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SEPARATICN DES ISOTOPES PAR ELECTROMICRATION EN SELS FONDUS
par

5 mmes *)

GENSRALITES .~

Liisotopie a €té découverte 2 la suite de 1'étude des Sléments
radiozctifs naturels. Au début du sitcle RICHARDS montra que la masse atomique
du plomb provenant des minarais d'urenium et de thorium dteit différente de celle
du plomb ordinaive. |

On é“aparqut par la suite que de nombreux éléments éteient constitués
en réalité par un wélenge d'atomes de masses différentes, alors que les chimistes
avaient pensé que tous les atomes d'un wéme didment devaient 8tre identiques,
et du m8me coup le probléme de la sédparation des isotopes se trouva poaé,

Au coura des anndos qui suivivent de nombreuses méthodes de fractionnement g
furent élaborées. :

g}c'mfémnca faite & Paris par F, MENES le 17 nai 1963 & is Suc S AL ohinde
da la Sociéts Prengaisc den Electriciens




L*une des premivres a 6% 1'utilisation dea champs électrique ef
magnétique, Sir J.J. THOMPSON sépara ainei les isctopes dun nfon.

La diffusion & %ravers des parois poreusss a é48 employda pour la

promidrd fois par ASTON et LULLLLEN (isotopes du chlore et du ndon).

A 1'heurs actuclle, il existe wa grand nembro de procddds de céparation
des isotopos tels que la distillation moléeulaire, la diffusion thermique, la
diffusion gazeuss, 1'€échange d'icns, la centrifugation et l'electrolyse. Clest sur
cette derniére méthode que nous nove dtendrons.

Les prouddés d'enrichissenent iselopique par électrolyse peuvent 8tre

répartis on deux catéporiess .
1~ Dans le premier cas les isotopes se fractiomnent aux dleotrodes, les isotopes ;
légors se dépooant plus rapidement que les isotopes lourds. Un exemplo de ce
type est la préparvetion de 1'eau lourde par élsctrolyse. 2

2= Dans les méthodes de la seconde caplce, que scules nous envisageons dans la
suite de cet expoad, on utilice les différences de mobilité des ions, smms
gu'il y ait fractiomnement des isotopes lors du dép8t aux électrodes. -

Ces procédds correspondent au phénondne bien connu de migration doe ions (phénow
mne de WITTORF),

Bien que les expériences de ce type ne se soient montres fécondes qua
durent les dernitres anndes, olles sont copendant assez anciennes.
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Bn 1921 LINDEUA'IN sugidre la possibilitd d'um envichissement izotopique
par Slectrolysc d'une polution, ai la vilossc des ions isotopiques de 1°6lément
considéré dépandait de leur masmo.

Les premitres expériences réaliséesn pour eosayer d'observer wn tel
offet ont 4t8 t;mtéee il ¥ & wme quacaniaine d'anndos par LINDEMANN et PILLET en
Angleterra, et per KENDALL, CRITTENDEN et WIIITE aux U.S.A. Il faut citer asussi
1% dutrichion HUR:AN, :

Lo dispositif adopté per cos chercheurs &tait le suivent @ e

Un remplissait un tube de verre hordizontal avec un gel dfagar-agur
contenant plusieurs sols en solution agueuse, La figure 4 xeprésente wn
dispositif ulilisé pour 1'enrichissenent des isotbpos du chloxe,

L2o mobilités dos anlons summentent de la cathode vers 1l'encde, il g'en-
sult que les surfeses Qe aéparaticn entve les différentos sones rostent nottess
sorsqu’on applicque woe tension enfre lea flectrodes, les zones se ddplacent su cours
on mu.

in offet,ls denniid do courant étent constants dans le tude, le chasp
Slentrdaouc set pius Alevé dans les zemes de foible conductivitd.

S wn don C1” parvient dens 2a sono situds A geucke de 14 snfece de 5
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surface de séparation.

: Les différentes sonos se dénlacent done ou cours du temps et.la
vmmmmaamﬁmzmammmmm&na”,u
s'ensuit wne scournlation de 3135 & 1a frontidre NalH -~NaCl.

