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électromotrice de 250 millivolts fournissant un cou-
rant de court-circuit de 10 microampéres.

Il existe encore un autre domaine d’utilisation de
ces jonctions, c’est celui, beaucoup plus avancé en ce
qui concerne les réalisations techniques, de I'utili-
sation directe de I'énergie solaire. Les couples thermo-
électriques réalisés au moyen de ces semi-conducteurs
autorisent de grands espoirs dans cette direction. A
tout prendre, cette application elle aussi se doit d’étre
citée dans ce cours, car le soleil n’est qu'un énorme

réacteur nucléaire a fusion ou '’hydrogéne se transmute -

finalement en hélium.

”

Les résultats dont il est fait état dans cet exposé
ne représentent qu’'une faible part de ce que I'on sait
actuellement, mais le but de cet exposé est de donner
Pimpression que parmi les gros probléemes que pose la
mise en exploitation industrielle de I'énergie nucléaire,
ceux qui concernent l'aspect technologique de la ques-
tion ne sont pas les moindres et que leurs résolutions
sont et ne pourront étre que le résultat de I'action
conjuguée des spécialistes en physique nucléaire, en
physique du solide, en métallurgie et en chimie et des
ingénieurs. Plus que dans toute autre technique, cette

- collaboration est indispensable.

THEORIE DE LA SEPARATION DES ISOTOPES

par P. DE HALLER

directeur des Services scientifiques de Sulzer Fréres, Winterthour

Apres les brillants exposés sur la physique nucléaire
qui précédent, le sujet que je dois traiter paraitra bien
sec et peu spectaculaire. Si je I'ai choisi, c’est non
seulement a cause de I'importance incontestable de ces
techniques dans le domaine du génie nucléaire, mais
aussi parce qu’elles sont un exemple typique de colla-
boration entre des branches paralleles de la science.
Le professeur Mercier a relevé ce caractére de la tech-
nique moderne, ol physique, chimie, métallurgie et,
last but not least, art de I'ingénieur doivent nécessaire-
ment unir leurs efforts en vue du but commun.

Le probléme de la séparation des isotopes, qui était
jusqu’a ces derniéres années du ressort du laboratoire
seulement, est entré dans le domaine de la technique
industrielle. Il est clair que les méthodes ne peuvent
pas simplement étre transposées par un changement
d’échelle, mais qu’elles doivent étre jugées sur la base
de critéres tout a fait différents, dont I'un des plus
importants est le prix de revient. Mon exposé s’adres-
sant avant tout a des ingénieurs, c’est sur ce coté de la
question que J'insisterai, et non sur les mécanismes
physiques des procédés de séparation. Je distinguerai
donc entre les méthodes de laboratoires proprement
dites, universelles, mais produisant des quantités de
I'ordre du mg ou du g seulement, dont le type est le
spectrographe de masse d’Aston, semi-industrielle, pro-
duction de I'ordre du kg, destinée par exemple a la
fabrication de B® pour détecteurs de neutrons, ou
industrielle a grande échelle pour la séparation de U235,
de Dy ou D,O ou de N3,

Une installation de séparation comporte en principe
un ensemble d’appareils identiques, montés en série ou
en paralléle, dans chacun desquels on provoque une
séparation partielle, un enrichissement. Un bon nombre
de caractéristiques d’une telle installation ne dépend
pas du procédé physique mis en cuvre dans chaque
élément, mais d’un ou deux facteurs seulement suffisant
a définir ses propriétés. On peut donc construire une
théorie tout a fait générale permettant de chercher les
conditions de fonctionnement optimum, d’établir des

comparaisons de prix de revient sans qu’il soit néces-
saire de préciser le principe utilisé, qui sera indifférem-
ment la diffusion moléculaire, la diffusion thermique,
la distillation, ete.

C’est a cette étude que je consacrerai la premiére
partie de cet exposé, réservant 4 la deuxiéme partie la
discussion des divers procédés.

Deux isotopes ont par définition un méme nombre
de protons dans leur noyau, ils ont donc un méme
nombre total d’électrons et particuliérement un méme
nombre d’électrons de valence. Leurs propriétés chi-
miques seront donc sensiblement identiques, et pour
leur séparation on devra avoir recours a des procédés
physiques ou physico-chimiques, en particulier 4 ceux
faisant intervenir la masse des atomes ou des molécules,
puisque c’est cette différence de masse qui est leur
caractere fondamental. Il est cependant rare qu’on
puisse travailler avec 1'élément pur, qui ne se trouve
en général pas a I'état liquide ou gazeux pour les pres-
sions et températures usuelles. On utilise des combi-
naisons chimiques avec un ou plusieurs autres éléments,
ce qui introduit des complications parce que cet autre
¢lément peut aussi avoir des isotopes, de sorte que le
nombre de molécules différentes dans le mélange
s'acceroit considérablement. Par exemple 'eau H,0 est
un mélange des différents oxydes suivants: H,018,
017, H,0', D,01% D,0'Y, D,0® de poids atomi-
ques 18, 19, 20, 20, 21, 22. On voit qu’un procédé fondé
uniquement sur la différence des poids moléculaires ne
sépare pas D,01% et H,0® Or O'8 absorbe fortement
les neutrons et est donc indésirable. Un autre incon-
vénient est le fait que la différence de masse de molé-
cules complexes est plus faible que celle de 1'élément
pur : pour I'eau encore, ce rapport est de 20/18 au lieu
de 2/1 pour 'hydrogéne. Pour un élément lourd tel que
I'uranium, 'écart devient trés faible : il est de moins
de 1 9 entre les poids de U®F; et USSF( et la sépa-
ration devient d’autant plus diflicile. Par contre lorsque
les deux composantes du mélange sont aussi semblables,
on peut le considérer comme parfait. En particulier la
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loi de Raoult sera vérifiée et les coellicients d’équilibres
seront indépendants de la concentration.

