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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 2-10~¢ 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-¢ cm represents an average of 16 % of the total artificial radioactivity.

La majeure partie de la radioactivité at-
mosphérique est die aux dépdts actifs du radon
et du thoron (radioactivité naturelle). Mais il
existe oégalement une radioactivité artificielle
(explosions nucléaires, ou produits radioactifs
lichés dans latmosphére pour Pétude de
phénomeénes météorologiques) se fixant sur les
adrosols atmosphériques. Les particules qui
nous intéressent sont constituées par des pro-
duits de fission assez récents dont la tableau
ci-dessous indique les principales caractéristi-
ques (FriscH, 1958). Les produits de spallation
(par exemple 2P, "Be) sont en quantités 10 &
100 fois plus faibles et ne jouent done pas un
role appréciable.

Energie de
Période rayonnement

Elément radioactive (Mev)
s4Mn? 290 jours 0,840
5Nb 35 jours 0,768
%Zr 65 jours 0,757 & 0,724
103Ru 39,8 jours 0,500
108Rp® 30 secondes 0,513 & 0,620
0L, 40,2 heures 1,600
137Cg 27 ans 0,661
14Ce 290 jours 0,135

% Le %Mn est un produit d’activation (peut-étre
un traceur).

® Le 1%Rh provient du %Ru (période un an)
qui est un émetteur ™ -pur.

D’aprés ce tableau, on remarque, d’'une part
que tous ces corps sont des émetteurs radioac-
tifs y, d’autre part que leur période est, en
général, de plusieurs mois. De plus, leur con-
centration dans la basse atmosphére est faible :
quelques atomes pour 100 m?* d’air (JUNGE,
1962) au niveau du sol (contre 10* & 103
atomes RaA par cm?® d’air) (RENoOUX, 1965).
11 nous faudra donc détecter ces particules avec
les méthodes spécifiques des rayonnements y,
et leur période nous permettra d’effectuer les
prélévements de longue durée nécessités par
leur faible concentration, afin d’obtenir une
activité suffisante sur les capteurs.

I. Captation des aérosols

On s’efforce de sélectionner les aérosols sui-
vant leur état de charge électrique et leurs
dimensions.

Les gros ions sont captés sur les électrodes
axiales (fils de 0.4 mm de diamétre) de tubes
de ZerLeny (RENouUXx, 1965 et 1966) de 120
em de long et 4 em de diamsetre (extérieur).
Dans tout ce qui suit nous ne considérerons
que les gros ions moyens (rayon moyen in-

1 Ont collaboré & ce travail Mm. BILLARD!,
Bricarp?, CANET!, FraNcCOIS!, GIROD?, MADELAINE!
et PrRADEL!. (! Commissariat & 1'Energie atomique
Fontenay aux Roses; ? Faculté des Sciences de
Paris.)
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férieur & 210-* c¢m), Vactivité y fixée sur les
petits ions au niveau du sol étant trop faible
pour étre mesurés.

Les noyaux neutres de dimensions identiques
& celle des gros ions moyens sont captés par
une batterie de diffusion (ReENOUX, 1965 et
1966) constituée de 800 plaques métalliques
verticales de hauteur b =10 em et de longueur
2z =35 cm distantes les unes des autres de 2a =
0,06 em. L’efficacité de cette batterie a été
étudiée en fonction du débit de I'air qui la
traverse. Dans le cas de ces expériences, nous
utilisons un débit de 25 l/minute (efficacité
de captation supérieure & 809,). Etant donnée
la faible activité captée, il n’est pas possible
d’opérer & un débit plus faible.

Les aérosols ayant traversé les tubes de
Zélény et la batterie de diffusion sont captés
par des filtres papier dont 1’efficacité de cap-
tation est pratiquement absolue (MADELAINE,
1964). La pénétration des aérosols & l'intérieur
du filtre ne perturbe pas les comptages de
rayonnement y.

I1. Détection de la radioactivté y fixée sur
les différents capteurs

Nous utilisons un spectrométre y (JurLioT,
1960) muni d’un détecteur & scintillations (sé-
lecteur transistorisé multicanaux « Intertechni-
que » type SA.40).