: Comme 11 était ndcesseire de¢ povrsuivre l'opération trds longtesps, le ‘:@:
ddplacement des sones pouvait 8tre connidérable (twente mdtres en trois mois). On
renvoyait alors de tompo en tempe la zone mobile vers la cathode en repoussant :

ltengamble dn gel.

Au bout d°un cortain temps, on décomposait une trencho de la zone au
voiainage de la frontidre NeOH «NaCl of la masse atomique do 1%élément shlore
étalt déterminde dans 1'espoir d'sn constater wne diminution.

Des essais de co genre furent dgalement tontdy pux ABMIALL. ot PILLEY, dans
1e but d'enrichir les isotopes du lithiwm et du megndsium.

Touten ces explricnces curent un résuliat négatif, bien qus le méthode
g'appliquat aves succle dans le cas de la sfparation @'éléments voisine nom iso-
topigns (Ba, Ca, Ca,Sr, I” 4CH™, Serves vasen).

A la mite ds 2es dz2hsos, KENDALL publia en 1942 wn article dons lequel
il pratuleit quo ley vitusasa de migration des lons ne mentreient sucun effot
isnopique.

BEn réalité, les mithodes d’anaiyse dont disposaient lea premiers expéri-
mntateurs ¢talent Wop grossidras pour leuy permattro de détector lee getite

2 B LLY

ispenents isofopiques an®ils nvolient certaines
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Los recherches entroprises durant la doxnibre guerrs, awt U.S.As o%

en Allenagno, furont cotie fols cowronndes de succha.

BREWER, [ADORSKY et lours collaboratours, 3 Washingtom, porvinrent 2
falre passer lo rappoxrt K4,: de la valeuwr 14,2 & 24 en trois scmnines, dans me
lution do mlfate de pota%aim, Une tontative sur le chlore permit d'augmenter
1a teneur du C172 de 75,764 & £0,705% L'expirionce avedt duré trois semaines

Spalemont. X

Bien gue leo expiricnces sient ou un rémultat poeilif, lse envichisee-
nents i-otopiques atteints étaient tout de nfme rolativement faibles, probable-
ment par suite de 1l'hydratation des dons qul diminue conegidérablement 1%effet.

On pensa que les diffdrencos de mobilitd des lons igsotopiques 4'wmn
élémont étadont plus marqués en milieu "gec®, c'cot-d-dire en gels fondus, et
vors la fin de la guerre KLEill, en Allemagne, mit an point sa méthode 47électro-
migration & conire courmnt.

Fous allons expossr le principe &u procédd sur w schéma do 1’appareild
& 1'aide duquel XIEIN a pu cavichir los isotopes du lithium (fig.2 ).

1a cellule d'électromigration est constitulde per un tube & nombre de
transporie. Un diaphragre = dont le but ent dv limiter les affets de la diffusion
ot de la convection = sfparme doux compartiments au oein desquels plongent les
flectrodds,. Le tbs sst rampl‘i de chiorure de lithiva fondu, la cellule étant
Jianda dans un four dleciriqus. e chlore qui se dfgage A 1'enode est xonvoyé
" te cavinode o i) se recorbine avee le lithium dévoat.

% , x@xémmam*wﬁmmmmmmmmmmm
oeriiment cathodique au éétrinent du el sontonu dens 1o compartinent snod
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liopbration a'orrftera dis qu'il y aura asses de lithiwr adpoot pour que les -
dlectrodes ne plongent plus. Far aillavra, lorsque tout le iithiwnm sers ddpoad
on aura Svidenment tne certaine quntidd de méted dont la cormomition isotopique t

sara identique 2 la co:nposéﬁ.on inftisle.

L*ion IAE Stant plug mobile que L*ion u,'; s 11 8'enmuit o secwmlation
progressiva de L‘LG dang le compartinent cathodigus.

Le contre-~courant repovsselienssmble des ions Ii' avec wne vitesse
intorndédicire entre les vitesees des deux isotépon, L'effet global so tradmit done
par un Adplecement de Lis dana wn sens ot vn ddplacerent de Li7 dons 1fautre sens.