Un des facteurs essentiels du prix de revient d'un
1sotope est 'énergie nécessaire a la séparation. A titre
de comparaison, il est intéressant de calculer le mini-
mum de travail indispensable, bien que le travail
effectif soit, comme nous le verrons, d’un tout autre
ordre de grandeur.

Considérons un mélange gazeux contenant x; mol-g
d’un isotope de poids moléculaire m, et x, mol-g d’un
1sotope de poids moléculaire m, par mol-g du mélange.
Soit p7' la pression et la température. On aura x, =
=1-—ua, p=p;+ ps p1 et py étant les pressions
partielles, et puisqu’il s’agit d’un mélange parfait,
Pr_ . P2
p "V p

Supposons maintenant le mélange contenu dans un
cylindre muni de deux pistons semi-perméables ne lais-
sant passer chacun que 'une des composantes. Avan-
cant 'un vers l'autre, ces pistons séparent les deux
espéces de molécules, comprimant chacune delles a
partir de la pression partielle correspondante a la pres-
sion du mélange. En compression isotherme, le travail
total par mol-g de mélange est donec

=z, =1—a2,.

A= RT (.1‘1 ln% + z,1In Pﬁz) —
= —RT [.rl Ina, + (1 —a) ln(l—rl)]- (1)

Rapportée a 1 g de I'isotope 1, cette relation devient

1—a

; ; . T {
A (kWh/g) = 0,232,102 = [111.r1+ In (1 — :l‘l)J .
1 \
(2)
Les fonctions entre crochets des formules (1) et (2)
sont représentées dans la figure 1 et la table 1. Dans
le cas de I'eau lourde, avec une concentration naturelle

xy

de 1,5.107* et une masse moléculaire de 20, on trouve
quil faut au minimum 3,6.107* kWh/g. Or les meil-
leurs procédés connus exigent 3-5 kWh/g, soit 10 000

I | l |
N = =RT[xtn x+(1-x)tn (1-x]] i

T T
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N
|
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Fig. 1. — Travail de séparation théorique en fonction de la
concentration initiale.
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fois plus. Ceci vient de ce que dans notre expérience
hypothétique nous avons pour ainsi dire pris chaque
molécule T'une aprés I'autre, alors que nos appareils
trés 1mparfaits travaillent a la facon d’une écumoire,
laissant échapper la plupart des molécules, de sorte
qu’il faut répéter Popération un grand nombre de fois.
Nous allons maintenant établir un certain nombre
de relations générales entre les caractéristiques physi-
ques du mélange a séparer et les dimensions, le rende-
ment, la consommation d’énergie, ete., de I'installation.
Quelques définitions, pour commencer. z désignera la
concentration moléculaire d’un mélange binaire et r le
rapport des concentrations des deux composantes

T r

=l—z . =Tz

Dans un systéeme a deux phases, les grandeurs rela-
tives a4 chacune d’elles seront représentées par des
majuscules ou des minuscules. L’'indice o désigne le
mélange initial, les indices p et w le produit et le résidu.
Un élément est un appareil de séparation individuel,
par exemple une chambre de diffusion, une centrifu-
geuse ou une colonne de distillation. Un étage se com-
pose de plusieurs éléments en parallele et la cascade
est I'ensemble des étages montés en série. Le mélange F
est introduit & un certain niveau de la cascade, de
laquelle on tire 4 une extrémité le produit P et a lautre
le résidu W. La partie de I'installation comprise entre
F et P est la section de concentration ou d’enrichisse-
ment, celle entre [ et W la section d’épuisement ou
d’appauvrissement (fig. 2).

Nous établirons tout d’abord quelques relations entre
les quantités de produit, de mélange et de résidu et
leurs concentrations respectives. Le principe de la
conservation de la matiére donne immédiatement :

F =P+ W
Fa, = Pz, + Way d’ou

) T, — 7, Ty —
W =p2_ ° Fp—=pP "%

Ty — Ty To — Ty
et le rendement de 'installation sera
- 208 Ty T Ty
N T Fe, 2 Tp — Ty
TasrLe 1

. A A

! RT aRT
0,0001 0,0010 10,2
0,001 0,0079 7.9
0,01 0,056 5,6
0,02 0,098 4,9
0,05 0,199 3,98
0,1 0,325 3,25
0,2 0,505 2,52
0,3 0,611 2,03
0,4 0,673 1,73
0.5 0.693 1,39
0,6 0,673 1,12
0,7 0,611 0,87
0,8 0,505 0,63
0,9 0,325 0,36
1,0 0
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n+1 {rl)l+7 X;;+7
A bk oA
w cul | B
., xn
n,Xn
n—1

n=0
Fig. 2.
W, X Schéma d’une cascade
de séparation.
F, X

On peut établir des relations analogues pour I'étage
ou pour I’élément. Ce dernier a une entrée (sans indice),
une sortie de fluide enrichi (indice ') et une sortie de
fluide appauvri (indice ”). [ sera la quantité du mélange
de concentration z entrant dans 'étage, I' et I” les
masses sortantes de concentration z’ et 2”. On a évi-
demment :

l=U40" et lo=1Uz+Us";