1) Le détecteur (sonde) est constitué par un
scintibloe (monocristal d’iodure de sodium
INa activé au thallium monté directement sur
un photomultiplicateur E.M.I. 9.584) relié a
un préamplificateur transistorisé. Cette sonde
est placée au centre d’une chambre en acier
inox de 1.35 m?® de volume, elle-méme disposée &
I’intérieur d’une cellule blindée en plomb dont
les parois ont 10 em d’épaisseur, ce qui élimine
les effets parasites das & la fluorescence z et
au « rétrodiffuse » sur les parois de la chambre
en inox (DUQUESNE et al., 1960). Les impulsions
regues sont analysées par un sélecteur d’ampli-
tude. L’amplitude de ces impulsions étant pro-
portionnelle & 1’énergie absorbée par le cristal
I Na, il est possible de réaliser un spectre
énergétique du rayonnement yp étudié. A cet
offet, un convertisseur transforme 'amplitude
du signal & analyser en un train d’impulsions
périodiques dont le nombre N est proportionnel
& cette amplitude et représente l'adresse du
canal ol ce signal doit étre compté (fig. 1).
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Fie. 1. Comptage de l'activité y.

Une échelle d’adresse sélectionne le canal de
rang N dans une mémoire & tores de ferrite
et y inscrit une unité. On peut enregistrer jusqu’a
10® coups par canal. Les résultats sont donnés
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Fi1c. 2. Tube & gros ions. Prélévement du 7/12/62 au 7/1/63. Comptage de 970 minutes du 10 au 11/1/63.

sous forme numérique par une machine im-
primante. La mémoire de l’appareil permet-
tant un « stockage » de ’activité, il est possible,
par des comptages de longue durée (plusieurs
centaines de minutes) de déceler de faibles
radioactivités.

2) Etalonnage de Uappareil. Les spectres p
sont complexes et dis & plusieurs phénomeénes
(effet Compton, effet photoélectrique, effet de
paires). Parmi ceux-ci, seul I'effet photoélectri-
que qui fournit le « pic photoélectrique » est
représentatif du rayonnement étudié, qui peut
&tre déterminé aprés un étalonnage préalable
avec des sources connues. Dans tout ce qui
suit, on se limite & des énergies inférieures a
1,8 Mev.

En fait, I’émission y accompagne générale-
ment une émission B. Un écran en plexiglass
de 3 mm d’épaisseur arréte les f§ sans influer
sur le rayonnement y de la source ou de ’échan-
tillon & étudier.

II1. Mise en évidence de grosionsradioactifs
a vie longue (Renoux, 1964)

On place en série un tube de Zélény et un
filtre papier monté & l'intérieur d'un porte-
filtre étanche. Le débit de l'air a travers
I'ensemble de captation est de 30 l/minute, la
durée du prélévement d’un mois. Le fil axial
du tube de Zélény est porté & une tension

négative de 2.840 volts (mobilité limite 10-2
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Fia. 3. Filtre papier. Prélévement du 7/12/62 au 7/1/63. Comptage de 250 min le 11/1/63.
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Fia. 4. Captation des aérosols radioactifs & vie longue.

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

Pour cela, on compte le fil axial du tube &
ions (on le découpe et on le fixe sur un support
circulaire en papier de 26 mm de diamétre)
pendant 970 minutes, et six parcelles du filtre
papier de 26 mm de diamétre, empilées les unes
sur les autres, pendant 250 minutes. Les fig. 2
et 3 indiquent les spectres obtenus. Au cours
de ces premiéres mesures, le mouvement propre
n’a pas été déduit, ce qui se traduit, dans le
cas du fil axial du capteur de Zélény, par un
élargissement des pics photoélectriques. Né-
anmoins l'activité était suffisante pour qu’on
puisse les distinguer et les utiliser. On voit
également apparaitre le pic di au K et pro-
venant du mouvement propre de la sonde.

L’activité y de I’échantillon renfermant un
émetteur donné est proportionnelle a4 la sur-
face du pic photoélectrique fourni par cet
émetteur. En comparant les surfaces des pics
d’'un corps donné, dans le cas du tube de
Zélény et dans le cas du filtre, on peut done
connaitre la proportion d’atomes de cet élé-
ment fixés sur les gros ions positifs. Bien en-
tendu, une correction d’accumulation et, pour
le filtre, une correction de surface, doivent
étre faites.

Le tableau ci-dessous représente le rapport
de T'activité y fixée par les gros ions positifs
& lactivité totale fixée sur D’ensemble des
aérosols naturels et résume les résultats obtenus

Elément 4Ce + 11Ce 103Ru 9Zr— Nb  140]4
Gros ions > 0
total 1,2 % 2,0 % 3.8% 1,8 %

Les rapports indiqués sont valables & en-
viron 309, prés.

