izotopového slozeni stabilnich izotopii Xe. Silné cerné cary
odpovidaji aktivnimu obdobi reaktoru, s uvedenim doby trvani tohoto obdobi. Prerusované
Cary znazornuji samovolny rozpad Stépnych produkti jednotlivych izobarickych rozpadovych
Fad na stabilni izotopy Xe. Sedé vodorovné ¢ary ukazuji pozadované poméry izotopii dle
namérenych vysledkii z obr. 9 (sklon plnych ¢ar na obr. 11). Svétle Seda vodorovna cara

y : . . 129,134 129 11
predstavuje upraveny pomer ~=N-1 l.

za predpokladu, Ze dojde k uniku 37%

Je zieymé, ze vypoctené izotopoveé poméery se meéni s Casem a konecné slozeni Xe bude
zaviset na dob¢ existence posledniho reaktorového pulsu (d) a na dob¢, kdy se aluminium-
fosfaty ochladi natolik, az dojde k zadrzeni Xe ve struktufe aluminium-fosfati (p). Pro
viechny tfi grafy (Obr. 13) vSak nebylo nalezeno FeSeni pro vypodet (d) a (p)™.
Nicméng, byly uvazovany pouze dva poméry 131/134 a 132/134, pro néz bylo nalezeno
jediné feSeni: d = 30 m a p = 2.5 h (Obr. 13). To vsak neni feSenim pro pomér 129/134. Je
tedy nutné hodnotu poméru ***Xe/***Xe upravit z hodnoty 0.95 aZ na 1.5 (svétle $eda linka na

Obr. 13). Tuto tpravu lze provést za piedpokladu, Ze 37% **I uniklo z aluminium-fosfatd po
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uplném ukonceni fetézové reakce v prirodnim reaktoru pied 2 miliardami let, coZ je rozumné
z hlediska toho, Ze I ma dlouhy pologas rozpadu 1.7.107 let, je chemicky aktivni, tvoii s
vodou rozpustné slouceniny, a proto ma Sanci ¢astecné uniknout z aluminium-fosfata ve
vodném prostiedi reaktoru. Je zajimavé, ze — dle téchto tivah - 30 min byl pfirodni jaderny
reaktor v Cinnosti a 2.5 h byl neaktivni, coz pfipomina typicky gejzirovy provoz. Takze,
priblizn¢ 0.5 h po zacatku fetézové reakce, byla voda preménéna v paru a snizil se tak tok
tepelnych neutrond a doslo k tvorbé podkritického systému. Nasledné trvalo nejméné 2.5 h,
nez se reaktor ochladil, kdy zaroven doslo k zadrZeni izotopt xenonu v aluminium-fosfatech.
Poté se voda vratila do zony reaktoru, zvysil se tok tepelnych neutronti, coz umoznilo vznik

v Y oM v r 11
opétovné §tépné fetézcové reakce .

7.1.3 Alkalické kovy a alkalické zeminy

Vsechna ziskana data poukazuji na to, ze takika veskeré rubidium, cesium, stroncium
a barium bylo vylouZeno ven z reaktorovych zon?’. Podle Brookinse * ne vice nez 5% z
téchto prvkt zastalo vreaktorech. Také poznamenal, Ze pomér 13°Ba/¥"Ba je
Vv analyzovanych vzorcich vys§i neZ v pfirodnim bariu. Tyto izotopy vznikaji podle
nasledujicich rovnic:

135CS 210%let 135Ba

137CS 30,17let 137Ba

Tato fakta tedy mohou vést k zavérim, Ze pfirodni reaktory v oblasti Oklo byly

schopné zadrZovat cesium piiblizné po 25 — 30 miliont let.

7.1.4 Ruthenium a technecium

Rozdily nalezené v izotopovém slozeni §tépnych produktd ruthenia jsou zplisobeny
riznym zastoupenim %Ru, jez vzniké radioaktivnim rozpadem z ®Tc s polocasem rozpadu
2.13.10° let. Ochuzeni aZ o 30% nebo obohaceni az o 15% bylo nalezeno v riiznych vzorcich.
Tyto rozdily mohly byt zplisobeny jednak preferenéni separaci technecia od ruthenia nebo
selektivnim pfirastkem ruthenia v jednom misté béhem Zzivota 99 technecia. Navzdory témto
izotopovym anomaliim bylo zjiS§téno, Ze ruthenium je dokonce vice odolné vici transportu

s 12
V uranové rud¢ nez neodym™.
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7.1.5 Ostatni stépné produkty

Na rozdil od paladia, stfibra ¢i teluru, radionuklidy kadmia téméf zcela vymizely z
reaktorovych zon (pouhych 10% kadmia ptitomného v analyzovanych vzorcich pochazi ze
stépnych produkti®?). Chemick4 analyza radionuklidi zirkonia ukézala, Ze se zirkonium
zkoncentrovava v okolnich jilovitych horninach. Také St€pné produkty molybdenu nebyly
nalezeny ve vzorcich z reaktori v oekdvanych mnozstvich. NaStésti molybden nema zadné
$t&pné produkty s dlouhym polocasem rozpadu. (Na druhou stranu Maeck?® uvedl, Ze aktivaci
pfirodniho molybdenu piitomného v povlakovych materidlech paliva vznika **Mo

s polo¢asem rozpadu 3000 let).

7.1.6 Transuranové prvky

V piirodnich reaktorech bylo vytvofeno nékolik tun ?**Pu a ze ziskanych dat mohlo
byt vypocitano, ze na kazdych 100 vzniklych jader 239 plutonia se 93 mechanizmem alfa
rozpadu pfeménilo na 235 uran, 5 jader podlehlo $tépeni a 3 z nich bylo pohlcenim neutronu
pfeménéno na 240 plutonium. Plutonium bylo obecné velmi stabilni v reaktorovych zénach a

nebyly nalezeny Zadné diikazy o jeho migraci®®.

8 Ostatni prirodni Stépné reaktory

Podminky pro existenci dalSich pfirodnich §tépnych reaktorti, které byly objeveny v
oblasti Oklo, nejsou ziejmé ojedinélé. Dalsi reaktory byly objeveny nékolik kilometrti od této
oblasti. Rozdily v izotopovém slozeni uranu byly také objeveny v uranovém dolu ve staté
izotopové slozeni tohoto izotopu®. Tyto dal§i mozné piirodni reaktory jsou uvedeny v tabulce

3, a naznacuji tak, ze do budoucna by mohlo dojit k objevu dalSich podobnych mist.
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Tabulka 3: Izotopické slozeni ptirodniho uranu v riznych ¢astech Zemé

8

Ore source and location

U0 ratio

Uraninite, Joachimsthal
Uraninite, Great Bear Lake, Canada
Mineral Joe mine, Colorado

137.8+/-0.28
137.8+/-0.25
137.1+/-0.35
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