Ieffet de I’étage est d’augmenter la concentration d’un
facteur o qui est par définition

et en admettant que 1'édlément est construit de facon
a ce que les fractions !’ et " soient en équilibre, les
rapports de concentration de ces deux phases sont liés
par la relation :

r’ ' 1—2a"
k= " — 11—z : i” o
’
Introduisons encore la fraction © = n et nous

aurons :

z=0z"+ (1 —0)"
ou bien en résolvant par rapport a ©

k—a 14 ar k—o i

En général & et x seront donnés, de sorte que cette
¢quation permet de choisir la fraction @ correspondant
a un coeflicient de concentration o désiré. o ne peut
étre égal au facteur d’équilibre que si © = 0, c’est-a-
dire si la quantité de fluide enrichi sortant de I'élément
est nulle également. © étant fonction de a, varie en

e:

k—1 a(14r)

général avec I'étage : © = [(n). Mais il peut étre cons-
tant par construction : c’est alors o qui sera fonction
de n. Ce type de cascade est désigné par le terme de
«cascade carrée » (square cascade). Une colonne de dis-
tillation & plateaux en est un exemple. On peut montrer
que pour obtenir la cascade la plus économique il faut
que k= o?; alors

@:o(;ll_lllﬁ—(ot—l).v] et 1—0 =

= d —lf:;l [CX— (O(hl)l] N

Ce résultat, diflicile & démontrer en toute rigueur,
est plausible. En effet, d’aprés le schéma général, la
fraction enrichie sortant du n'-iéme étage passe immé-
diatement & l'étage suivant, tandis que la fraction
appauvrie est ramenée a entrée du (n — 1)-iéme étage.
Comme tout mélange de fluides de concentrations diffé-
rentes correspond a une augmentation d’entropie et par
conséquent a une perte d’énergie, il faut que les concen-
trations ay, et 2,41 = a2 soient égales. On en déduit,

uisque r’ = or et r, = ar ”—71 n et kb =a?
P q = n = Ql'n—1 rn—agrnt = .

Une cascade de ce type est dite idéale et nous allons
étudier ses propriétés plus en détail.

Considérons une ligne de séparation coupant la cas-
cade au-dessus du n-ieme étage. Le bilan des débits
la traversant est alors

Onln— (1 —Ont1) lny1 =P

On by — (1 — Ops1) latazs = Pz,
et en remplagant :

Oy ln (2

ou bien, avec la condition établie plus haut, aj, 11 = 2,

— apy1) = Pxp — 2541)

) _
g en (I;L—Tn) T

En particulier le débit absorbé par le premier étage
sera
a+1 o+ 1
- — = P — 1 f (zp, 2o).

v . Iﬁ—:il'n
a—1 a2 (1—a) o —

lo=P

Les valeurs de f sont données dans la table 2.

TaBrLeE 2
[(xp, xn)

Tn xp =0,2 0,5 0,8 1,0
0,001 199 499,5 799,8 1000
0,01 19,1 49,5 79,8 100
0,02 9,2 24,5 39,8 50
0,05 3,15 9,5 15,8 20
0,1 1,11 4,4 7,8 10
0,2 0 1,9 3.75 15
0,3 0,95 2,37 3,3
0,4 0,42 1,66 2:5
0,5 0 1,20 2,0
0,6 0,81 1,66
0,7 0,36 1,43
0,8 0 1,25
0,9 1,11
1,0 1.0
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Ce débit I, est une caractéristique essentielle. En
effet, 1l est évident que les dimensions de 1'élément et
par conséquent son prix lui sont sensiblement propor-
tionnelles, ainsi que U'énergie absorbée. La somme des
l, sera donc une mesure de I'ampleur de I'installation
et de sa consommation d’énergie, ¢’est-a-dire de la part
principale du prix de revient. Calculons cette somme :

en se souvenant que r, = a®r, on pourra 'écrire :
a4+ 1
Lyi=P——— a2, |l —on=N—1 4 — (o — ¥ —1)
a—1 To
N
t Vo=t 6s quel
el comme o* = -, - on aura apres quelques
L 1 —« pres quelq

o

calculs fastidieux :

a—(x+1)z zp— ’T‘,’,]
T a—1  zm(l—a)

1 .
Ph= Zi L7 [M-_)Ax-,,—1>+

1 lp o— (e + 1) %
:,iphﬁw4wpg3177}

ou N est le nombre d’étage défini par r, = a¥'r,

o InPy/r, 1 Tp Zo
N=—"—= |:l]\ 1:*&;) —*lll T*.;,)

. T ’ ’
La fonction In 1, st représentée dans la figure 3
— X

et la table 3 (pour @ > 0,5 prendre les valeurs changées
de signe de 1 — x).

La formule est surtout utile lorsque le nombre
d’étages est grand, c’est-a-dire lorsque o est peu supé-
rieur a 1: posant @ — 1 = ¢, cette relation se simplifie
et devient :

2P rp o 1—2z, a, —a0
Eln = = [(2lp—1) lnr—p-—*fr’— '7.7p7~77].

2

On voit que ce débit total est inversement propor-
tionnel au carré de g, ce qui montre U'intérét de tout
procédé permettant d’augmenter le facteur d’enrichisse-
ment .