On remarque que les rapports gros ions
positifs/total sont voising de 29, sauf pour le
Zr-Nb ou on obtient une valeur plus élevée.
En prenant la moyenne de ces quatre résultats,
on arrive a 2,29,. En moyenne, 2,29 de l'acti-

vité se trouvent donc sur des particules chargées
positivement et de rayons inférieurs & 2-10-¢
cm. On obtient 8 % pour le dépdt actif du radon
et 5% pour le dépét actif du thoron (RENOUX,
1965).

IV. Utilisation de I’effet couronne

On a essayé de charger les noyaux de con-
densation radioactifs & vie longue électrique-
ment neutres éventuellement présents dans
I’air en utilisant I’effet couronne. L’ioniseur est
(RENOUX, 1965) un cylindre en acier dans 'axe
duquel une électrode de 10 cm de long est
portée a4 un potentiel continu de + 10.000 volts
créant ainsi des ions positifs recueillis ensuite
sur un tube de Zélény B (mobilité-limite 10-3
cm/s/V/jem). Un filtre rose F monté a ’inté-
rieur d’un porte-filtre étanche capte ce qui
reste (fig. 4.) L’ensemble de captation est pré-
cédé par un tube de Zélény A captant les gros
ions moyens positifs (mobilité-limite 10-% cm/
8/V/em). Le prélévement a duré 44 jours, et
les comptages ont été effectués pendant 900
minutes. En fait, le seul intérét de cette ex-
périence aura été la réalisation de spectres de
gros ions radioactifs positifs extrémement nets.
En effet, on ne peut pas tirer des conclusions
concernant la répartition granulométrique de
la radioactivité y car, nous ’avons vu précédem-
ment une trés grande partie des aérosols
chargés par effet couronne se dépose sur les
parois de l'ioniseur, faussant ainsi les mesures.
La fig. 5 indique les spectres relatifs au tube de
Zé8lény n° 1 (correspondant donc aux gros ions
chargés positivement).

Ces spectres ont été réalisés & 'aide d’une
méthode utilisée au C.E.A. par CANET et
Frangols permettant d’éliminer le bruit de
fond. Un mouvement propre préalablement ef-
fectué est injecté en soustraction dans le sé-
lecteur de V'appareil. Pendant le comptage, ce
bruit de fond s’équilibre avec celui de la mesure
(aux fluctuations prés), et il ne reste plus que
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F1c. 5. Tube & gros ions n° 1. Prélévement du 7/5 au 21/6/63. Compt age de 900 min. le 24/8/63.

les impulsions dies & I’échantillon étudié. De
cette fagon, on obtient des spectres beaucoup
mieux définis (donc un meilleur pouvoir de
résolution), ce qui accroit la précision de la
mesure.

Ces expériences semblent indiquer que, dans
le cas de la radioactivité artificielle y, il y a
une partie plus importante de Pactivité fixée
sur les grosses particules (de rayons supérieurs
au micron) que dans le cas des dépots actifs
du radon et du throron.
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V. Mise en évidence de noyaux de conden-
sation radioactifs & vie longue électrique-
ment neutres

On utilise le montage de la fig. 6, identique &
celui utilisé dans le cas des dépdts actifs du
radon et du thoron (ReENoux, 1966). Les
noyaux neutres traversent le tube de Zélény
B sans étre captés et sont arrétés par la bat-
terie de diffusion D. La différence entre l'ac-
tivité des filtres F, et F, placés & la fin de
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Fie. 6. Etude des noyaux de condensation radioactifs électriquement neutres.

chacun des deux systémes de prélévements
fonctionnant simultanément, doit permettre
d’évaluer le nombre de noyaux de condensation
radioactifs & vie longue électriquement neu-
tres. Le débit de l'air & travers les deux systé-
mes est identique et égal & 25 1/Minute. A ce
moment, l'efficacité de captation de la bat-
terie de diffusion est, nous ’avons vu, de 80 &
909, pour les gros ions moyens. La tension des
fils axiaux des tubes de Zélény est la méme
en valeur absolue et correspond & efficacité de
captation précédemment définie.

Au cours d’'un premier prélévement, nous
n’avons pas constaté de différence entre les
activités des filtres F, et F, (fig. 7). Cependant,
on constate sur cette figure, I’apparition d’un
nouvel élément le 3Mn. Mais, par suite d’une
baisse considérable de la radioactivité y au
niveau du sol, les quantités captées étaient trop
faibles pour nous permettre de déceler des
différences d’activités inférieures & 259%. A
plus forte raison, nous n’avons rien pu mesurer
sur les deux capteurs de Zélény.

