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I« JZNTRODUCTLON

La propertion des dwern isctopes d'un €lément peut étre

modifiés par utﬂisaticn de méthodes ‘'d'enrichissement'’.

_ La modification du rmpport d'abondance wotomque permet
la réussite d'expériences de physique nucléawe liée 2 la séparation
plus ou meins compléte d'un isotope particuliez.

Les rapports d'abondance isotopique peuvent 8tre déterminés
par spectrométrie de masse, pé.r spectroscopie optique ou pa;,ﬁ
utiliéation des constantes radicactives. -

 La spectrométrie de masse est la méthode ka plus générale-
ment utilisée. Tdutefoia, dans certains cas, l“émplci de la '
ﬂpactroacopne optique peut Stre recommandé car cenencx demande
nn, appareznage moing complexe et réduit la durée des déterminations.
De plus, les sffets de ""mémoizre'’ sont inexistanta. ‘

La apectroacopie optigue ﬁtilise Vexistence des déplacements
mm@pxqum &anw ies spectres de raies et dane les gpectres de bandes,

Le but de ce mémozre est d'utihser le déplacement isotopique
relatif 3 la raie 5027 A du spectre de I”Uranimm pour effeciuer des
mesures d'abondance précises de l“xs@tope 235. Toutes les abondances
possiblés pourront 8tre déterminées, méme celles inférieures 2

0,71 % (U raninm naturel).
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IR DEPLAGEMEN'E ISOTOPXQUE DANS LE SPECTRE DE L'URANIUM

a) O gme dun déplace ment zs@topique

Deux causes diatmctes sont responsafales de ce phénomene
l'effet de masse iésultzut de »1"eutrainement du noyau par 1'électron
optique autour du centre de gravité commun et 1'eifet de volume
(ou effet de champ) résultant de la différence des potentiels nucléaire
agissant sur les couches électroniques. N ‘ |

Lieffet de masse affecte toutes les raies, mais n'est sensible

~ou mesurable que dauns le  ‘cas des €léments légers. |

Amsa V'écart A g-donné par deux 1satopezs de masse MI et M2
pour une raie de nombre d’'onde o~ est

| 1 m Apm Ay
A.“‘““__m(.ul“’. Z)Nw.“r'ﬁ'; A Az)

en désigant par :
: ' m la masse de I'électron

mp la masse du proton

A le nombre de masse de l'isotope

Pour les éléments lourds. la va.ria.tion du champ nucléaire d'un
isotope 2 l'autre est responsable de 1'effet 1sotop1que observé.

Le champ nucléaire differe du champ coulombien & une
distance du ceantre du noyau d“autant.plus grande que l'isotope est
plus lourd et ce seront .'les électrons 8 qui s'approcheﬁt le plus
du noyau qui seront surtout responsables de ceﬁ effet de volume.

Il en résulte que l'isotope le plus lourd a la longueur d'onde
la plus grande s au contraire, l’effet de masse intervehant pour les
éléments légers est tel que 1'isotope‘le plus léger a la. lcngueur
d'onde la plus granda.

La théorie de l'effet isotopique a fait I’objet de nombreux
&crite, en particulier ceux de KOPFERMANN (1] et de
IONESCO-PALLAS (2] /
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b) Choix de la raie d'Uranium utilisée

La raie A= 502? ;L du specire d'arc de l'uranium a &€
retenue car c'est une raie intense, relativement bien isolée dans
un spectre tras dense,qui présente un déplacement isotopique de
0,12 A entre les composantes relatives 2 UZSS et U238

~ Ce choix a &té guidé par les travaux d'ANDERSON C3_3 .
de GERSTENKORN [47] et ée BENMENA (5].

En effet, si 1'on veut déterminer des rapports d'abondance

isotopique de 'ordre de l'abondance naturelle, il faut utiliser une

raie d'analyse telle que la composante relative 3 'uranium 235

ne soit pas pertubée par une raie parasite, méme tras faiblen

Cette recherchc s'imposait car la raie ) = 4244 A,, utilisée

auparavant, présentait cet inconvénient, comme 1'a montré

" T. LEE ( 6) auteur de nombreux travaux sur 1'analyse isotopique

de 1’Uranium par spectroméirie d'émiesion.

La ﬁgure 1 montre un enregistrement de la raie A 5027 A
obtenu avec un &talon interférentiel FABRY-PEROT ayant un
intervalle spectral libre de 1360 milli kaiser ( mK). dans le cas

de 'uraniuvm naturel( )

...s;aie HelumiLhnmp&zls a pour longueur d" onde
A= 5027, 385 A et 1a raie a relative 3 l'isotope 235 A= 5027, 282 Ag

Les raies A et a sont des composantes isotopiques homo-

logues.

La raie a de l“xsotapa impair 235 a une largeur 3 mi-hauteur

plus grande que la raie A de l'i sotope pair 238, par suite de

|  1tinfluence de la structure hype::fmc:n

. - La figure 2 donne le schéma des tranaitionu relatif 2 la
raie 5027;A ‘CS I36d 7 s . 516.')." 19. 855, 5] pour ces deux
isotopes et e_xfﬁique :l"élésrgisse ment observé. 4
~ Cet élargissement n'est pas trés importaat et ne s'oppose

pas 2 des mesures rela;.ti\fes d'abondance.

