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ABSTRACT 

The technics established for the study of Radon and Thoron daughters were applied 
to the determination of y activity on particles of a radius below 2.10V cm at ground 
level. Long time samplings were used and the collections were measured with a y 
multichannel spectrometer. 

Our experimental results allow us to verify that y activity fixed on particles with 
radii below 2.10-6 cm represents an average of 16 % of the total artificial radioactivity. 

La majeure partie de la radioactivitt? at- 
mospherique est dQe aux dBp6ts actifs du radon 
e t  du thoron (radioactivit6 naturelle). Mais il 
existe Bgalement une radioactivit6 artificielle 
(explosions nucleaires, ou produits radioactifs 
lLch6s dans l’atmosphhre pour 1’6tude de 
ph6nomdnes m6t6orologiques) se fixant sur les 
aerosols atmosphBriques. Les particules qui 
nous interessent sont constituBes par des pro- 
duits de fission assez recents dont la tableau 
ci-dessous indique les principales caract6risti- 
ques (FRISCH, 1958). Les produits de spallation 
(par exemple srP, ‘Be) sont en quantites 10 it 
100 fois plus faibles et ne jouent donc pas un  
rBle appreciable. 

Energie de 
Periode rayonnement 

Element radioactive (MeV) 

290 jours 
35 jours 
65 jours 
39,s jours 
30 secondes 
40,2 heures 
27 ans 

290 jours 

0,840 
0,768 

0,757 a 0,724 
0,500 

0,513 it 0,620 
1,600 
0,661 
0,135 

a Le “Mn est un produit d’activation (peut-Atre 

Le lo6Rh provient du l’J6Ru (pbriode un an) 
un traceur). 

qui est un Bmetteur p--pur. 

D’aprBs ce tableau, on remarque, d’une part 
que tous ces corps sont des Bmetteurs radioac- 
tifs y,  d’autre part qiie leur pBriode est, en  
g6nBra1, de plusieurs mois. De plus, leur con- 
centration dans la basse atmosphere est faible : 
quelques atomes pour 100 ma d’air (JUNGE, 
1962) au  niveau du sol (contre 10’ it los 
atomes RaA par cms d’air) (RENOUX, 1965). 
I1 nous faudra donc detecter ces particules avec 
les m6thodes specifiques des rayonnements y,  
et leur periode nous permettra d’effectuer les 
prBl6vements de longue d u d e  necessites par 
leur faible concentration, afin d’obtenir une 
activite suffisante sur les capteurs. 

I. Captation des aerosols 

On s’efforce de selectionner les aerosols sui- 
vant leur &at de charge Blectrique et  leurs 
dimensions. 

Les gros ions sont captes sur les Blectrodes 
axiales (fils de 0.4 mm de diamhtre) de tubes 
de ZELENY (RENOUX, 1965 et 1966) de 120 
em de long et 4 cm de diamatre (extdrieur). 
Dans tout ce qui suit nous ne considberons 
que les gros ions moyens (rayon moyen in- 

1 Ont collaborb $, ce travail MM. BILLARD~, 
BRICARD*, CANET~, FRANCOIS~, GIROD~, MADELAINE~ 
et PRADEL~. (1 Commissariat B. 1’Energie atomique 
Fontenay aux Roses; ’ Facult6 des Sciences de 
Paris.) 
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ferieur 8, 210-6 cm), l’activit6 y fix& sur les 
petits ions au niveau du sol &ant trop faible 
pour atre mesures. 

Les noyaur neutres de dimensions identiques 
il celle des gros ions moyens sont capth par 
une batterie de diffusion (RENOUX, 1965 et 
1966) constitub de 800 plaques metalliques 
verticales de hauteur b = 10 om et de longueur 
z = 35 cm distantes les unes des autres de 2a = 

0,06 cm. L’efficacite de cette batterie a Bt6 
Btudi6e en fonction du debit de l’air qui la 
traverse. Dans Ie caa de ces experiences, nous 
utilisons un debit de 25 l/minute (efficacit6 
de captation superieure h 80%). Etant donnee 
la faible activite captb, il n’est pas possible 
d‘op6rer h un debit plus faible. 

Les a6rosols ayant traverse les tubes de 
ZBl6ny et la batterie de diffusion sont capt6s 
par des filtres papier dont l’efficacit6 de cap- 
tation est pratiquement absolue (MADELAINE, 
1964). La p6n8tration des aerosols B. l’int6rieur 
du filtre ne perturbe pas les comptages de 
rayonnement y. 