Cetto mithode ent théoriquercat epplicshle A a'irporte quel é1ément ot
nimporte quel sel, Bien entendu, il faudra que certaines condiiions solent
wéaliedes pour que L'opération puisse Stve conduite pratiquoment (le ol doit Stre
‘mffisamment conductonr ot la rocorbinaison d%fﬁ;pmm 8tro vialisée facilerent)
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isotopes, por exemple le lithium. le lithium a deux isotopes, la composition
naturelle étent da 93% en Ii! ot T en 145,

Considérons wn tube de séparation evec deux compartiments, (fig.3), le
ompartizent cathodiqus ol nous ‘déeirons obtenir wn prodult enrichi en isotopeléger
14" et le compartiment enodique dont nous supposons le volume infini, Sa compo-
sition pourra alors 8tre considdrée corme constante.

Lapporeil est rempli de LiCl. Nous électrolysons le sel 9% avus
éteblissons vn contre mﬁﬁeﬁmv&ammlimammmmi
soit irmobile par rapport 2 la cellule d°électrolyse.

Soit C la concentration du 146 exprimde par sxemple 9t squivalew: zap

e’ do liquide, C, cclle du 14', S>it S s ssction &1 diazragni.

¥ flux d"ions L:LG‘ o'est-d-dirve le nombre d'équivalenis de f}ih sl

’
panes M whe =aconds & travers une section du diaphragms an nivesn du compartie-
ment ~athodiqus, ost

banng 4o migratdon dss dong L:i.:’ an 1ltzbgence de conlre-couprant
fiux d%ons
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- If enwichissemont pw@%ﬁs done en fmﬁ% wmhails én Wts,
ofept-dedive en fonction exponentielle de la chargeyessée & travers lo m

la théorie précédente est simplifide. Lanalyse plus rigoureuse du M‘%

tenant compte de la diffusion conduit A des axprossions beaucoup plus compliquies.,

, 1@nmmmﬂWmewmﬁﬁmiaywmmw%mﬁ
fivide, fissile ou caloportew{métal fondw ou se) Fraduje Halheur
Ltisotope 6 présents wne nection efficace do capture csue:, uinsidivabls 1
ﬂmm@mmmm,umnmmnﬁmdﬁw&quwu&uimwm;hlﬁmﬂ

& wna section officace considérablenent ylvs faible. I1 fouvdreit don: Jbtenir du
um 7 & 1'état pur cu trds envichi.

Ia période eat do 4,7 inma. x.-am :
én v 1,3 Mov. :



La forte énerglo du rayormsnent p éris pex ce radicéléme .
période relativerent courte, le rendent particulidrement intﬁwmt pour 1'étude dv
métabolisme du calciwm dans. les os of ladﬁtaam des fumsurs cancérer

w-o-ng‘ %Lg(@u} 7

fialheureusoment, on ne pout songer & utiliser le caloium naturel irradié,
ml'mmﬁmm,mmmmn,m&kfmﬁmﬂeﬁa‘s

SRERE A

qui eat ausel vn dmettcur B d'dnergie 0,25 lev, mais de période assez longue (envirenm
5 mois). Le calcium naturel irredié par les neutrons serait trop toxigue, par suite
de la ' présence de %455 pour pouvoir Stre utilisé,

L2 probléme consiste done & enrdehir lo caleivm natuvel em calcium 46.

Halheursugement la concentration du calcivm 46 dans ls calclum naturel ost extrénoment
petita(3,1077),

Il n'y a pas de néthode, mise A part la sépavation élootromagnétique, qui
permatic de 1'cblonir & 1%état pur d'une fegon dconomique.

2 Par ajlleurs, lc coflt de la séparation électromagnéiique ont extrémement
élevé. Le rondement d*un calutren étant de 1lordre de 5%, le prix de revient asctuel du
illigrasme do caleiuvm 46 obtonu per séparation Slectromas rr’*‘cw & partir
) 1% do 1oxdre de "4 .000 B P,

du caloivm
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TRCHIEAE EXPERY ENTALE

Bn oo g concarme 1z efparation des ieotopee du lithium, los pmﬂbm
expériences 4°8lectronigration conduitos en France 1toat &4, & notre connaissance,

