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Etude de la migration de radioéléments dans un tube
a gradient de température*

J. MERINIS, G. BOUISSIERES

Institut de Physique Nucléaire,
Orsay

Pour étudier le mécanisme de la migration d’un composé chimique dans
un tube de quartz parcouru par un gaz vecteur, on a construit un appareil
constitué d’un tube métallique dont l'une des extrémités est chauffée
entre 600 °C et 1200 °C et l’autre maintenue & 60 °C. On a établi la loi de
migration d’un radioélément qui est de la forme:

t = K eQRTm
ou t est le temps de migration, T\, est la température absolue de la zone
correspondant & la position au temps ¢ du maximum de dépét, @ est la
chaleur d’adsorption molaire sur le quartz du composé étudié R est la

constante des gaz, K est une constante. Cette méthode a été appliquée & la
séparation et & la purification de radioéléments.

A T’aide de radioéléments, nous avons étudié le mécanisme de la migration
d’un composé chimique dans un tube de quartz parcouru par un gaz vecteur
et le long duquel est établi un gradient de température [1]. L’appareil générale-
ment employé (fig. 1) est constitué d’un tube métallique de 90 centimeétres de
longueur et de 1 cm d’épaisseur, calorifugé extérieurement, dont I'une des
extrémités est chauffée par un four électrique et I’autre maintenue & 60 °C par
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Fig. 1. Dispositif experimental.
A. four électrique; B. calorifuge; C. serpentin de cuivre; D. flacon de garde; E. flacons
laveurs étalonnés; F'. tube de cuivre; G. tube de quartz; H. liaisons par tube plastique;
I. alimentation électrique du four; J. thermocouple de régulation de la température;
K. thermocouple de controle de la température; L. sonde & scintillation ¥y.

* Rapporté dans la Conférence de radiochimie, tenu & Bratislava, CSSR, du 6 au
10 septembre 1966.
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un courant d’eau. Dans la gaine métallique, on place un tube de quartz de
0,2 centimetre de diametre intérieur et 0,4 centimétre de diamétre extérieur.
Les radioéléments, introduits dans la zone la plus chaude du tube sont attaqués
par le gaz vecteur, chlore sec chargé de vapeurs de tétrachlorure de carbone
par exemple, dont le débit est maintenu inférieur & 100 mm3 par seconde. Le:
déplacement d’un radioisotope émetteur y est suivi & l’aide d’une sonde
a scintillations mobile le long de I’appareil. En fin d’expérience les radioélé-
ments peuvent étre récupérés par lavage des portions de tube actives avec un
acide approprié.

Résultats

D’une facon générale, le déplacement dans le tube d’un composé s’effectue suivant un
mécanisme différent selon qu’il est présent en quantité pondérable ou & I’échelle des
indicateurs. Si le composé sublimé est en quantité pondérable, il est entrainé par le gaz
vecteur et commence & se déposer dans la zone du tube dont la température correspond
approximativement & sa température de condensation; le dépot s’étale vers les zones
plus froides d’autant plus loin que la durée de I’expérience est plus longue. A I’échelle des
indicateurs, la migration est conditionnée par une suite d’adsorptions et de désorptions.
Dans ce cas le radioélément volatilisé au point chaud, se déplace avec une vitesse qui
décroit progressivement jusqu’'a devenir négligeable dans une zone déterminée du tube:
ou le radioélément se rassemble.

Nous avons établi théoriquement et vérifié expérimentalement la loi de migration
d’un radioélément & I'échelle des indicateurs. Elle est de la forme:

t = K e@QIRT |
ou t est le temps de migration,
Ty, est la température absolue de la zone correspondant & la position au temps ¢ dw
maximum du dépdt,
@ est la chaleur d’adsorption molaire sur le quartz du composé étudié,
R est la constante des gaz,
K est une constante.

Mais le mode de transfert de la matiére n’est pas toujours aussi simple et peut différer
suivant la vitesse de volatilisation du radioélément au point chaud, qu’il est possible
de faire varier en modifiant la température du four.