11. DBtection de la radioactivtd y fixbe sur 
les diffhrents capteurs 

Nous utilisons un spectromdtre y (JULLIOT, 
1960) muni d’un detecteur scintillations (86- 
lecteur transistorise multicanaux * Intertechni- 
que R type SA.40). 
1) Le dktecteur (sonde) est constitu6 par un 

scintibloc (monocristal d’iodure de sodium 
INa active au thallium monte directement sur 
un photomultiplicateur E.M.I. 9.584) relie it 
un preamplificateur transistoris6. Cette sonde 
est plac6e au centre d’une chambre en acier 
inox de 1.35 ms de volume, elle-m6me disposee 8. 
I’interieur d‘une cellule blind& en plomb dont 
les parois ont 10 cm d’6paisseur, ce qui Blimine 
les effets parasites das 8. la fluorescence z et 
au 6 r6trodiffuse * sup les parois de la chambre 
en inox (DUQUESNE et al., 1960). Les impulsions 
reques sont analysees par un selecteur d’ampli - 
tude. L’amplitude de ces impulsions &ant pro- 
portionnelle a 1’6nergie absorb60 par le cristal 
I Na, il est possible de realiser un spectre 
Bnerg6tique du rayonnement y Btudi6. A cet 
effet, un convertisseur transforme l’amplitude 
du signal zt analyser en un train d’impulsions 
periodiques dont le nombre N est proportionnel 
B cette amplitude et reprhnte  l’adresse du 
canal oh ce signal doit 6tre compt6 (fig. 1). 
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Fro. 1. Comptage de l’aotivit6 y .  

Une Bchelle d’adresse selectionne le canal de 
rang N dans une memoire h, tores de ferrite 
et y inscrit une unite. On peut enregistrer jusqu’ti 
10’ coups par canal. Les resultats sont donnes 
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FIG. 2. Tube A gros ions. Prblbvement du 7/12/62 au 7/1/63. Comptage de 970 minutes du 10 au 11/1/63. 

sous forme num6rique par une machine im- 
primante. La memoire de l’appareil permet- 
tant un (( stockage )) de l’activith, il est possible, 
par des comptages de longue dude  (plusieurs 
centaines de minutes) de dBceler de faibles 
radioactivit6s. 

2 )  Etalonnage de Z’appareil. Les spectres y 
sont complexes et dhs B plusieurs phBnom6nes 
(effet Compton, effet photodlectrique, effet de 
paires). Parmi ceux-ci, seul l’effet photodectri- 
que qui fournit le pic photoBlectrique o est 
representatif du rayonnement BtudiB, qui peut 
6tre dBtermin6 apr6s un Btalonnage prdalable 
avec des sources connues. Dans tout ce qui 
suit, on se limite a des Bnergies inferieures B 
1,8 MeV. 

En fait, 1’6mission y accompagne gBnBrale- 
ment une Bmission p. Un Bcran en plexiglaas 
de 3 mm d’epaisseur arrbte les p sans influer 
sur le rayonnement y de la source ou de 1’6chan- 
tillon ii Btudier. 

111. Mise en Bvidence de gros ions radioactifs 
A vie longue (Renoux, 1961) 

On place en sBrie un tube de ZBlBny et un 
filtre papier monte ti l’inthrieur d’un porte- 
filtre Btanche. Le debit de l’air ti travers 
l’ensemble de captation est de 30 l/minute, la 
duree du pr616vement d’un mois. Le fil axial 
du tube de ZBlBny est port6 B une tension 
negative de 2.840 volts (mobilit6 limite lo-* 
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Fro. 3. Filtre papier. Prblbvement du 7/12/62 au 7/1/63. Comptage de 250 min le 11/1/63. 
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FIG. 4. Captation des drosols radioactifs ti vie longue. 

cm/s/V/cm) et fixera donc des gros ions charges 
positivement. 

Pour cela, on compte le fil axial du tube B 
ions (on le dBcoupe et on le fixe sup un support 
circulaire en papier de 26 mm de diametre) 
pendant 970 minutes, et six parcelles du filtre 
papier de 26 mm de diametre, empil6es les unes 
sur les autres, pendant 250 minutes. Les fig. 2 
et  3 indiquent les spectres obtenus. Au coum 
de ces premieres mesures, le mouvement propre 
n’a pas BtB ddduit, ce qui se traduit, dans le 
cas du fil axial du capteur de Z616ny, par un 
Blargissement des pics photoelectriques. N6- 
anmoins l’activit6 Btait suffisante pour qu’on 
puisse les distinguer et  les utiliser. On voit 
Bgalement apparaitre le pic d O  au ‘OK et pro- 
venant du mouvement propre de la sonde. 