(+) 1 kaiser = 1 cm"! | weofooe
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A $027,509 A, on observe une raie B due A l'isotope 238
et ayant une intensité proche de celle de a, dans le cas de V'uranium
naturel. La position de ces trois raies est schématisée sur ia

figure 3.

c) Pouvoir de rzé&sblution nécessaire
Le pouvoir de résolution effectif & employer pour séparor
les composantes isotopiques indiquées précédemment et permstire

leur utilisation en vue de la détermination des abondances est de
'ordre de 500. 000, On travaillera donc 2 haute réaolutiono
L'instrument utilisé jusqu'd présent était le apectromatre

'FABRY-PERO‘I‘ photoélectnque car ¢

it A résolution donnée, le flux lumineus qu'il trans met au réceptour
peut Stre des dizaines de fois plus &levé que celui transmis par les
appareils classiques A prisme ou & réseau’’. [llg

Nous allons, dans un premier temps, rappeler brisdvement
son principe, puis décrire plus longuement la quantomatre
FABRY-PEROT photoélectrique utilisé pour accomplir le travail
présenté dans ce mémoire. | |

: SPECTROMETRES FABB.Y PEROT

Pluaieurs tra.vaux de dosage isotopique dn l'Uranium ont été
‘faits a l'aide d'un spectromhtra F.P Es 3 13] Un appareil inter-
'férom&tnque photoélectrique, connu gous le nom A'HYPEAC EISJ

permqttant d'obtenir une haute résolution et un flux lumineux €levé,
a &té emj)loyé (’_iz] 63] '
a) L'Hzpeac o N

Le spectrométrb comprend easentieuement un monochro-

mateu? 2 réseau ds type EBERT- FASTIE et un interférom%tre

FABRY PEROT constitué par deux lames de quartz uépa,rées pa.r s
trois cales en ailice fondue,, d'égale épaisseur é)\ /20 pres. . -

La figure 4 donne le schéma optique de cet appareil. Les deux
méthodes possibles pour déterminer les rapports d'abondance
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isotopique de 1'Uranium sont : soit la mesure des hauteurs des pics
correspondant aux deux isotopes, soit la mesure des aires des composanties
La premidre méthode permet de faire des mesures relatives d'abon.
dance alore que la seconde méthode permet de faire des mesures absolues.
L'Hypeac nécessite une source tr2s stable car les raies ne sont pas
enregistrées simultanément. Un circuit de référence sert 3 vérifier la
stabilité de 1'émission et 2 faire les corrections nécuuiru, - ;
De plus, le remplacement d'une source par une autre demande un
temps assesz long. |
Vouloir faire des a.nalysu isotopiques de 1'Uranium avec précision

" et dans des délais raisonnables semble donc difficile avec cet appareil 2

moins d'envisager des modifications telles que le remplacement de la
cathode creuse unique par une tétracathode avec un systtme de fixation
rapide et précis,

Dans cette multi-cathode (figurc 5), les différenten sources se

trouvent dans des conditions de travail trds semblables.

b) Quantomdtre FABRY-PEROT :
Cet appareil a 6té congu au laboratoire Aimé Cotton (CN’RS Orsay) [5

Ses éléments constitutifs euent:els avaient été testés avec tatinfaction,
mais il importait, pour le travail que nous enviaagiona. de réaliser un

montage préuntant toute garantie de ltubilité et une grande facilité d'acces

aux réglages.
e BT
Ainsi, la réaliuatzon initiale deltinée 2 montrer le bien fondé du

princfpe de 'appareillage a di subir une refouto complite pour répondre aux
impératiis cévérea d'une utilisation pratique et continue.
Notre effort a surtout porté sur-le positionne meht de la multicathode

qui 4doit étre d'un acces facile afin d'obtenir le changement rapide des sourc

3 étudier et 1'ajustement précis de 1'intervalle anode~cathode et sur la mise

en place des miroirs permettant de confondre exactement tous les faisceau
issus des sources.

Initialement, le renvoi s'effectuait 2 pastir d'un miroir tournant

0 e 0




- b -

commun perpendiculaire : le faisceau lumineux issu d'une source &tait
envoyé horizontalement sur ce miroir par le miroir 3 45° placé au dessus
de la fendtre de la source et la réflexion s'effectuait ausei horizontalement.
Ce 'syntéme de renvoi a &té Sliminé car les éngleo de réflexion sur ce '
miroir commun n'étaient pas identiques selon la place des sources { -1:}—-
pouz les deux sources les plus proches de l'appareil et (%-& < } pour
les deuxkautres). ce qui introduisait des polarisations de transmission et de
reflexion de la lame séparatrice et conduisait & une valeur diz':ria,pport R_
plug grande de 167 emviron pour les sources présentant l'angle d'inci- T
dence le plue é&levé. .

Les avantages du quantémétre sur 1'Hypeac sont la simultanéité de
mesurc‘dee intensités des coinposa.ntes isotopiques et une plug grande |
lnmiﬁosité, |

| Par contre, il n°;sat congu que pour 'utilisation de la raie 5027 A

de V"Uranium.

bol e Pri‘nCiﬁ

Deux récepteurs sont placéa' ap}éﬁ des &talons Fabrﬁ Perot mis

en paralltle ot réglés chacun sur une composante isotopique.
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Les denit FABRY-PEROT sont éxécé&és d'un monochromas
teur commun constitué pa,r i‘asgociation é'un filtre interférentiel
et d"’un FABRY- PEROT de tres faible eyaxsseura o

Les signaux foumis pay les récepteurs sont envoyés sur

des circuits d“im’égratmn et Von mesure les tensions aux bc.\mes

de ces intégrateurs. Le schémaoptique est donné figure 60

b, 2 - Lies sources

La multi-cathode employée comporte quatre pots cathodiques

en Aluminium (fig. 7) contenant chacun 10 mg d'oxyde d'Uranivm.