On observe, a chaque période de printemps,
une augmentation importante de la radioacti-
vité y. Ce phénoméne bien connu des Mété-
orologistes nous a incité a refaire la méme
expérience en réalisant un prélévement de 26
jours de durée, du 26 Mai au 23 Juin 1964.
Effectivement, nous avons constaté un ac-
croissement de la radioactivité y de I’ordre d’un
facteur 3. Bien que cette augmentation ait
été insuffisante malgré tout pour permettre
d’évaluer les activités fixées sur les fils axiaux
des tubes A (gros ions positifs) et B (gros ions

négatifs) il semble toutefois que 1’activité die
aux gros ions positifs soit notablement plus
importante que celle diie aux gros ions négatifs,
mais il n’est pas possible d’indiquer un ordre
de grandeur. Par contre, nous avons observé
une différence décelable entre l'activité du
filtre F, et celle du filtre F,;, mettant ainsi en
évidence de fagon certaine I’existence de noyaux
neutres porteurs de radioactivité y.

Les spectres obtenus avec les filtres sont iden-
tiques & celui de la fig. 7. Le tableau ci-dessous
représente le rapport de 'activité y fixée sur
les noyaux de condensation neutres de mémes
dimensions que les gros ions moyens & l'acti-
vité y totale fixée sur ’ensemble des aérosols
naturels.

14Ce 113 A 106Ru
El*ment +14Pr +9Nb 5Mn -+ 1Rh 37Cg
Noyaux neutres

total 229 0% 13% 19% 14%

Ces résultats sont valables & 15-209%, prés.
On constate une certaine homogéneité entre
eux : les rapports noyaux neutres/poussiéres
étant de I'ordre de 209, sauf pour le ®Zr-"°Nb
ol nous n’avons observé aucune différence
entre F; et F,. En prenant la moyenne arith-
métique de toutes ces valeurs, nous trouvons
que le rapport moyen noyaux de condensation
neutres/poussiéres est de l'ordre de 149, ce
qui vérifie notre premiere expérience (rapport
inférieur & 259%). En ajoutant les 29, de gros
ions positifs {déterminés & 1’aide de ’expérience
du paragraphe I}, on arrive & un total de 169,
de l'activité y totale fixée sur les noyaux de
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condensation neutres et chargés, c’est-a-dire
sur des particules dont le rayon est inférieur &
2-10-% cm.

Signalons que pour les dépéts actifs du radon
et du thoron, on trouve ce rapport de I'ordre
de 429% (RENOUX, 1965 et 1966).

Ainsi, il semble que prés de 859, de la radio-
activité artificielle y de la basse atmosphére
se trouvent sur des particules dont les rayons
sont supérieurs & 2-10-¢ cm (2.10-2 u) le reste,
soit environ 159% se trouvant sur les noyaux
de condensation chargés ou non.

A. RENOUX

RESUME

Les techniques mises au point pour I'étude des
descendants du Radon et du Thoron ont été appli-
quées & la détermination de l'activité fixée sur des
particules de rayons inférieurs & 2-10-% cm, au
niveau du sol. On a effectué des préldvements de
longue durée, les dépouillements s’effectuant a
I'aide d’un spectrometre multicanaux y.

Nos résultats expérimentaux nous permettent
de vérifier que l'activité p fixée sur des particules
dont les rayons sont inférieurs & 2-10-% em re-
présente, en moyenne, 16% de la radioactivité
artificielle totale.
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U3YYEHHNE UCKYCCTBEHHON PAIUOAKTUBHOCTU B ATMOC®EPE, BLI3BBAHHON
KOHIEHCAIIMEN AJEP B IPU3EMHOM CJIOE

JAna onpeneleHNA B NPH3EMHOM CJ0€ y-M3Jy-
YyeHUA HaACTUL paguycom MeHbmux 2-10-6¢ cm
Opljla IIpUMEHEeHa allllapaTypa AJA H3yYeHHA
IOUEPHUX NPOAYKTOB PafoHA M TOPOHA.

Dreuan ncnosbzoBaHbl npo6ul, coG6paHHBIE 3a
JIJIATENbHbI! NEepnoj; M3MepeHNA NPOBOJUIMUCH

¢ NOMOIbI0O MHOTOKAHAJBHOI'O Y-CIEKTPOMeTpa.
JKCHepeMeHTalbHbLIE MaHHBE MO3BOJUNK IIO-
Kas3aTh, YTO y-U3JIydyeHUe, CBABAHHOE C YaCTH-
HaMu paguycamu MeHpmmmu 2-10-¢ cMm, co-
CTaBJAKNT B cpefHem 169, oT moxnoit mcryc-
CTBEHHO# PafiliOaKTHBHOCTH.
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