Ces raisonnements s’appliquent immédiatement a la
section d’épuisement. Il suflit de remplacer x, et P
par x, et W en remarquant que le nombre d’étages
et le débit sont alors négatifs. Le débit cumulé des
deux sections de la cascade prend alors la forme trés
simple :

E total = :{—j:}

[Ne W(l—2a,) + NP2z, — 1)]

=]

dans laquelle on a tenu compte des relations entre W
et P et ou
1 rs . 1 Y5
Ny=:—In —
Inx T Inx rp
sont les nombres d’étages des sections d’épuisement et
de concentration. On peut encore, en introduisant la

(table 3 et fig. 3)

. . \ &

fonction V = (22 —1)In,——

Tl —

mettre cette formule sous la forme simple et symé-
trique

a4 1

| total = (a+ 1) Ina

PV (zp) + WV (a) — FV ()

TasrLe 3
® — N(x) Vi(x)

0,0001 9,210 9,208
0,001 6,907 6,893
0,005 5,293 [ 5,240
0,01 4,595 4,503
0,02 3,892 ‘ 3,736
0,05 2,944 2,650
0,1 2,197 1,757
0,15 1,735 1,214
0,2 1,386 832
0,25 1,098 549
0,3 0,847 338
0,35 0,619 186
0,4 0,405 081
0,45 0,200 020
0,5 0 0

10

9 x=0,0001

10N (x)

@
/
/<

[ \
Vix) = [1-2x)N{x) N\o v x) \

(%)
s

NSV
N AN

[
/|

7 V[X] i T~ ~N
T~ ]
R g
o7 g2 03 04 05
Fig. 3. — Fonctions caractéristiques d’une cascade

de séparation.

Un exemple aidera a saisir I'utilité de ces formules.
On veut établir une usine de concentration d’ura-
nium 235 par diffusion moléculaire, travaillant sur
500 kg d’uranium naturel par jour. La concentration
mitiale 2, est 0,007, le facteur d'équilibre k = 1,004,
et a = 1,002 pour la cascade idéale. La concentration
finale est 2, = 0,2 et celle des résidues z, = 0,003.
Le nombre d’étages nécessaires est alors

B 1—ua

¥, == I, = 1785 la concen-
Ne= a1 ry ™y 1785 pour la concen
tration et N, = 420 pour DIépuisement. Le rapport
P z,—ay, Zp P

ol W 0096t 1 =l )5
o, 0,02 et le rendement n o T 0,57,

A7

W
enfin T 0,98.

La quantité circulant dans le premier étage sera
Tp — To P

[n G+l =
F=a—1 2 (I—a) F o0
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elle est donc plusieurs centaines de fois supérieure a
I'alimentation. Calculons enfin le débit cumulé

a+1 [P_ W 2o r LY
—11ita [FI (Tp,+ i V (2g) — } (J,,)J

= 385000 I =

ltotal =F -

1920 000 P.

L’installation travaille avec de I’hexafluorure d’ura-
nium UFg de poids moléculaire 352, c¢’est-a-dire que
o e 352 . . : 5
F =500 - 938 = 40 kg/jour. On peut estimer qu’il
faut 36 kWh pour faire passer 1 kg de UFg a travers

I P =] 6
une cellule. La puissance nécessaire sera donc :

385000 . 740 . 36

=1 =9 W
9% . 3600 = 120 000 kW

pour une production de 500 . 0,02 . 0,2 = 2 kg AU
par jour. Il faut donc dépenser

14 8880 % = 1440 kWh par gramme d’U33
produit a la concentration de 20 %. C’est la une frac-
tion élevée de I'énergie que I'on peut tirer de 'uranium
par fission.

Les considérations précédentes se rapportent & une
cascade idéale, présentant le minimum de débit cumulé.
Les installations réelles s’en écartent plus ou moins.
On peut montrer qu'un écart de -+ 20 9, sur la frac-
tion © optimum n’influence pas encore sensiblement
les résultats obtenus plus haut.

Cet exemple montre que la quantité de matiére cir-
culant dans I'installation peut étre énorme. A la pre-
miére mise en marche, il faut amener ces masses a la
concentration correspondant a I'étage ou elles se trou-
vent avant de pouvoir soutirer le produit. Le temps
nécessaire peut étre tres long, des semaines ou des mois.
Il est donc essentiel que ces installations fonctionnent
de fagon continue sans interruption dépassant quelques
heures. Les conditions imposées a la sécurité de marche
sont en conséquence trés séveres. La figure 4 montre
schématiquement comment la mise en marche se fait.
Au début, il n’y a pas de soutirage jusqu’a ce que la
concentration désirée soit atteinte en téte. On peut
alors commencer progressivement & soutirer en mainte-
nant la concentration finale constante, jusqu’a ce que
le régime soit atteint. On peut obtenir un ordre de
grandeur du temps nécessaire par le raisonnement sui-

ED Xp

l
|
I
|
|
|
|
L

~—— temps d'équilibre ——) temps

Fig. 4. — Variation du débit et de la concentration
4 la mise en marche.

(/2% i

vant : la quantité d’isotopes transportée d’un bout a

lautre de la colonne est en régime permanent P(z,—a,),
celle qu’il faut enlever a la masse contenue est
N

Z Tly (2,—2,), o T est larétention (hold up) par unité
4

de flux, ou aussi le temps moyen de parcours au long

de la cascade. Le temps total de transport sera donc,

en admettant T constant pour tous les éléments :

T

T = . - ? In (z, —a,)
P (xp — x,) Ld

en remplacant la somme par une intégrale et aprés

quelques calculs :

TZEP

— 2z, 2 T r
2 =1 o+foln _]1——2];620(—’1<<1

Tp — T To

ou encore, si x, est assez petit par rapport a , :

) it _ )
T:;T[(1+2””)1,1 L:{_;)]_

\ Tp To

Si T est de I'ordre de 10", on trouve pour 'exemple
traité plus haut : 7= ~ 8 000 000", soit 100 jours.