‘Le gaz porteur utilisé est le Néon.

Un jeu de quatre mireirs fixes et un miroir tournant central
permettent la sélection de la cathode & gtudier, Les guatre trajetse

lumineux doivent &ire rigoureusement gemblables (distances et

a,ngles de réflexion sur les miroirs sont nécesaairem&nt identiques).
A partir du miroir tournant central, les faisceaux lumineux
issus des quatre xcathodes ont donc des trajete confondus (hgc 8)a
Ce régiage optique, long 3 effectuer lors du montage de

laappareﬂ est fait une fois pour toutes, Il est pratiquement indéré-

glable,

Le 'ﬁf'efroidissement de la lampe est réalisé avec de l'azote
Riquide ce qui minimise le dégazage'en couis de fonctionnement e,
par suite, assure une t*és grande atabilité de V"émission.

Lt étanchézté au vide entre la lampe et les cathodes est obtena
a;vec des joinm d'indium. La mise en place de nouveaux pmss se fait
en fin de jo"urriéeo ce qui parmet un pompage dane la lamﬁé pendant

la nuit et un démarrage facile des nouvelles sources le lendemain.

 Apes une journ¢e de fonctionnement, il suffit de conserver la

tétracathode refroidie durant la nuit pour obtenir rapidement son
démarrage ke jour suivant.
Une lampe en verre avec cathode creuse en Uranium massif

est placée en permanence ¥ proximité de cette tétracathode et sert

moeo fop e




€

= i

aux véglages @miqa@,s de Fa.pp&xeii_ pendant le temps néceasaire 2 s
mise en route des guatre sources i étudier. Cette lampe ast
refroidie par. tme cwcu’laﬁmn d'eau froide et son fonctionnement ne pos
aucun .probiémeg‘ |

Le gain de temps obtenu par 1‘"’emp}.ox de cette source auxiliaire

est impoztant, car il est ainsgi posszble &“effectuar lea réglz},ges des

- FABRY- -PEROT pendant la mise en régime de fonctionne ment

Ns-
G-

optimum des sources. -

bs 3 = Le monochromateur

Il est consi:zmé par 1°asaoc1a,twn d'un filtre mterférem;xs:h et

a°an intcrféraml*tre FABRY-PEROT de tres faible épaisseur.

=le filtre interidrentiel : le filtre ”GRUBB PARSONS”

uaalisé a un maximum de transmission 3 5030 A et

8
fournit une bande passanie de 9 A de largeur & mia,haumu;rf
‘avec une transpavence de 32 oo Le maxzimum de trang-

. i [}
mission est ajusté sur la raie 5027 A de V'Uranium en

inclinant le filtre de quelques dégrea par rappur"c 3 la

nor male au faisceau,

- Le FABRY-PEROT monochromateur le specive de

1?Urag,nxum étant tres dense, on pla,ce un FABRY-PEROT
L & 13:; §uite du filtre interféreniiel afin de réduire la bande

pasaa,nte obtenuen B | |

Ca FABRY PEROT doit etm tres stable, ce qm impose un

,étalon 3 cales optiguement collées dans une enceinte

thermostatée.

ﬂ’ ) . o N .
30¢w Les deux lames sont distantes de 0, 165 mm et comporient
:’\c:«@\ une révétement didlectrique de 7 couches.

02y . )
!

Un Circmt de contrdle est obtenue par introduction d'une
lame & faces paralldles mince aprea le monochromateur. Il pex’met
de poanf:mmxer ia bande passante par rapport & la raie d'analyse, en
début de manipulation.

Le déplacement Ce la bande p&ssame fournie par ce monds=

chromateur est tr2s faible d'un jour i 'autre et par conm;‘e:guent,
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négligeable pendant une série de détevminations.

h.4 - Les sggctrométres résolvants

Une iatf;;e 2 faces paralldles divise le faisceau principal en
deux faisceaux a‘&nalySe sizr lesquels on place deux FABRY«PEROT
ré aolvants aya,nt un intervalle spectral libre de 1360 mK {e=3, 6?6 man)
[4] Toute la surface des FABRY-PEROT est umhsée. cette étendx.e
maximum étant permise_ par la nature du monochromateur employé.

b. 5 - Les fécépteura

Ge sont des photomultiplicateurs RCA 1 P 21 placés dans des |

boitiers &tanches conienant de l‘hydfogbne sous pression et refroidis
avec de V'azote liquide afin de rendre négligeable les couranis
d'obscurité. -
~ Les photomultiplicateurs retenus ont‘uné grande sensibilité

et peuvent 8tre utilisés d'une fagon satisfa.isénte aprds une heure ‘
seulement de refroidissement.