Si cette vitesse est faible, on peut noter d’abord dans une premiére portion du tube la
formation d’un dépdt qui migre lentement suivant la loi exprimée plus haut jusqu’'a une
position limite définie par la température T',. Mais ce dép6t est instable et disparait plus
ou moins vite; on observe alors dans une deuxiéme portion du tube, 'apparition d’un
nouveau pic d’activité qui atteint une zone de stabilisation correspondant & une tempé-
rature T',, inférieure & T';. La disparition du premier dép6t est d’autant plus rapide que
la vitesse initiale de volatilisation est plus grande et si elle est suffisamment élevée, le
dépdt intermédiaire n’a pas lieu. Dans certaines conditions la présence des deux dépots
peut étre simultanée.

La formation de ces deux dép6ts peut s’expliquer en admettant deux processus d’ad-
sorption différant par leur énergie d’activation. L’instabilité du dépdt intermédiaire
pourrait correspondre & une diminution de la chaleur d’adsorption avec le recouvrement
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de la surface adsorbante, ce qui s’observe lorsque 1’adsorption est régie par une isotherme
du type Freundlich ou du type Temkin. La formation du dép6t final stable s’interpréterait
par un processus de chimisorption obéissant & une isotherme du type Langmuir car dans
ce cas la chaleur d’adsorption correspondante serait peu dépendante du recouvrement
de surface.

Applications

Cette méthode a été appliquée & la séparation et & la purification de divers
radioéléments. Nous avons par exemple isolé I'astate formé par irradiation
du thorium par des protons de 155 MeV. De méme, les radioisotopes de mercu-
re, de platine, d’iridium, d’osmium et de rhénium produits par spallation dans
P’or ont é4é séparés sans entraineurs [2]. Le protactinium 233 a été extrait de
Poxyde de thorium irradié aux neutrons, avec un rendement élevé. Des sépara-
tions ou des enrichissements ont pu étre réalis3s sur certains couples de lantha-
nides; par exemple des traces d’europium ont été séparées d’une centaine de

microgrammes de lanthane

(fig. 2). Nous avons par ail-
2 leurs préparé diverses sour-
ces d’uranium X 1 et d’ura-
nium Z trés pures qui onb
servi pour des études de
180 spectrométrie B [3, 4].
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STUDIUM MIGRACIE RADIOAKTIVNYCH PRVKOV V TRUBICI
S TEPLOTNYM GRADIENTOM

J. Mérinis, G. Bouissiéres
Ustav nukledrnej fyziky,
Orsay

Studoval sa mechanizmus migrdcie chemickych létok v kremennej trubici, naplnenef
plynom a ulozenej v kovovej trubici. Jeden koniec trubice sa zahrieval a druhy ochladzoval
na 60 °C. Zistila sa nasledujica zévislost pre migrédciu rddioaktivnych prvkov:

t = K oQ/RTm,
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kde ¢ je doba trvania migrdcie, Ty, je absolutna teplota zény s maximdlnou usadeninou,
@ je teplo moldrnej adsorpcie sublimovanej latky na kremeni, R je plynové konstanta,
K je konstanta. Tdto metdda sa pouzila na oddelovanie a clsteme niektorych réadioaktiv-
uych prvkov.

N3YYEHHUE MUTPALNN PAOUOAKTUBHBIX 9JIEMEHTOB B TPYEKE
C TEMIIEPATYPHBIM I'PAIVMEHTOM

. Mepunu, I'. Byucuep

Wucruryr ;znepnoﬁ QusnK,
Opceit

YI3yuajca MeXaHM3M MUTDALMK XIMUAYECKIX BEIIeCTB B KBApLeBOH TpyOKe, HAMOMHEHHOMK
Ta30M M HAXONALEHACA B MeTaLIHYeCKOl TpyGKe. OIUH KOHeI[ TPyGKM HATPEBANCH, a BTOPOi
OXIIAMIATCA Ha 60°. Brlta HalileHa CIeyIOasa 3aBHCHMOCTh [AJIA MHTPALMH PafUOAKTUB-
HBIX 2JIEMEHTOB:

t = K eQ/RTm

rge ¢ — BpeMma murpanuu, T, — a0COJIOTHAA TEMIIEPATypa 30HH C MAKCHMAJIBHBIM 0CaHIe-
HUeM, @ — TemjoTa MOJAPHOHK amcopOLUuMM CyOIMMMPOBAHHOIO BellecTBa Ha KBaple,
R — rasosad nocrosHHasd, K — KOHCTAHTA. DTOT MeTOR OBUI MPUMEHEH JATA Pas[eleHus

M OYUCTKH HEKOTOPHIX PAafMOAKTUBHHIX 3JIEMEHTOB.
PreloZila T. Dillingerovd
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