Apres ce court apergu de la théorie générale de la
séparation, nous allons passer en revue quelques-unes
des méthodes les plus importantes. Parmi celles-ci, la
plus connue est sans contredit la spectrographie de
masse, qui au laboratoire a permis la séparation d’'un
grand nombre d’isotopes. Son application a 'échelle
industrielle se heurte & de grandes dillicultés, et si elle
a ¢té utilisée pendant la guerre, elle a été abandonnée
depuis. Son ‘principe est bien connu (fig. 5) : dans une
enceinte soigneusement évacuée, un pinceau de lons
animés d’une vitesse ¢ est soumise & un champ magné-
tique perpendiculaire a ¢. La trajectoire des 1ons est
alors un cercle dont le rayon It dépend entre autres
de la masse m. On a en effet, pour I'équilibre des forces
centrifuges et magnétiques :

me? me

fﬁ—:evlﬁ d’ott R:eB-

U
V.E"_
T I
[ O .
tu
nat.

Fig. 5. — Schéma du spectrographe de masse.
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: e 7 kg/s
[ 400 mm Hg
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|
|
St1
F —=
210000 Cal/h
W
Fig. 6. — Schéma d’une installation de séparation

par diffusion thermique.

B est I'induction dans 'entrefer et e la charge élec-
trique unitaire. Les 1ons sont accélérés par une diffé-
2
me?

rence de potentiel V, c’est-a-dire que = = el et

1 2mV P
R = B . Un ion de masse m + Am se dépla-

cera sur un cercle de rayon R 4+ AR tel que
AR 1 Am b X

= . et la distance maximum entre les deux
R 2 m
Am

m

faisceaux sera d = 2AR = R -

On choisit la tension et le champ de facon que R
soit environ 1 m, et comme Am est pour les composés
d’uranium utilisés 1 9, la distance entre les deux fais-
ceaux est de 'ordre de 1 ¢cm. On pourrait, en choisissant
des fentes suflisamment fines, arriver & une séparation
pratiquement totale. C'est méme la seule méthode dont
le facteur de concentration soit théoriquement infini.
En fait, la focalisation des faisceaux est loin d’étre
parfaite et, pour que les quantités récoltées soient suffi-
santes, les fentes sont larges, et le produit est loin d’étre
pur. Il suflit toutefois de répéter 'opération un petit
nombre de fois.

Calculons encore la dépense d’énergie théorique : elle
est égale a V. e pour un ion, ¢’est-a-dire pour 1 mol-g
de mélange et V = 1000 V.

E=06,03.102 . 1,6 . 1019 . 10¢ = 9,7 . 108 joules
= 268 kWh

si on utilise de I'hexafluorure d’uranium UFg, m = 352,

et la teneur de U2 étant z = 0,007, on a

as b 163 kWh/
arn ' 9ax = = 1bo KWh/g.
352 235 . 0,007 = e
Ce chiffre semble avantageux, mais il faut lui ajouter
la puissance nécessaire a I'lonisation et celle des pompes

a vide, qui est plusieurs fois supérieure. De plus, I'entre-
tien de I'appareil est délicat et cofiteux, de sorte que
les «Calutrons» en service de 1940 a4 1944 ont été
abandonnés au profit de la diffusion moléculaire.

Rayleich a montré en 1896 déja que la vitesse de
diffusion de molécules & travers une paroi poreuse
dépendait de leur poids moléculaire. Cet effet peut étre
grossiecrement estimé de la facon suivante : d’apres la
loi d’équipartion de I'énergie en théorie statistique des
gaz, toutes les molécules auront en moyenne la méme
énergie cinétique :

1 2

; my 93 myo3
E=—1% =
2 2

c’est-a-dire que les vitesses moyennes sont inversement
proportionnelles a la racine de la masse moléculaire.
Si on fait s’écouler un mélange homogeéne a travers un
orifice, il y aura un plus grand nombre de molécules
légéres passant au travers. Pour éviter toutefois un
nouveau mélange par 'agitation thermique, il faut que
Uorifice soit petit par rapport a la longueur de parcours
libre. On a réussi a fabriquer des parois perméables
dont les pores ont environ 0,01 w de diamétre. Malgré
cela, 1l faut travailler sous vide pour augmenter le par-
cours libre. Cette méthode a souvent été utilisée pour
la séparation des isotopes, mais la premiére application
a grande échelle a été faite a Oakridge, en 1942, pour
la préparation de U2, Le seul composé d'uranium qui
soit gazeux & des températures normales est I’hexa-
fluorure d’uranium UFg, qui sublime a 58° C. En outre,
le fluor n’a qu'une composante de poids atomique 19,
sans autres isotopes, de sorte que le mélange ne com-
porte que deux molécules, de masse 349 et 352. Le

facteur d’équilibre est k = \/323 = 1,0045. Les con-

ditions de fonctionnement sont tenues secrétes, mais
elles sont probablement les suivantes: température :
t = 800 C ; pression en amont de la barriére : 0,6 bar ;
pression aval : 0,04 bar. Le rapport de compression est
donc de 15 et le travail nécessaire a faire passer 1 kg
de gaz a travers la paroi est de 36 joules pour un rende-
ment du compresseur de 70 9. Les difficultés tech-
niques sont énormes, la fabrication des barriéres est
un probléeme diflicile et de plus 'UFy est trés corrosif
et c’est un poison actif. L’installation doit donc étre
absolument étanche. Le tableau 4 donne quelques indi-
cations numeériques.

TasLe 4

Séparation de U2% par diffusion thermique

a0 = 0,007 @w = 0,003
: F 1 .