‘b, 6 Le systeme optique de conjugaison

Ainsi que sur 'Hypeac, les FABRY-PEROT sont conjugués

avec les fenStres de la multi-cathode ;les Durces &tant conjuguées
avec les diaphragnes isolateurs et les récepteurs.

b.7 Le systéme intggi-ateur

L'int8gration sur les deux canaux est simultanée. Sa mise en
route et son arrét sont commandés par dee relais agissant sur un
obturateur placé devant le diaphragne précédant le filtre interférentiel
Quand un des deux signaux atteint 2°amp11tude permise par l'enregis-.
treur, il agit sur un relais commandant la fermeture de L'obturateut.
Les charges sont conservées panda.nt 10 secondes environ, ce quia
l'avaniage de metire en évidence l'abgsence de courant d'obacurité
et de lumisdre p&raaxte,, qui serait intégré dans le cas coniraire.

Lee capacités sont ensuite déchargées ot court-circuitées et
le zéro de charge enregisiré pendant 10 secondes environ . |

| ‘Une nouvelle intégration sera faite par mise en service dee

capacités et -ouverture gimultanée de l'obturateur. (fig.9 et 10}




Ce systime intégrateur permet de faire un grand nombre de
mesures successives, en 'absence d'opérateur. L'estimation visuelle de
- ' la reproductibilité est immédiate. .
Le fig. 11 montre une série d'intégrations effectuées sur uixe
cathode laigsée en place.
Le temps pendé.nt lequel les capacités sont court-circuitées
et I'obturateur fermé est suffisant pour metitre en position une autre source

de la multi-cathode.

IV - RESULTATS -

~a) Essais prélimmairea

Cen aasaw avaient pour but de te&ter le quaatométre et de mettre
au point un mode apératmre de dosage.

De nombreux espais montrirent que 10 mg d'oxyde d'Uranium
placée dans une cathode creuse ¢n aluminium permettent de travailler
pendant au moins trente heures, 2 éondition de he‘pa{s utiliser de courant
de décharge supérieur 2 50 mA. |

Une wcﬁrce Stalon peut done &tre laissde en place sur la

multi»ca%:hoéie et servir pour plusieurs doaageuc

Le temps d'intégration des signaux eat a;uaté entre une et trois
minutes, en faisant varier la valeur des tensions aux bornea des photomuls=
tiplicateurs et ia valeur des capacités de charge. |

Les conditicns de travail jugées satisfaisantes sont :

intensité de décharge de Vfordre de 30 mA

tension aux bornes des récepteurs 650 < V < 950 volts

capacité d'intégration 0,047 - 0, 22et 1 pF
Cuant 3 la tension aun bornes du Po M, de référencea ené est fournie par
ung alamanta.tmn indépendante. Ceia permet de comparer les luminances des
sources 3 toul moment et de suivre leur évnmtwn au cours du temps.

Le premier essai fut de mettre 10 mg du méme &chantillon

- & oxyde d'Uranium naturel dans chague peot de la t&tracathode afin de
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déterminer la reproductibilit® de la méthode.

Les rapports d'intensité des signaux relatifs 2 3.7235 et & U238

ne sont €évi demment pas égaux aux rapports théoriques d'intensité corres-

pondant 3 I'abondance isotopique car nous utilisons deux raies ayant dss

largeurs différentes et deux récepteurs n'ayant pas, 3 priori}," la méme
sensibilité,

Ce premier essai ne donna pas des rappofts d'intensité des
gignaux €gaux pour les quatre sources. Les différeut:es obtenﬁea pouvaient
provenir des conditions d'excitation qui n'auraient pas été rigoureusement
identiques &t il importait de détermxner quantztativement l'influence de ’
celies-ci pour mettre au point un mode opératoire de doaage satisfaisant.

Bien que la pression de gaz porteur {Néon) soit identique pour
les quatre sources, il est difficile d'obtenir des luminimcuégalea pour ‘dea
courants d“alimentatibn o_enaiblement égaz‘zx (con_ditions de fonctionnement
voisines). Cette élifficu.lté résulte de différences non controlables dans la
fabrication des sources telle que la répaArtitiOn de l‘_"dxy"de sur iéa pareis.

Des dépdts &lectrolytiques de 1'oxdre du .miuigramme d'oxyde
ont &té esaayés, mais n'ont pas permis de :résoudre ce probleéme, Au
contraire, les écarts deluminance, A courants égaux, sont plus 1mpomnts

alors qu'avec le d&pot peaé de 10 mg d'oxyde. A cela. s'ajoute une tres

grande diminution de la laminance.

Les modea de travail pou:biee sont 1’ égalité de luminance ou

1'égalité de courant d'alimentation des aources.

