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Liquéfacteur d’hydrogéne pour températures variables
entre 20° et 55° K
par A. Gibert*) et J. Rossel.
(12. IV. 1945.)

Sommaire. On donne la description d’un liquéfacteur de laboratoire, sans
compresseur, d'un rendement de 309, et pouvant produire 2 litres d’hydrogéne
liquide & 1’heure.

Une attention particuliére est vouée aux organes permettant son emploi
général pour la production de températures stables au-dessus du point de liqué-
faction (20° K) et spécialement pour les mesures de diffusions nucléaires aux
basses températures.

I. Généralités.

Ce liquéfacteur a été étudié et construit en vue de quelques
recherches de physique nucléaire aux basses températures: d’une
part, pour 1I’étude de la diffusion des neutrons lents par les molé-
cules de certains gaz dans leurs états d’énergie les plus bas, ce qui
nécessite des températures constantes pouvant varler entre 15% et
50° K environ; d’autre part, pour la production de neutrons en
équilibre thermique dans la paraffine autour de 20° K.

Les conditions spéciales requises peuvent étre résumées de la
facon suivante:

1° Simplicité: L’appareil doit pouvoir se construire sans grands
raffinements techniques et fonctionner sans compresseur, directe-
ment & partir des bouteilles commerciales d’hydrogéne comprimé
a 150 atm.

2% Rendement appréciable (2 & 8 litres d'H, liquide par heure)
de fagon & pouvoir en peu de temps refroidir jusqu’a 20° K des
masses considérables, en l'occurrence la chambre métallique de
diffusion de 1000 g. environ ou une sphére de paraffine de 15 cm.
de rayon.

3% Températures facilement réglables dans le domaine désiré,
le réglage s’obtenant par déplacement de 1'état thermique station-
naire.

Comme la technique des basses températures de l'ordre de
20°K n’est pas courante et que le liquéfacteur étudié présente
vis-a-vis des types connus certains avantages de réglage, nous
avons pensé que sa description pouvait étre de quelque intérét.

*) Boursier de I’Etat portugais (Instituto para a Alta Cultura).
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II. Caraetéristiques.

Nous avons choisi en principe le type de liquéfacteur de Rune-
MaNt) fondé sur leffet Joule-Thomson et I'emploi des échangeurs
de température (« Gegenstromer» de SremMENS). Nous avons tenu
compte des indications d’AHLBERG et collaborateurs?) et avons
appliqué la méthode de calcul indiquée par StArr3?) sur la base
d'un rendement théorique de 309,. (Le rendement ¢ est défini
comme rapport de la masse liquéfiée a la masse totale de gaz ad-
mise dans l’appareil).

Les conditions de fonctionnement sont alors les suivantes:

Refroidissement préliminaire de 55° K (azote solidifié)
Pression de travail 75 atm. ’
Débit prévu de 75 l/min (P.T.N.)

Les dimensions caractéristiques sont: :
pour le premier échangeur: longueur 125 cm., diameétres 1 et 5 mm.;
pour le second échangeur: longueur 225 cm., diametres 1 et 5 mm.;
pour la spirale du réservoir d’azote solide: longueur 200 cm., dia-
metre 1 mm.

Pour tous les tubes, ’épaisseur des parois est la méme, soit 0,5 mm.

Le schéma général de l'installation est donné fig. 1. Seul le
noyau de l'appareil est a 1’échelle.

Le tube extérieur de chacun des deux échangeurs est soigneuse-
ment 1s0lé a la sole. Pour éviter les courants de convection, nous
avons placé, dans I'espace intérieur aux spires du second échan-
geur, un Dewar de verre tubulaire enveloppé de laine.

III. Fonctionnement,

Malgré la grande pureté de certaines qualités d’hydrogéne com-
mercial (I'analyse minutieuse d’une de nos bouteilles nous a donné
au plus 0,06%, d’O,, qui est I'impureté dominante), nous avons
constaté que la moindre trace de vapeur d’eau obturait au
bout d’un certain temps le tube haute-pression, empéchant tout
fonctionnement. Une impureté supposée de 0,05%, de vapeur d’eau
ou de gaz étranger donne au bout de 15 minutes (env. 1000 litres
d’H,) un dépodt de glace d’environ 0,5 cm3!

Pour remédier & cet inconvénient, nous employons une trappe
a gaz carbonique et des filtres de silicegel d’'un volume de 1000 cm?,
plongés dans l'azote liquide (779 K).