Zp N lo/p = n tlgt E(kWh/g)
0,01 | 610 432 | 1,75 81,8 | 1,35.10% 200
0,015 | 815 | 1150 | 3,0 | 71,4 | 4,77 476
0,021 | 975 | 2000 | 4,5 | 66,6 | 94 675
0,10 | 1800 | 13 400 | 24,2 | 58,7 | 88,0 1320
0,20 | 2240 | 27 700 | 49,3 | 58 196 | 1460
0,9 4000 \12(\‘ 000 ‘2'24,0 975 980 1750
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Un autre procédé de séparation, qui a comme les
deux précédents I'avantage de s’appliquer & un grand
nombre d’isotopes, est la diffusion thermique. Lors-
qu’'un mélange de gaz de poids moléculaires différents
est soumnis & un gradient de température, la concentra-
tion n’est plus uniforme, mais chaque composante a
tendance a se rassembler dans les régions chaudes ou
froides. Ce phénomene, dont Chapman a établi la
théorie, a été utilisé avec succés par Clusius et ses
éleves. Il a observé que la convection, dont la théorie
ne tient pas compte, renforce considérablement 1'effet
de la diffusion moléculaire. L’appareil (fig. 7) consiste

Clusius
isotope Chapman
leger ———————
léger
[~ lourd
20°
/sotope
lourd
200 | HEPT=~25em
600 °C
Tig. 7. — Diffusion thermique.

en trois longs tubes concentriques verticaux, le tube
intérieur est chauffé a 600° C environ, tandis que de
I'eau circule entre les deux tubes extérieurs. Le mélange
se trouve dans 'espace annulaire médian. La fraction
légeére se concentre au haut de I'appareil, I'isotope lourd
au bas. Le courant de convection réalise un échange a
contre-courant qui multiplie I'eflicacité de la colonne.
On obtient des hauteurs équivalentes & un plateau
théorique (HEPT) de 2 & 3 c¢cm. La consommation
d’énergie est élevée et cette méthode n’a pas encore
été appliquée a Péchelle industrielle, mais elle rend de
grands services au laboratoire.

Un procédé de séparation qui vient immédiatement
a lesprit est la sédimentation sous I'action de la pesan-
teur ou d’une accélération centrifuge. Le facteur de
séparation théorique est ici ais¢ & calculer. En effet,
dans un gaz soumis a4 une accélération g, la pression
obéit a la loi

l l 2r et M
( = pgdr avec = W et = O — ey
P psg g P P R1
g ‘ m_ A—d M
en intégrant de r; 4 r, ou a ‘- =—=¢ — I
2 1 2 P 2 RT

appliquons la formule aux pressions partielles des deux
composantes :

LA SUISSE ROMANDE

ph— i, P o P T
1 1Pe 1 1/Pe Pél 1_“1‘2
p2 — o2
. v l—a _ py py -, =

== A - ) ’ "
l—a, Ty P1 P2

ou, comme l'exposant est petit

/\' = 1 + 9 RT*" =

0§ — o} M —M"

Ce facteur ne dépend que de la différence des masses
et non des masses elles-mémes. Le procédé s’applique
done également bien aux isotopes lourds ou légers.
Pour fixer 'ordre de grandeur, prenons ¢, = 350 m/s ;

v =200 m/s; T=3000K; M —M"=3¢g

12,3 — 4 3 ,
B= AP - g g = L8
c’est-a-dire trés supérieur a celui de la diffusion molé-
culaire. Une installation pour UFg a été construite aux
Etats-Unis pendant la guerre, mais les difficultés méca-
niques et la puissance absorbée n’ont pas permis de
passer a une réalisation industrielle.
Tout récemment, Becker a proposé un appareil
(fig. 8) de séparation comportant essentiellement une

—_—
/\\—
b, =002 bar
U235

Ma=~4 p1 =0’0004 bar e

e
k =~1,140
Fig. 8. — Tuyere supersonique de E. W. Becker

pour la séparation isotopique.

tuyére de Laval de petite dimension (0,5-1 mm diam.),
travaillant a des vitesses supersoniques élevées M ~ 4.
Il trouve que l'isotope léger se concentre sur les bords
du jet, le noyau étant enrichi en isotope lourd. Un
diaphragme conique permet de séparer les deux frac-
tions. Becker a obtenu des facteurs de séparations pro-
portionnels a la différence des masses relatives, ce qui
semble montrer qu’il s’agit d’un effet centrifuge le long
des parois a faible rayon de courbure de la tuyére. La
consommation d’énergie est forte, & cause des diffé-
rences de pression élevées nécessaires a 'obtention des
nombres de Mach de I'ordre de 2 4 4.

Les trois derniéres méthodes que nous voulons encore
considérer sont beaucoup moins universelles. Il s’agit
de la distillation, de I’échange chimique et de I'élec-
trolyse. En fait, cette derniére n’est applicable qu’a la
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Ho+D2

% D 0,075 0,039 0,704 0275
H,0 70000  2'750 752 285
D50 15 108 0,78 0,78

% D 0,725 7,89 99,7 997
Ho0 108 4§13 068 049
D0 0,78 0,78 067 049
’ Iig. 9. — Cascade d’¢lectrolyseurs pour la fabrication

d’eau lourde.