Nous allons indiquer les ré&sultats obteuun dans 1'un et l°autre

ca® avec de l'Uranium naturel et les enseignements que nous en avons tiré.

a. 1. Ut‘i!isatio‘n des ra.iosb aet A:

Css deux raies sont des raies homolcguese
Sx "on déaigne par I et 1 les intensités des raies érmaee par

la source (I de l'ordre de 100 I ), on mesure, apres mtégranon, des

élongations ha et h A telles que :
= kI
a a
= k'L

A
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Les facteurs k et k' faisant intervetur le facteur de séparation
deluuina.nce introduxt par la lame Ae verre 2-faces paralldles, les transmi-
ssions des FabryoPerot résolvants, la sensibilité des photomumphca:eurs
dans leurs.ccnditions d'emploi (tension aux bornes des dynodes) et la valeur
des capacités de charge. '

Appelons f le rapport des élonga.taons h et h qui peuvent étre

renduen voisines par a.justement dea facteurs k et k'

F = a a

. ’ . t

| | . ,h A k'I N

Ces deux €longations sont proportionnelles aux nombres d'atomes
235 238 '

émetteurs d'U et @UY, mais les facteurs de ptOportionnalité
importent peu car nous ne ferons que des mesures relatives d'abondance
isotopique. ’

Utilisons une séparatrice réfléchissant environ 807% de
Vintensité incidente et en transmettant 107 énviron, ce qui nous permet
d'envoyer sur ‘le -.FPa 'intensité 0, 8 I& et sur le FP A Vintensité 0,1 X A
seulement. , ‘

A praori, il nemble préiérable de travainer avec des mmrces
de luminance égale plutot qu'avec des sources a.ya.nt des coura.nts d'ahm.eno
tation €gaux car ainsi on obtient des tempe d“zntéﬂration identiques pour
lel d:.ffé’rentes ﬂourceuo

De tres nombreux essals faits Mutﬂnunce égale avec 10 mg du
méme échaﬁtslqu _<1'1.13()8 naturel dans les quatre sources ont donné dea
rapports rpouva.nt différer de 8 7 alors que des gacais 3 intensité de couran
égale ne donnaient que 6 7.

. Les différences observées Staient toujours plus faibles & intensité
de courant €gale qu'd luminance égale, ce qui peut s"!nterpréter’_ par
Vexistence d'un phénomene d”auto»a,bsoxfticn nomn négligaab).e‘ sur le raie
A, en relation avec les conditions de fonctionnement des sources. Ces
différences &taient lides aux pots cathodiques.

Donnana un exemple des rdésuitats obtenus.

- en travaillant 3 luminance égale, c'est-A-dire avec
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' q"&)/ il= 29 mA -iz=,32m:_& i3= 34 mA i4= 29,5 mA
- . "} . . . o .
Q}d W Wbt ~ on obtient les valeurs moyennes
. “ Py = 0,784 f’z =0,852 [, =0,828 f4 = 0, 800
donc un f’ moyen de 0, 816 et des &carts extrimes de 'ordre de x4 /B
th farsnr—
- en travaillant avec ces mémes sources 3 intensité égale, i = 35 mA,
on obtient - ‘
FI = 0,785 f’z = 0,828 f’3 = 0,816 _F4 = 0,792

donc un Pmoyen de 0,805 et dei &carts extrames de 1'ordre de & 3 7%,

Ces écarts sont trop importante pour permettre la détermination
précise des abondances isotopiques. '

Nous avone alors décidé diutiliser la raie B qui n'est pas
homologue de la raie a mais dont l'intensité est voisine de celle de a pour

l°abondaﬁce naturelle.

a. 2. Utilisation des rajes a et B ¢

- La séparatrice précédeate a €t€ remplacée par une houvaile

séparatrice réfléchissant environ autant de lumidre qu'elle en transmet,

Les essais faits avec les raies a et A ont &t& repris avec a et B

et nous avons obtenu des rapporis P V= %i—;—-— beaucoup plus voigins pour

les quatre sources et ceci quelque soit le mode de travail choisi.

De plue, nous avons constaté qu'une variation importante de

luminance ne ne répercute pas sur P'. .- )

Les écarts observés sont de 'ordre de 2 1/, seulement et se
conservent en passant d'un mode de travail & un auvtre, comme le montrent le
tableaux I et II,

Le tableau I rassemble les résultats 3 luminance égale (au début
des mesu:as) et le tableau II ceux a vin.tensité de- coqrant'égalae‘

- Dans le cas I, le photomultiplicateur de référence donne au

début des mesures ' G»Mm"taum gﬁa&,

. ll = 195,9 mm pour il = 41,5 mA
. 12=194,,1vmm ' . - i2=46 - mA

) ‘ 13 = 194,3 mm . i3 =31 mA

14::. 195,5 mm i4“= 39 mA
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: et 3 la fin des méures. trois heures plus tazxd

11 = 167 mm pour 1! = 41 mA
) lz=lz9,5mm ‘ - 2 = 45 mA
13 169 mm : i3 = 30,5 mA
14 166 mm ~i4 39 mA

La chute de lundnancede la cathode 2 est de l'ordre de 207% % par
rapport aux trois autres, mais ne modifie nullement P °.

Les valeurs moyennes de f" ‘sont :

Fl vO 7246 avec 6 t* 0,0079 soit | 1, 09

f ;= 07365 - ' =0,0087 "o 1,18 %
f’3= 0,7364 ' e = 0, 0088 o 1,20 %
F'4= 0,7319 "’ = 0, 0080 " 1,09 %

N désignant 1'écart moycn et t le coefficient de Fxscher pour un intervalle

de confmnce de 957 (26 menureo)

- Dans le cas II on prend

ilciz-—i3 4 =40 mA

- ce qui conduit &

l\hL@qu d\ﬂ au,xau?‘ (SQQ,,

ll = 161 mm au début et 136 mm 2 heures plus tard
lz =110 mm " 87 mm "
13 = 230 mm. 1 178 mm '
14 =170,53 mm ' ) 133 mm v