Pour leur rendre leur efficacité, 1l suffit de les chauffer sous
vide quelques heures & 200° C. (aprés passage d’environ 30 m3 d’hy-
drogéne).
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1=Bouteilles d’H,
comprimé
2=Robinet réducteur

. 3=Filtre mécanique

(ouate)
4=—Robinet permettant
la liaison a la pom-
pe rotative pour 1'é-
vacuation desfiltres
avant la mise en
marche
5=TFiltres de CaCl,
6="Trappe a glace car-
bonique
7= Echangeur exté-
rieur (longueur env.
120 cm.)
8=TFiltres de silicagel
9= Premier échangeur.
10=Réservoir d’azote
solide
11==Second échangeur
12=Valve d’expansion
13=Espace réservé a H,
liquide ou aux ap-
pareils & refroidir
14=Couples thermo-
électriques
15=Tube de Venturi
16=Manometre et sou-
pape de stureté
17=Orifice de pompage
du réservoir d’azote
18=Tube de sortie des
conducteurs élec-
triques
19= Dispositif d’évacu-
ation du Dewar.
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Avec ce systéme de filtrage, nous avons ainsi pour le refroi-
dissement les étapes suivantes: glace carbonique, échangeur exté-
rieur, azote liquide, premier échangeur, azote solide, second échan-
geur (régénérateur), expansion Joule-Thomson.

Nous avons constaté qu’il était trés important, afin d’écono-
miser la consommation d’hydrogéne et d’azote, de refroidir & une
température aussi basse que possible, avant la mise en marche,
U'intérieur de la chambre de liquéfaction. Dans ce but, nous intro-
duisons dans la chambre I’azote liquide nécessaire en évitant qu’il en
reste en exces. En effet, 'azote solide qui prendrait naissance au
cours du refroidissement ultérieur serait génant par suite d’une
transition allotropique exotherme & 33° K. Obtenu par le courant
d’hydrogéne seul, ce pré-refroidissement prenait environ quatre
fois plus de temps.

Lorsque la chambre contient une masse & refroidir, le temps
nécessaire pour obtenir la liquéfaction dépend évidemment de cette
masse. Ainsi, avec un diffuseur de cuivre de 1000 g. environ, placé
au fond de la chambre de liquéfaction, nous avons noté les temps
sulvants: 290° & 77° K (pré-refroidissement): 40 minutes; 77° &
49° K (début de 'effet Joule-Thomson): 18 minutes; 49° & 20°K
(augmentation de ’efficacité): 7 minutes.

IV. Réglage de la température.

Pour obtenir une température stable dans le domaine désiré,
1l faut maintenir fixe I’état d’équilibre thermique. Dans ce but,
nous avons prévu les particularités suivantes:

1° Variation de la pression de travail. — Entre 50 et 80 atm.,
le rendement est une fonction assez lente de la pression d’entrée?).
Nous pouvons donc commander l'efficacité thermique en abaissant
a volonté au moyen dun robinet & pointeau réducteur la pression
de 150 atm. des bouteilles.

20 Valve réglable, — Le deuxiéme élément de réglage est la
variation du débit a la valve d’expansion. Dans ce but, nous avons
construit une valve réglable de I’extérieur et permettant d’agir sur
le courant avec grande précision, méme en cours de fonctionne-
ment. Les deux parties essentielles en sont: & I’extérieur, une vis &
tambour, & pas fin, et & l'intérieur, relié a cette vis par une tige
de faible section, un pointeau conique d’acier. La tige de trans-
mission se déplace dans ’axe d’un tube & parol mince et est fixée
a la vis par une articulation qui assure un mouvement vertical
dans les deux sens. La vis et les éléments de liaison sont en « Neu-
silber » (voir ci-apres).
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Les échangeurs sont dimensionnés de fagon que, pour un débit
de 75 l/min., la pression d’hydrogéne a I'intérieur de la chambre
de liquéfaction soit de 1,25 atm. & 209 K. Cette pression est con-
trolée en permanence par un manométre & mercure. Le réglage de
la valve se fait avec une précision permettant de varier cette
pression de 1 mm., soit environ de 1%/, (voir schéma fig, 2).

:L__fJZ cm.

1=Canal de liaison au manomeétre de mercure

2=Tube « Tombak »

3= Anneau de centrage (laiton)

47.5 em. 4=Tige creuse de transmission (Neusilber)

e
% 7 5— Pointeau d’acier

6=Tube directeur de liaison (Neusilber)

7=Entrée haute pression (laiton)

8= Gouttiére.

Fig. 2.

Au cours de nos essais, nous avons eu I'occasion d’étudier sys-
tématiquement un certain nombre de types de valves fixes ou
ajustables avant la mise en marche (tubes capillaires, tubes écrasés
ou vis & pointeau). Lorsqu’il s’agit uniquement de liquéfier I’hydro-
géne, ces valves ont I'avantage de la simplicité; mais elles n’offrent
aucune garantie de fonctionnement stable et ne peuvent donner
entiere satisfaction.

89 Isolement thermique. — Le vase Dewar & double paroi de
verre est remplacé dans notre modele par une enveloppe isolante
a double paroi de « Neusilber». Ce dispositif en liaison avec une
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pompe & diffusion permet de faire varier facilement le vide entre
les deux parois (10-' & 10-5 mm. Hg). Cette variation d’isolement
thermique constitue le troisieme élément du réglage de la tempé-
rature. ,

L’alliage de Cu-Ni-Zn « Neusilber » posséde la propriété essen-
tielle d’avoir une conductibilité thermique décroissant avec la tem-
pérature.

Le tableau suivant met en paralléle les caractéristiques ther-
miques moyennes aux basses températures (env. — 190°C.) d’un
vase métallique et d’un vase de verre.