séparation de I'eau lourde. Pour tous les autres éléments
elle est ineflicace. Elle fait usage du fait que 'oxyde
de deuterium a un potentiel de dissociation sensible-
ment plus élevé que celui de 'eau ; on obtient aisément
des facteurs d’équilibres de 5 a 8, c’est-a-dire que la
concentration en D, de 'hydrogéne est de cing a huit
fois plus faible que celle de I'eau & décomposer. En
principe, une cascade d’électrolyseur correspond au
schéma que nous avons étudié plus haut. Une modifi-
cation est cependant indiquée pour les premiers étages.
En effet, I'électrolyse est une opération cotlteuse, qui
demande énormément d’énergie : environ 0,13 kWh
par mol-g. Elle ne peut &tre économique que si I'eau
lourde est un sous-produit d’une fabrication nécessi-
tant de I'hydrogéne. Les premiéres cellules n’auront
done pas de reflux et ce n’est qu’a partir d’'une concen-
tration assez élevée que 'hydrogéne produit est brilé
et cette eau ramenée a l'étage précédent. La figure 9
montre un exemple typique de cascade électrolytique.
Pour diminuer les pertes par entrainement de vapeur,
on fait passer les gaz dans les refroidisseurs ou I'eau
se condense. Il est évident que le rendement de 'opéra-
tion et la consommation d’énergie imputable a la recti-
fication de l'cau lourde dépend essentiellement de la
concentration a partir de laquelle le reflux est appliqué.
Les chiffres suivants indiquent I'ordre de grandeur :

2 0,00015 0,000 0,005 0,01
0,8 0,5 0,25 0,1

i
EXWh/g D,0  120-150 12 2 1

Ils montrent clairement que 'électrolyse n’est guere
applicable pour la production & trés grande échelle. Le
rendement est trop mauvais et le prix de revient serait
exorbitant. Ce n’est gueére qu’en Norvege, ou le prix
du kW est trés bas, qu’on produit 10-20 t par an de
D,O par ce procédé.

Ce mauvais rendement de l'électrolyse peut étre
sensiblement amélioré en diminuant la teneur en deu-
térium de ’hydrogéne produit au moyen d’une réaction
d’échange. Bien que deux isotopes aient en principe
les mémes propriétés chimiques, I'équilibre d’une réac-

TasLE 5

Réactions d’échange pour eau lourde

éactions soefficient d’équilibre
Reéact Coefhi t d lil

Température °C 0o | 250 | 1000 125°

1
[SA3
(=

H,0 + HD = HDO + H, 4,713,9127]25]|1,9
H,0 + HDS = HDO + H,S| 2,5| 2,3 | 1,9

H,0 + DI = HDO + HI | 45| 38| 28] 26| 2,0

tion peut étre modifié par la masse de I'une des molé-
cules. Comme I’écart des poids moléculaires est parti-
culierement grand pour les composés d’hydrogéne et
de deutérium, on peut s’attendre & ce que les facteurs
d’équilibre soient grands (table 5). C’est effectivement
le cas pour la réaction

H,0 + HD —— = HDO + H,.

L.a demi-molécule HO a une plus grande affinité pour
le deutérium. Si on met en contact de ’hydrogéne et
de la vapeur d’eau, la concentration de I'eau en deuté-
rium augmentera aux dépens de celle de I’hydrogéne.
Le facteur d’équilibre est trés favorable, puisqu’il est
de 3,8 4 250C et de 2,7 a4 1000 C. L’hydrogéne en
équilibre avec I'eau naturelle & 0,159/, de deutérium
aura donc une concentration trois fois plus faible
environ, soit 0,05 9/q. La figure 10 montre I'application

| H2
H,0 0075% D 10,005%D
Catal. 17
[T
10,01 %
e [ =
0,04 % 10,037 %
— 3
-
! o
L0)773 /o Q722°/o
0| EL
+ HZO 7°/o
Iig. 10. — Amélioration du rendement de 1'électrolyse

par échange chimique.

TasLE 6

Fabrication d’eau lourde par distillation

o Y% 0,015 0,1 1 10

E kWh/g 200 14 2 0,3

Avec Th. C — 2,4 0,5 ==
n 0,02 | 0,90 0,95 0,95




400 BULLETIN TECHNIQUE

k=28
HDO
X
HD 80° gt
062 x 12x |043x
k=13
<>. HDO
[ =~
HDO  600° ]
0,87x
Fig. 11. — Concentration par échange chimique

a 2 températures.

pratique du procédé: I'H, sortant de 1'électrolyseur
passe a travers une cascade de chambres d’é¢change et
s’appauvrit progressivement.

Le méme principe peut étre utilisé indépendamment
de I'électrolyse, en utilisant la forte variation du coefli-
cient d’équilibre avec la température. C’est ce qu'illustre
la figure 11 suivante.

La réaction d’échange eau-hydrogéne a le grand
inconvénient d’étre treés lente sous les conditions nor-
males. Il est nécessaire de laccélérer par des cata-
lyseurs, avec tous les inconvénients afférents & ce genre
d’appareil : sensibilité a I'eau liquide, au CO, a KOH
et aux composés sulfureux, ete. Bien qu’elle ait été
utilisée a grande échelle en Amérique, on a cherché
d’autres possibilités évitant Iemploi de catalyseur.
L’une des nombreuses réactions possibles, eau -+ hydro-
geéne sulfureux, est particuliérement intéressante, parce
qu’elle se fait entre phases liquides et gazeuses et sans
qu'il soit nécessaire de 'accélérer. L'installation cor-
respond au schéma de la figure 12. Le point délicat est,
1e1, l'action corrosive intense du mélange d’eau et
d’hydrogéne sulfureux, qui pose des probléemes d’ordre
pratique difliciles & résoudre.