L’activit6 y do 1’6chantillon renfennant un 
Qmetteur donne est proportionnelle st la sur- 
face du pic photo6lectrique fourni par cet 
Bmetteur. En comparant les surfaces des pics 
d’un corps donn6, dans le cas du tube de 
ZBl6ny et  dans le cas du filtre, on peut donc 
connaftre la proportion d’atomes de cet 616- 
ment fix& sup les gros ions positifs. Bien en- 
tendu, une correction d’accumulation et, pour 
le filtre, une correction de surface, doivent 
&re faites. 

Le tableau ci-dessous represente le rapport 
de l’activit6 y fix6e par les gros ions positifs 
B l’activit6 totale fix& sup l’ensemble des 
aerosols naturels et resume les r6sultats obtenus 

Element l W e  t l4ICe lo3Ru n6Zr - 06Nb laoLa 

Gros ions > 0 
total 1,2 % 2,O % 3,s % 1,s % 

Les rapports indiqu6s sont valables it en- 
viron 30% pres. 

On remarque que les rapports gros ions 
positifs/total sont voisins de 2%, sauf pour le 
Zr-Nb oh on obtient une valeur plus 6levBs. 
En prenant la moyenne de ces quatre r6sultats, 
on arrive a 2,20,6. En moyenne, 2,2% de l’acti- 

vit6 se trouvent donc sur des particules charg6es 
positivement ct de rayons inferieurs iL 2.10-4 
cm. On obtient 8 % pour le dBp8t actif du radon 
et 5 %  pour le d6pBt actif du thoron (RENOUX, 
1965). 

IV. Utilisation de l’effet couronne 

On a essay6 de charger les noyaux de con- 
densation radioactifs B vie longue Blectrique- 
ment neutres Bventuellement presents dans 
l’air en utilisant l’effet couronne. L’ioniseur est 
(RENOUX, 1965) un cylindre en acier dans l’axe 
duquel une 6lectrode de 10 cm de long est 
port6e h un potentiel continu de + 10.000 volts 
cr6ant ainsi des ions positifs recueillis ensuite 
sur un tube de ZBl6ny B (mobilit6-limite 10-3 
cm/s/V/cm). Un filtre rose F month a l’int6- 
rieur d’un porte-filtre Btanche capte ce qui 
reste (fig. 4.) L’ensemble de captation est prB- 
c6d6 par un tube de Z616ny A captant les gros 
ions moyens positifs (mobilit6-limite cm/ 
s/V,/cm). Le prBlevement a dur6 44 jours, et 
les comptages ont Bt6 effectues pendant 900 
minutes. En fait, le seul int6rbt de cette ex- 
p6rience aura 6t6 la r6alisation de spectres de 
gros ions radioactifs positifs cxtrGmement nets. 
En effet, on ne peut pas tirer des conclusions 
concernant la repartition granulom6trique de 
la radioactivitd y car, nous l’avons vu pr6c6dem- 
ment une tres grande partie des a6rosols 
charges par effet couronne se depose sur les 
parois de l’ioniseur, faussant ainsi les mesures. 
La fig. 5 indique les spectres relatifs au tube de 
ZBlBny no 1 (correspondant donc aux gros ions 
charges positivement). 

Ces spectres ont 6th r6alis6s it l’aide d’une 
m6thode utilisBe au C.E.A. par CANET et 
FRANFOIS permettant d’6liminer le bruit de 
fond. Un mouvement propre pr6alablement of- 
fectu6 est inject6 en soustraction dans lc se- 
lecteur de l’appareil. Pendant lo comptage, ce 
bruit de fond s’6quilibre avec celui de la mesure 
(aux fluctuations pres), et il ne reste plus que 
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FIG. 5. Tube $. gros ions no 1. Pr6lbvement du 7/5 au 21/6/63. Compt age de 900 min. le 24/8/63. 

les impulsions dQes It l’echantillon Btudie. De 
cette fapon, on obtient des spectres beaucoup 
mieux definis (donc un meilleur pouvoir de 
resolution), ce qui accroit la precision do la 
mesure. 

Ces experiences semblent indiquer que, dans 
le cas de la radioactivite artificielle 7,  il y a 
une partie plus importante de l’activitt? fixee 
sur les grosses particules (de rayons superieurs 
au micron) que dans le cas des dBp6ts actifs 
du radon et du throron. 
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V. Mise en Bvidence de noyaux de conden- 
sation radioactifs A vie longue Clectrique- 
ment neutres 

On utilise le montage de la fig. 6, identique It 
celui utilis6 dans le caa des d6pBts actifs du 
radon et du thoron (RENOUX, 1966). Les 
noyaux neutres traversent le tube de ZBlt5ny 
B sans &re captes et sont arr&t6s par la bat- 
terie de diffusion D. La difference entre l’ac- 
tivite des filtres F, et F, places It la fin de 
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FIG. 6. Etude des noyaux de condensation radioactifs Blectriquement neutres. 