Les mtenaitéa finales sont de 39 mA ponz' les 4 sources. Les
lurnnaneu mztmlea et finales sont tres différentes d'une cathode & Vautre

puisque les luminances extrames sont dane le rapport 2. Mais ces dﬁ:fférencea

v importantes n'affectent pas les rapports P , s
P, =0,7235 avec Ot =0, 0086  soit 1,18 7%
P, =0,7343 " =0, 0085 1,15 %
P'y =.0,7363 . "o =0, 0068 "0,92 7

. v ' p', = 0,7303 0 u 20,0086 o118 %

t &tant le coefficient de Fischer pour 14 mesures et le méme intervalle de




conflance que précédemment. ,
On retrouve les valeurs f‘ du cas . Il faut surtout remarquer

que les 160 intégrations des tableaux I et II se eont réparties sur un temps
de travail de pres de six heures et que l'on ne cohstate pas de variation
sensible de f‘ ' entre le début et la fin des mesures.

Ce résultat est tres important ét,mqntre que le montage réalisé
est d'une grande stalilité : lea Fabty-?erot sont bien thermostatés et leurs
cloches ne prébenteat aucune fulitq de pression. |

b) Dosages :

Les courbes de dosage de la concentration en Uranium 235
pouvent 8tre &tablies, compte-tenu des renseignements fournis par les essaie
préliminaires, car nous disposons de dix &talons couvrant la gamme

0,402 - 93,27 7 de la maese totale de 1'élément qui sont ¢

0,402 % en 0235

0,894 7% "

1,647 % v

2,997 % "

4,95 % ¢ et 94,98 % en U238
‘ 10,07 % " 89,82 7% W

19,80 % " 79,86 % 0

_ 34,89 s " 64,69 7% "
90,10 7% 0 8,80 % o
93. 27 % i 5,44 % v

Les six derniers étalons sont des étalons du National Bureau of

Standards, présentant pour les forxts enrichissements des concentrations

en 0234 et U236 non négligea}aleuo

Un autre Stalon est fourni par V'aboandance isotopigue naturells.

Ces &étalons nove avaient §t€ aimablement fournis par le
Service dsnalyse et de Chimie Appliqués/Section d'Analyse des Combustibiee
Nucléaires du CEN-Grencble, |
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Nous avons pu tracey des courbes de dosage en utilisant quatre
étalons chaque fois et ensuite effectuer le dosage d'échantillons d'abondance
- isotopique inconnue remis en mdme temps que les é&talons.

Le manque d'étalons entre 35 et 907 ne nous a pas permis de déter-
miner de coarbes précises dans ce domaine car il ne nous &tait pas posaible"
d'effectuer des mélanges intermédiaires, vu les faibles quantités d'étalons
NBS en notre poasession. '

Le modes de travail choigi est la brillance ég ale et L'utilisation de la
raie B jusqu'd des enrichissements de 107. Pour les taux supérieuzs 3 107%,
la raie A ¢st employée au lieu de B qui devient trop iaibléa Le risque
d'auto-absorption, bien entenda, doit alors &ire pris en considération et les
résultate 6btemxs risquent 4'8tre moins précis dans ceite zone de concentratim

Les abondances déterminées sexont comparées aux valeurs trouvées

par npectrométrie de masse et les &carts indiquéa,

b; 1 Echantillons ayant une abondance iaotggiqne en U‘?':"5 inférieure & 1,65% :

. On les dose en utiliaunt les é&talons » :
0,402 0, 894 et 1,647 7%

ot on déterminant f ' =

‘= Echantillon n® 1 .
On obtient (tableau III) : :
pour &talon 0,402 % P' =0,5307 avec - t=0,0082 soit 1,54 7

" 0,89¢ %» ['=0,6492 avec g t = 0,0072 soit 1,11 %
L 1,647 % [1=0,8397 avec g ¢ =0,0062 soit 0,74 %
pour échantiilon F‘ = 0,6045 avec Gy t =0, 0063 soit 1,05 7

La courbe III tracée avec ces valeurs de F' et de G & d@nna pour

i éch&ntiuon n°1la conccntration
0,705 + 0, 025 _
alors que la valeur trouvée par eépectrométrie de m_as_u'est 0,711 = 0, 001,

soit un fcart de 0,8%.

ol

¢ 8.9
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- Echantillon n® 2 -

On obtient (tableau IV):

=

pour &talon 0,402 7% ' = 0,4722 avec G'mt = 0, 0033 soit 0,70 ¢
B 0,894 7 ;' = 0,6157 avec o b= 0,0061 soit 0,99 7%
" 1,647 % E' = 0,8397 avec U7t = 0,008 soit 1,03 %
pour 1'échantilion f ''=0,7515 avee Ot = 0,0085 soit 1,14 7%

La courbe IV tracée avac ces valeurs de F' et de W'mt donne pour

1’échantilion n® 2 la concentration

1,36 = 0,03

alors gue la valeur trouvde par spectrométrie de masse sergg 1,430x0, 002,

soit un écart de 4,9 %. Gunil; —

be 2 Echantilions ayant une abondaﬁee isotopique en 0235 compvrise entre
la 65 et 10% :
Nous n'avions pas en notre possession d'&chantillens & doser dans

cette gamme de teneur. il &tait cependant possible de déterminer la courbe de

dosage et l'incertitude relative probable sur la concentration.
On utilise les &talons
1,647 2,997 4,95 et 10,07 %
et on détexmine F‘ comme précédemment.