E
HeO [ H20 + HD == HDO +Hj
; H20 +HDS ==HDO + H3S
|
o] e e | |
P | H2S 0 252 4,69
| 25 234 |3,87
: : 700 |1,92 (2,69
4- } 220°| - |1,94
L
=
|
|
: N
100° i
|
|
L] |
Fig. 12. — Echange chimique a deux températures

avec hydrogene sullureux.
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Pour terminer cette revue des procédés de sépara-
tions les plus usuels, il faut parler encore de la distilla-
tion fractionnée conventielle, applicable aux mélanges
d’isotopes de volatilité différente. Treés séduisante au
premier abord, cette méthode s’applique seulement aux
isotopes  légers H-—D, 0% — (01 éventuellement
N — N pour lesquels le coeflicient de séparation est
sullisamment grand. Bien qu’elle ait été utilisée a
grande échelle aux Etats-Unis, elle n’est économique
que si on dispose de grandes quantités de chaleur a
trés bon marché. Le procédé original avec colonnes a
plateau classique a été fortement amélioré sur deux
points essentiels : tout d’abord augmentation du débit
spécifique de la colonne grice a4 un garnissage spécial
dit spray-pack mis au point & Harwell, et grice auquel
les premiers étages, les plus coiiteux et les plus encom-
brants, peuvent étre considérablement réduits. L’autre
progres est di au professeur Kuhn, de Béle, dont la
colonne spéciale permet une séparation d’une précision
inconnue jusqu'ici. Elle s’applique done spécialement
a la rectification dans les derniers étages. Une installa-
tion partant de I'eau naturelle é %, = 01015 % et
fournissant de ’eau lourde a 99,8 9% comporte environ
350 plateaux (k = 1,05) theorlques répartis entre quatre
étages de concentration 0,015, 0,25, 3,0, 50-99,8 9,
consommation d’énergie approximative étant 1nd1quee
sur le tableau.

La colonne Kuhn de I'Institut de chimie physique

H2 +HD
X =0,05 o/o

C] C2

35at 290°K

8at 290°K

Ha
X = 0,005

q T

C, compresseur

d’alimentation

E Tz
T3
E ' D

C, compresseur

du reflux _J
T turbines de

détente
D  colonne de

de distillation e o

15at 25% Ha+HD
X=60 °/o
Fig. 13. — Schéma d’une installation de distillation

d’hydrogene liquide.
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de Bale sépare sans difliculté H,0' et H,0', dont la
volatilité relative n'est que de 1,008.

Il faut enfin mentionner la distillation de I'hydro-
géne liquide, en principe aisée puisque le coeflicient
d’équilibre est ic1 1,5, mais pratiquement malaisée parce
qu’elle doit se faire a —2520 C. Malgré cela, ses avan-
tages théoriques sont tels que plusieurs installations sont
a I'étude en Europe. La figure 13 montre un schéma
plausible.

A part les difficultés techniques inhérentes a la liqué-
faction de I'hydrogéne, & I'isolation thermique, au com-
portement des métaux aux basses températures (fragi-
lité, ete.), 1l faut encore citer deux problemes d’ordre
physico-chimique. L’un résulte du fait que le deutérium
se trouve aux faibles concentrations entiérement sous
forme de HD, et a —2520 C I'équilibre Hy — HD est
gelé, de sorte que la distillation peut tout au plus
fournir du HD pur mais pas de D,. Il faut ou bien
rétablir I'équilibre au cours de la distillation au moyen
de catalyseurs, ou briler cet HD en HDO et terminer
la rectification par distillation de cette eau & tempé-
rature normale, o I'équilibre se réalise au fur et a
mesure de la concentration. L’autre probleme réside
dans une transformation éventuelle d’ortho- en para-
hydrogéne. Cette transformation ayant lieu a basse
température est fortement exothermique et complique-
rait la liquéfaction de I'hydrogene. Il faut donc éviter,
dans la construction des appareils, toute matiére pou-

vant catalyser cette réaction, entre autres les métaux
magnétiques et surtout loxygeéne solide.

Conclusion

Cet exposé ne peut donner qu'un bref aper¢u sur
la technique de la séparation des isotopes. Il montre
cependant la diversité des moyens que I'on peut mettre
en ceuvre pour un seul but et par conséquent la néces-
sité d'un contact plus étroit entre les diverses branches
de la science. L’ingénieur, le chimiste, le physicien
doivent collaborer étroitement pour surmonter en un
délai raisonnable les diflicultés inhérentes a ces tech-
niques nouvelles.
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TRANSMISSION DE CHALEUR ET CYCLES THERMIQUES
DANS LA CENTRALE ATOMIQUE

par W. TRAUPEL, professeur a I'Ecole polytechnique fédérale, Zurich

1. Conduction de chaleur

Considérons la conduction de la chaleur a I'intérieur
de I'élément de « combustible » (matiére fissile). Dans
le réacteur « thermique » classique cet élément a la
forme d’une barre cylindrique (fig. 1).

Soit :

R le rayon extérieur de la barre ;
le rayon courant de la barre ;

e coeflicient de conductibilité ;
la masse spécifique ;

m D > v

a production de chaleur & I'intéricur de la barre
par unité de masse et de temps;

g le flux calorifique *;

T la température.

Considérons un élément dr, en état stationnaire. On
aura :
2w [(r 4 dr) q (r 4+ dr) — rq (r)] = 27rrdree
rlq (r+dr) —q (r)] + drq (r 4 dr) = rdrpe

dg | ¢
dr+7:pe' (1)

1 Quantité de chaleur traversant la scction considérée par unité
de temps et de section.

dr
Eig. 1.
Q(P) Conduction

de chaleur dans la
barre d’uranium.

D’autre part, d'apreés le théoréme bien connu de
Fourrier nous avons :

—2 dr 2)

dr

q

de sorte que
A ('(12'[' g | {[7; -
M\ T e dr ) —PE

ou bien

d2T 1dT pe
dr? ¥ rodr A (3)
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