Tpax B, SATTO, du C.E.A., cul a obtonu des coafficients ¢'enyichissements de

de Pyrance, dqui &

1,05. Eldes ont 46 pourenivies pax I,

réalisd vn type d'spporeil de fonctiommement sfr of continu, Ltappareillage

uiilied pour lfenrichissement des isotopes du calcium sst tout 2 fait smalogus
dana gon principe. a : s e

ia celiule d?8lectronigration, placde dans un four Slectrique ‘ranupe—
ront, eat wn airple fubs & nor de trencport, constitud par deux compartiments
son gonpartipents olongont deux

w

- :
séparéds por wi disphragme (mgn 4}, Dan
h : ¥

8lectradns do graphite, e¥ lo cellule est remplis d'un 397 de Jithivm s de

caloiws svivent le cas. Ce sl est le ‘bromure, La recorbinaison du néfal qud

anparait dons le compariinent cathodique so feit grice & wme circulatiou atime
Jde brome. le browe liguide eat vaporisd dons wns ampovle chauffds et envoyé dans
le compsriiment cathodique por passais & travers la cnthode ellcemBmn g eat

"

creust. I'excds de brome oui sort & la bess de 1'Slectrode, guitie Je

y >

poy une tubuluve Tnsémale of vient pe condenser dere vne aatra arpuule gul

cormamione evec la prenidre, Par elnple effet ds vessn commmicsuts, @ Huile

a

revient deng la prenidrs copoule of le oyels recomernces le brooe movenamt do

et

1'&lectrolyss eat reavoy:

deng 1e cirowlt, ook

-

Linopareil peut ainsi foncticnnsy s linglempa, sans qu'il solt

nédeaseive d'intorvaiy sulvensnt que penr za?«zﬁ‘@r wn peu de brome de ftempe &

antro afin de gonpensar les fMaitces SR ;"

T systime de etouvits waieet ds sontr8ler le mﬁmﬁ &n
1°&ppareu, olent-A-dire La vesnbinaleon du métol avec ic drome. Fn mot, ni :
potis 1o ralson queleonqus (mmeaebmmw), nyammﬂmﬂﬁ :




sStel dans lo - digque, i3 pexols de L'aypnrell et la
cathode aon atiogude. er silleurs; 1'sctica du brome sur une quontité notable
de métal déposé peut Blve trés viclents ot conduire & wune destiuction de

1lapuarell. Ce phinoméne dtait particuiilroment marqud denn ie cas du lithium,.
Pow dvitcr coag inconvinients, 1'électrolyse ¢st effecinde pendant une p
péricde prédéterminde. fu bout do ca lups do feups lo ccurani cat intorrompu ot
un appareil de resure pexme® de cont8ler ls ddfférence de potentiel entre lee
électrodos. 541 y a déplt mélallicus, celie ¢iffrence de poteniiel est de

le wdtal a riﬁsprm par auite do la recombinaison Aven le brane. la différence d8
sotentield entre lag électrodes sore redsvews tots Taibis ak l‘é’lectvolyae

FRCOMDENCE

Naturelienent, toutes cee opérations a‘e*fe-‘twsnt aumtiq‘m:ent
per 1l'interrddiaire d'un sypidime de voisis,

B p:a'atiouﬂ in péricde de pacoags uu. oou:'am eot chei.sia en Mﬂon
de 1'intensité de telle fagon qu‘il no so mvdm p&a at aidm’a,

gga SIHCES DE SEPARATION DES :‘mrzs 1y mg:_

&'obatacer lu t:swczwtz*e e*: diz cﬁ i’ai‘.:,
Hrornre 66 ls.a‘vn.xm.




au bont dfun ceztsm *.:aﬂpa étre us
Tﬁemérature dc fuslon de chacun des cmsﬁituantag

Néennoing, les expdriences aveicat 456 ten'Ses dans 1'espoir d'obtents
m sarichissemont iso%opiqus Gu lii:him syant que la odparation dos élémmts
Jithiw et potasaivm n'scpdche l'cpératioz; a'8irc pourmuivie.