On obtient (tableau V) @

pour &talon 1,647 % =0,2131 avec Tt« 0,0029 soit 1,05 %

- 2,997 % 0,3671 avec c‘m: = 0,0022 soit 0,61 %
" 4,95 % = 0,5261 avec o-mt = 0, 0049 soit 0,99 7%
1 10,07 7% {6"-.— 0,9139 avec Tt =0,0132 soit 1,44 A

||

|
v

-

La courbe V tracée avec ces valeurs de P-‘ et de G;;" meontre gu'h une
incertitude relgtive sur la concentration de l'ordre dp/l.{%;//
b. 3 Echantillone ayant une abondance isotopique en U,zss_cgmjprise entre
10 et 35 %. '
" On les dose en utiun;xt les étalomo
10,07 19, 80 et 34,897%

ka
k' A

La rale A est maintenant employée et on détermine P =
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Echantinon n® 3

. On obtient (tableau V!)

pour &talon 10, 07 | F 0, 2332 avec &, t = 0, 0046 soit | 1,95 7o
“ 19,80 P =0,4310 avec ot = 0, 0042 soit 0,97 %
" 34,89 f =0,8751 avee gt =0,0047 woit 0,5¢ %
pour U'échantillon ?-— 0,7300 avec o—mt ='0, 0031 sait 0,43 %

La courbe VI tracée avec ces valeurs de F st de ¢ ¢ donne pour

i’échantilion n® 3 la concentration

30,55 0,10
alors que la valeur trouvée par spectroméirie de masses est 30, 05 %0, 1, soit

un écart de 1,7 %.

bo4, Echantillon ayant yune abondance isotopique en U235 ougérieare a 35 7%.
Nous ne disposons que des &talone 90, 10% et 93, 27 %, et en tris
petite quantité ce qui ne permet pas la confection de mélanges ayaunt une

abondance comprise entre 35 et 90%.

Il sera donc trde difficile de faive un dosage prsci_n; 2 moins de se
trouver } une concentration de 1'échantillon proche de cellé d'un Stalon. |

Un échaaimon d'abondance isotopique voisine de 90% nous fut fourni
dans le cedre du circuit d'Schantillons organisé par la Direction des Matériaux
et Combustibles Nacléaireu et le rdsultat obienu est indiqu.é dans le
paragraphe qui auit.

b. 5, Circuit d'€chantilions CEA 04 (Mai 1968)

Ce circuit comportait deux &chantillons d“Uranium& teneur isotopigue

tres différente _
CEA 04 A enrichissement envizen 1,5%
CEAC4 B enrichissement environ 90%
fcjui furent remis & plusicurs laboratoires fra:;t;aib afin de pouveir Etablir
une comparaiscn de résultats d'analyse ino.tdpiquev igr des échantillons donnés,
Nous fimes le seul kaboratzﬁxe. ayant fait des déterminations par

méthede optiqus, tous les autres utilisant la spectrométrie ds masse.

¢ 906
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Les »ésuliats sont expPimés en pour cam' de la magge totale de

1’ glément, .
'CEA 04 A

) Notre résultat est 1,40 % 0, 04
alors que ies résultats par gpecirométrie de masse étaient compris entre
1,373 et 1,423, selon les laboratoires, pour des analyaeu par thermoionisa-
tion et emtre 1, 3802 et 1, 3836 pour des analyzan sous forme d’UF6 .

GEA 04 B':

Notre résultat est 88,2%0,5
tincertitude provieént en grande pa.rtie e tracé de la "'droite'’ de dosage.

Les résultam des autves laboxatcirea éta.ient comprie entve 88, 21 et 88,43.

Ce circuit d'Schantillons CEA 04 nous a permis de comparer utile ment
leo rdaultaw obtenus par notre mé&hode avec ceux obtenus pay apectrométrle

de mosse : ils sont trén voiuins et montre lu validité de notre méthode de

dosage.

V- CONCLUSION- ) LT [T
Le gquantomatre Fabry-Perot permet d“effectuer dea dosages xaotopique

de l‘Uramnm 235 avec une précision rela.txve dépendant de la concentration,

qui est : |

| de i_-“_or’dz.fe de 4% ' | C = 0,5 %
XL 27 o C= 2 7
1 1% o o u C - 10 %
e 0,5% T lC‘= 20 ,z'

Le nombre de dosagea Journalmr possible avec l'apparexl existamt ne
peut dépauaer deux. ’

Une étude particulikzre des sources permettraxt d”augmenter le nombre
de dosages et de réduire le d€pot dans les cathodes.

Les avantages de la méthode résident dans la siraplicité de Vappareil,
I'absence d'interférences et d'effets de mémoire.

Lés inconvénients sont sa faible précision (comparée 2 celle obtenue




- par spectroméirie de masse) et une quantité de matidre par analyse de V'ordre
du milligramme. De plus, les dosages poseibles ne sont que des dosages

relatits U2 0 /u238,
Le dosage de U233. 0234 et U236 nécessiterait une nouvelle étude
plus poussée pour déterminer les éléments optiques nouveausx 2 utiliser. Ce

probleme, s'il s'avere intéressant, reste encore 3 résoudre.
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O A . B
q._.r,[:g .