chacun des deux systdmes de preldvements 
fonctionnant simultanement, doit permettre 
d’evaluer le nombre de noyaux de condensation 
radioactifs it vie longue Blectriquement neu- 
tres. Le debit de l’air it travers les deux systd- 
mes est identique et Bgal it 25 l/Minute. A ce 
moment, l’efficacitd de captation de la bat- 
terie de diffusion est, nous l’avons vu, de 80 B 
90 yo pour les gros ions moyens. La tension des 
fils axiaux des tubes de Zdleny est la m6me 
en valeur absolue et correspond it l’efficacit6 de 
captation precedemment ddfinie. 

Au coura d’un premier preldvement, nous 
n’avons pas constate de difference entre les 
activites des filtres F, et F2 (fig. 7). Cependant, 
on constate sur cette figure, l’apparition d’un 
nouvel Blement le 64Mn. Mais, par suite d’une 
baisse consid6rable do la radioactivite y au 
niveau du sol, les quantites captees Btaient trop 
faibles pour nous permettre de deceler des 
differences d’activites infdrieures it 25 %. A 
plus forte raison, nous n’avons rien pu mesurer 
sur les deux capteurs de ZBlBny. 

On observe, a chaque periode de printemps, 
une augmentation importante de la radioacti- 
vite y. Ce phenomdne bien connu des Mete- 
orologistes nous a incite it refaire la m6me 
experience en realisant un preldvement de 26 
joura de dude, du 26 Mai au 23 Juin 1964. 
Effectivement, nous avons constatt? un ac- 
croissement de la radioactivite y de l’ordre d’un 
facteur 3. Bien que cette augmentation ait 
At6 insuffisante malgrt? tout pour permettre 
d’evalucr les activites fixdes sup les fils axiaux 
des tubes A (gros ions positifs) et B (gros ions 

negatifs) il semble toutefois que l’activite diie 
aux gros ions positifs soit notablement plus 
importante que celle diie aux gros ions ndgatifs, 
mais il n’est pas possible d’indiquer un ordre 
de grandeur. Par contre, nous avons observe 
une difference decelable entre l’activite du 
filtre F, et celle du filtre F,, mettant ainsi en 
evidence de faqon certaine l’existence de noyaux 
neutres porteurs de radioactivite y. 

Les spectres obtenus avec les filtres sont iden- 
tiques it celui de la fig. 7. Le tableau ci-dessous 
represente 10 rapport de l’activite y fixee sur 
les noyaux de condensation neutres de m6mes 
dimensions que les gros ions moyens B l‘acti- 
vite y totale fix6e sup l’ensemble des aerosols 
naturels. 

Eliment + l44Pr +oKNb 64Mn +‘OeRh 137Cs 

Noyaux neutres 

lr4Ce 96Zr losRu 

total 2 2 %  0 %  13% 19% 14% 

Ces rdsultats sont valables it 15-20% pr6s. 
On constate une certaine homogeneit6 entre 
eux : les rapports noyaux neutres/poussidres 
Atant de l’ordre de 20%, sauf pour le 06Zr-0sNb 
oh nous n’avons observe aucune difference 
entre F, et F,. En prenant la moyenne arith- 
metique de toutes ces valeurs, nous trouvons 
que le rapport moyen noyaux de condensation 
neutres/poussi6res est de l’ordre de 14%, ce 
qui vdrif ie notre premiere experience (rapport 
inferieur it 25 yo). En ajoutant les 2 76 de gros 
ions positifs (determines it l’aide de I’experience 
du paragraphe I), on arrive it un total de 16% 
de l’activite y totale fixee sup les noyaux de 
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condensation neutres et charg6s, c’est-&-dire RESUME 
sur des particules dont 10 rayon est infkrieur iL 
2 .  lo-‘ cm. 

Signalons que pour les d6pBts actifs du radon 

Les techniques mises au point pour l’btude des 
descendants du Radon et  du Thoron ont 6th appli- 
quees B la determination de l’activite fixhe sur des 
particules de rayons inferieurs 8, 2.  lo-‘ cm, au 
niveau du sol. On a effectue des prelbvements de 
longue duree, les depouillements s’effectuant B 

de 42% (RENOUX, 1965 et 1966). 
l’aide d’un spectrometre multicanaux y. 

activit6 artificielle y de la basse atmosphere Nos resultats exp6rimentaux nous permettent 

e t  du thoron, on trouve ce rapport de l’ordre 

Ainsi, il semble que pres de 85 % de la radio- 

do condensation chargds ou non. 
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