Conductibilité
(cal ecm=1-571-0C-1)

Verre. . . ~ 1073  ~3mm. l ~ 0,07 2,6—3,0
Neusilber . ~ 40-16-3 4‘ ~ 0,5mm. | ~ 0,03 8,4—8.,7

On voit que la perte par conduction verticale a travers la sec-
tion de la paroi intérieure n’est qu’environ 5 fois plus grande pour
le récipient en métal et que par contre, sa capacité calorifique est
environ 5 fois plus petite.

Ces propriétés intéressantes de 'enveloppe métallique de Neu-
silber et le fait qu’elle n’est pas fragile, qu’elle est légere et de cons-
truction facile, en rendant I'emplol trés avantageux.

De toute fagon, cette solution s'imposait pour nos mesures de
diffusion. L’interposition sur le trajet des neutrons d’une qua-
druple paroi de verre de forte épaisseur et contenant des éléments
trés absorbants (B, Na) aurait rendu toute mesure impossible. De
plus, 'emploi du métal permet d’adapter la forme de la chambre
de liquéfaction aux conditions spéciales de nos recherches.

Le dispositif que nous venons de décrire permet de stabiliser
la température & une valeur quelconque au-dessus du point de
liquéfaction.

On obtient les températures du domaine 209 —15° K. en
abaissant au moyen de la pompe rotative la pression de saturation
de I'hydrogéne dans la chambre de liquéfaction; l'intervalle de
pression correspondant s’étend de 760 & 80 mm. Hg environ.

Epaisseur | Chaleur spécif. Densité
des parois | (cal-g7*-0C~1) | (g-em™)

V. Mesure des températures.

Nous employons des couples thermoélectriques de Cu-Constan-
tan dont les fils ont 0,1 mm. de diameétre et env. 150 cm. de longueur.
Nous les avons étalonnés au moyen de l'azote liquide et solide a
différentes pressions, le pomnt le plus bas atteint ayant été de
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54,9° K. pour 13 mm. Hg. Pour chaque élément les tensions mesu-
rées présentalent un écart constant (en moyenne 70 microvolt)
avec la courbe étalon donnée par AstoN et collaborateursd), ce
qui nous a permis d’extrapoler parallelement a cette courbe jusqu’a
200 K. Cette méthode s’est trouvée justifiée une fois la liquéfaction
obtenue par la concordance & 20° K. La précision des mesures de
température est de I'ordre du 1%, degré, ce que nous avons contrdlé
au moyen dun thermomeétre a résistance de platine (Platine C de
Kersom). '
VI. Résultats.

L’emploi dun récipient métallique comme chambre de liqué-
faction empéche I'observation directe du niveau d’hydrogéne
liquide.

Pour avoir une idée du rendement effectif du liquéfacteur,
nous avons enregistré l'augmentation de la hauteur d’hydrogéne
liquide au moyen de deux couples thermoélectriques suspendus &
des niveaux différents. Par cuite de la forte conductibilité ther-
mique de la vapeur d’hydrcgéne, les couples indiquent la tempé-
rature du liquide avant d’entrer en contact avec celui-ci. Pour
éliminer cet effet et obtenir un saut de tension mesurable, nous
avons entouré I'extrémité des couples d’une petite spirale chauf-
fante. Ce dispositif s’est révélé tres sensible et d’un fonctionnement
parfait.

A titre d’orientation générale, nous indiquons dans le tableau
ci-dessous nos résultats, a cdté de ceux obtenus avec quelques

types analogues de liquéfacteurs.

Pres- | Tempéra-

Auteur |Année| 4ion ture 0K € 0y 0y y
- (atm.)
NERNST®) . | 1911 | 150 | airliq. | 0,0 | ? 0,33 1/h. ?
j air liq.
RurEMaNt) | 1930 | 135 80 > 0,14 ? ? ?
Keyest) . | 1937 | 135 | 70—40 [0,17—0,54 2 ?

AHLBERG?) | 1937 > 50 | 69—63 |0,16—0,24/151d’azote liq. pour 1
2,51d’hydrogene lig.

Firme |
A. Horer") | 1934 | 160 | air liq. 011 @ 61 2LMh |11—-1,2
HivscH®) . | 1943 | 140 72 ? 1,11 2,51./h 2,5
Loxyg. lig. oxyg. liq. -
Notre appa- 21
reil . . . | 1944 75 55 | 030 |azoteliq.| 2L/h 2

€ est le rendement de 'appareil; §, la consommation de liquide réfrigérant
pour le pré-refroidissement, d,, la consommation en cours de liquéfaction; r est
la production effective en litres d’hydrogéne liquide par heure.
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La fig. 3 donne une vue d’ensemble de I'installation.

Fig. 3.

Nous tenons & exprimer icl nos vifs remerciements au Dr. E.
(GANZ qui nous a souvent conseillés au cours du montage, et & M. le
Prof. ScHeERRER pour 'intérét qu’il a porté & notre travail et les
facilités matérielles qu’il nous a généreusement accordeées.

Zurich, Institut de physique de I’Ecole Polytechnique Fédérale.
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