Tableau 1

cathode 1 cathode 2 cathode 3 cathode 4
0,717 0.714 0,734 0,727
0,727 0.738 0,741 0,701
0,740 0,779 0,718 0,719
0,702 | 0.690 | 0,718 | 0,728
0,719 | 0.704 | 0,690 | 0.734
0.733 0 744 0,707 | 0.729
0,713 0.735 0,707 0.757
0.716 | 0,735 | 0. 729 | 0,685
+ 0,686 O.719 0,732 0,719
0.726 0.7/33 0.775 0-.720
0.696 0.740 0.741 0,740
0,720 0,729 0.758 0. 729
0,719 0,732 0. 777 0,716
0,731 0,767 0. 739 0,747
0,727 0.731 0,740 0,722
>0,769 0,756 0,724 0,723
0,750 | 0,776 0,722 | 0,713
0,713 0.714 0.735-| 0 722
0,735 | 0,737 | 0,735 | 0,746
0.752 0.722 0,754 0 747
0.723 | 0.728 | 0,709 | 0 746
0.705 0,762 0,762 | 0,773
0.704 0,753 0,727 1.0 743
0.714 0.720 0,751 0 722
0,751 0.763 0,760 0..754
0.752 | 0.728 | 0,762 | 0,768
valeur moyenne valeur moyenne valeur moyenne | valeur moyenne
0,724¢4 | 0,736 0,736, 0.7314




Tableau II

Cathode 1| | cathode 2 | cathade 3 | cathode &
0,741 0,731 0.734 0,723
0,753 0,740 0,735 0,747
0,722 0,747 0.718 0,723
0,726 | 0.737 | 0,740 | 0,757
0,718 0,742 0,716 0.756
0,710 0,719 0,732 0,726
0,726 0,764 0,746 0,727
0,708 0.743 0,742 0,723
0.742 | 0.726 | 0,740 | 0,713
0,702 0,746 0,735 0, 743
0,715 0.720 0.761 0.719
0,735 0,712 0,749 0,720
0.709 0,714 0.734 0,719
0,722 0,739 0,726 0,722
valeur moyenne | valeur moyenne | valeur moyenne | valeur moyenne
0,7235 | 0,734, 0,7365 | 0,730,




Tableau III

Ua04026M Ua0,894%| Ual647%| Uadoser
0,525 0,656 0.830 0,581
0.525 0,633 0 .848 0.593
0,513 0,665 0.857 0,609
0,540 0.644 0.840 0.602
0.542 0,657 0.841 0,603
0.517 0,642 0.826 0,608
0.508 0,648 0.856 0.601
0,542 0,652 0.833 0.611
0.530 0,652 0,835 0,620
0,541 0,632 0,839 0,605
0,544 0,668 0,839 0. 612
0,542 0,641 0,832 0,609
valeur moyenne| valeur moyenne| valeur moyenne| valeur moyenne
0,530,| 0,649,| 0,839, | 0,604
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Tableau IV

Ua04026%| Ua0894°%| Ua 1,647%)| Uadoser
0.474 0.624 0.870 0.774
0.479 0.633 0.867 0,758
0,471 0.638 0,843 0.768
0.476 0.623 0,848 0.766
0,483 0.622 0,848 0.764
0.481 0,614 0.851 0,763
0,468 0,617 0.839 0,736
0.468 0,612 0. 815 0.745
0 464 | 0.614 | 0,831 0. 752
0.468 0. 507 0,834 0. 39
0,466 0,600 0,816 0,768
0,465 | 0,607 0,836 0,730
0,474 0,615 0:, 829 0,740
0.477 0.607 0,832 0. 743
0.469 0. 0612 0,836 0,726
valeur moyenne | valeur moyenne| valeur moyenne | valeur moyenne
0:472;,| 0,615, | 0,839, 0,751,
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Tableau V

U2a1,647%| U a2997%| Ua495%]| U a1007%
0,271 0.367 0,537 0.910
0.288 U,.367 0.530 0.881
0.277 0,364 0,538 0.860
0,277 0.369 0.536 0,918
0.274 0.362 0,534 0,896
0. 273 0.370 0,534 0-.917
0,273 | 0,377 | 0.510 | 0,924
0.269 0.362 0.513 0,829
0.273 | 0.367 | 0.524 | 0,900
0.273 0,369 0.520 0.922
0.272 0.360 0,524 0,930
0,285 0.369 0,516 0,908
0.275 0,365 0,529 0,942
0.269 | 0.368 | 0.521 | 0,958
0.267 | 0.371 | 0. 526 | 0,917
valeur moyenne| valeur moyenne| valeur moyenne| valeur moyenne
0,273, | 0,367, | 0,526, [ 0,913,
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Tableau VI

U 210,07 U a 1980% U a 34,89% U adoser
0,244 0,426 0,872 0,733
0.231 | 0. 428 [ 0,881 10,723
0,231 0,432 0,870 0,728
0, 225 0,430 | 0.870 | 0,731
0,229 0,439 0,872 0,728
0,231 | 0,438 | 0,874 | 0,728
0, 231 0,423 | 0,889 0,729
0 237 | 0,435 | 0,873 | 0,733
0 240 '} 0,428 10,875 | 0,737
valeur moyenne| valeur moyenne| valeur moyenne| valeur moyenne
0. 233, 20, 431, | 0,875, 0.780,
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