Oz, 1laxpdrience s 15vid o vhénonine sdvant ¢ le fractionnement
dey Siézonts IA ot K aterrite aszza' repidemont b 1l'on aboutit & wn 4tat station
neire az:*éa lequel is roprort '2“‘ ne varie plus - lus nobilités apparentes des
iong 14" et K¥ devenent égaliss~ alors que le fvactiomement des isotopes des |
&lémenta correspondants me poursvit jusmu'd atteindrsia: yoleurs ds Slavées. LE
terpdrature Ao travail est alors de 450°

Jet offet extrloenwint hearaux | xoun o.asinle des f¥asdas mente
pepionsds conduisant X des enrichissssents d'envires 0L s iy Tldum, 0 9%
¥
=3
al

SoxTespond & du T4 t&tat pratiguersnt pa {00,974 sw css pamsdtda de

1'omirs du grasms.

Pour intexrpréier ce -;:hénv:fmis.-.e,, M, CIENLA 3 Q"Ls.S 1y '}7;)’1‘.315339 gu'il
dsvait exister dos couplexes aw iype IiT 4 n By = B ,ou plut8t #m

asgerbdlanes etotistiques qui modifieraient ia moUilité spparants des fons I::i o

on biomare as lithium, la mobilits des ions’

ce do Dhomirs do potasaiam,

s w vdlonge trde pauvre en HBr, il y a une tds

forie propoytion Atic aonnés dane une cspe d'ions By . Dens ces condi-
tions la mobilité des ions Li"’ est considérablement diminude ot le résultat

global correspond & va transwort de lithiwm veras le compariinment anodigue.
9? . -



easayé d’utiliser wn cowple d'éxmbqai M‘tm‘t
afin de mmammmmmmmAM° mma-m
du bromue de calcium pur,

Les essals effoctuds sur lee mmmz-mwmmmm
Amﬁmmtnémm‘mmmmhﬁymummahmﬁa'mm “
zapidement et est totale,les tons 14T ot X étant beaucoup plus mobiles que
o™

On gboutit donc & wno chafne CoBr~KBr of OaBr~1iBr le bromwe de
caleimm s'eccumulant dems lo comperiiuent anodique. ;

11 est dote nfcessaive do traveiller & wme tampfrature de plus en plus
élevée gn fur et A meswe que ia slparation des Sléments ao pmdﬁ.t,jw‘i

-

atteindre 765° Yempdrature de fusica de CaBr, pufe

2

Com explriences ont néanmoins pompis d'obienir des factewrs de sépare~
tion de 1'oxdre de 2 2 3,

I} n' a done & priori aucum intér8t 2 pardir d'un mixte.




otiure de caloiwn ;.:w;'u .tﬁa.
menird gue lo fonctionnement éiait saucoup moins satisfalaont; la neutralisation
est difficile, ot cct effct socbie nettement 146 A la vitosse de zolubilisation
du brome, trds grande en présence do Bik, :

Nous avons tonté dfutiliser léa

lne des diffinultés.primipalos dans o5 type d'expdriences est d'obtenir
des températurce élevdées dans wn four Slectrique transperent, et aussi a'éviter la
condensation de sel qui se prodult dans los parties fyoides de 1'appercil par suite
de la tension de vapeur non négligeable des sels A cotte tenpérature. Pour des
expériences qui doivent durer plusiowrs mois, co dernier effet nlest paes négligasbie.

£n ce qui concerne les résultats obtenus eur la séparation des isotopes du

caloium, dans une des dernidres expériences nous evons rdussi A multiplier par 2 la

teneur du Ca46, gur une quantits dgele & 4 grommes de calcium, eu prix d'wne dépense

i'dmergie pour 1'électrolyse de 100 kih. Le prodult préeurichi ! doux fois la tenewr
naturelle reviendrait done 2 1 N.F. le grasme environ.

. Le prix du préenrichissomeni est donc tout d fad$ vegligeable si 1'on ne.
prend on considération que la dépense d%énorgle électrolytiques

11 n'eat pas impossible toutefols de concevoir de: sellules &’&wm
tion euto=chauffantes, clest-d~dirve que la fusion du sel scrait entretenue - par '
1'effet Joule afl au passage du courant d*$lesirolyse, ainaf que I*Eﬁ).uam d’m
matérian antre que le verre de silice dont le prix sat dlevé,

Cecl n'est encore quiun projet ot e*8st pourquel nous Mm m 2

1’heure actuclle ces Studes, avec 1'aide ﬁmcﬁngg 1° VMR.G. “ h 1"" S
Internationale de x’wuma. Vienne m; do

la production et 1'utilisation du mﬂ i
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