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ABSTRACT

A comparative study has been made between the Radon and Thoron decay products
in the atmosphere, by means of a radiation counting, using Zeleny tubes, a diffusion
battery, or paper or membrane fiiters for sample collection. Some of the characteristic
properties of the radioactive ions are studied with mobilities above 10-? em? sec™?!
V-1, radius below 2-10-¢ cm. Neutral radioactive condensation nuclei are measured
by means of a diffusion battery. The average air concentrations of Radon and Thoron
are determined. The results indicate that for the Radon daughters, as well as the Thoron
daughters, about 42 % of the total o activity is found on particles having a radius less
than 2:10-% cm. A theoretical discussion of the experimental results is made.

Au cours de ce travail, on se propose de
confirmer l’existence de noyaux de condensa-
tion radioactifs électriquement neutres (Bri-
CARD et al., 1961a) et négatifs (RENOUX, 1965)
et de mesurer la proportion de la radioactivité
fixée sur les aérosols de rayons inférieurs &
2-10-% ecm. On étudie séparément les noyaux
de condensation provenant du dépét actif du
radon et ceux issus du thoron. Mais dans une
premiére partie, on peut dégager certaines pro-
priétés communes & ces deux catégories de
noyaux de condensation radioactifs.

I. Propriétés générales
1. Introduction. Pollution générale de Uair

L’étude de la radioactivité des aérosols na-
turels doit étre accompagnée d’une évaluation
de la pollution générale de Vair. Soit dN le
nombre de particules de rayons compris entre
R et R+dR Nous définirons la répartition
granulométrique de ces particules par la fone-
tion

/(R)=dN/dR.

Dans tout ce qui suit, nous admettrons qu’en
moyenne la pollution est caractérisée par la

1 Ce travail a été réalisé avec la collaboration de
MwMm. F. BirLarp!, J. Bricarp? P. Girop?, G.
MADELAINE! et J. Praprerl. (! Commissariat &
PEnergie Atomique, Fontenay-aux-Roses. 2 Faculté
des Sciences de Paris.)

fonction f(R) définie par HoLL et MULHEISEN
(1955), la méme dans tous les cas, et que cette
fonction est

HR)=C|R>. (1)

C représente une constante (identique dans tous
les cas), indépendante de R; nous admettrons
en outre que le rayon minimum des particules
est toujours égal & R, =10-% cm. En fait, cette
forme n’est valable (JUNGE, 1962) que si on
se limite & des aérosols de rayons inférieurs &
10-% em, mais nous ’étendrons & 1’ensemble de
tout le spectre granulométrique naturel, les
particules de rayons supérieurs ne jouant pas
un réle important dans les phénoménes qui
nous intéressent.

I1 nous suffira, en admettant dans tous les
cas cette répartition granulométrique en valeurs
relatives, de connaitre le nombre total N de
particules contenues dans un volume donné
pour caractériser la pollution.

Ce nombre a été déterminé avec un compteur
d’ArTREN (1923). A Pendroit de nos expériences
(2 Fontenay-aux-Roses, & 15 m au-dessus du
sol) on trouve en moyenne 10° particules par cm?.
Cette valeur qui correspond sensiblement & la
totalité des aérosols atmosphériques chargés
ou non, est du méme ordre de grandeur que
celle indiquée par différents auteurs ayant
également opéré dans des centres industriels
(MOHNEN et al., 1963; COoENEN, 1963; LASSEN-
RaU, 1960). Il est évident que ce n’est 14 qu’un
résultat moyen, qui ne pourra étre comparé
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Fic. 1. Courbe d’efficacité du capteur de Zélény.

qu’a des grandeurs de méme nature dans le
cas des aérosols radioactifs (c’est-a-dire les
adrosols ayant fixé des produits de cette nature).

2. Caractéristiques des gros ions radioactifs positifs

Cette série d’expériences a 6té realisée sur
le dép6t actif du radon qui, dans ce cas, présente
sur celui du thoron deux avantages : activité a
plus importante (facteur 3 & 4) et prélévements
beaucoup plus courts (1 h 30 contre 24 heures).

Ces gros ions sont captés sur I’électrode cen-
trale constituée par un fil de 0,3, m/m de
diamétre d’un tube de Zélény (ZErLENY, 1900;
RENOUX, 1961) de 4 ecm de diamétre et 120 cm
de long. L’étalonnage de ce tube conduit & une
mobilité-limite %k, =10~-* cm/sec/V/em, pour
des particules arrivant dans le tube a une
distance de 4 cm du fil. Pour les ions pénétrant
dans le capteur 4 moins de 4 em et qui, bien
que de mobilité inférieure a k, peuvent étre
captéds, une correction est faite (MADELAINE,
1964a; RENOUX, 1965) et conduit a la courbe
de la fig. 1.

Les prélévements on lieu pendant 1 h 30 pour
que 1'équilibre radioactif entre Ra A, RaB et
Ra C soit réalisé & 909, sur le fil axial du tube
de Zélény. En comparant l’activité « de por-
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tions de fil de 10 cm de long, et a l'aide d’'un
calcul de Bricard, on détermine la répartition
de activité des gros ions positifs radioactifs
en fonction de leur mobilité (fig. 2). A partir
de la définition de la mobilité et de la formule
de Cunningham-Millikan {BENARIE, 1962; Bri-
CARD et al., 1962). On obtient le spectre de la
fig. 3 qui indique un maximum d’activité pour
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Fia. 2. Répartition de 'activité des gros ions radio-
actifs en fonction de leur mobilité.
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Fic. 3. Répartition de 'activité des gros ions radio-
actifs en fonction de leurs rayons.

des ions dont le rayon est de I'ordre de 10-% cm.
Des travaux effectués suivant le méme principe
par MADELAINE (1964a) sur le dépot actif du
thoron en atmosphére artificielle, indiquent
un maximum correspondant & un rayon double
soit 2:-10-¢ em.

3. Evaluation de la durée de contact entre les petits
ions et les gros ions radioactifs a quelques métres
au-dessus du sol

Toujours pour des raisons de sensibilité,
nous opérons sur le dépét actif du radon. En
plus, ces mesures ne sont rendues possibles que
grice 4 la présence de Ra A dans l'air. Le Th A
a une période beaucoup trop faible pour de-
meurer dans I'atmosphere.

Dans le cas du dépdt actif du radon, les pe-
tits ions sont formés presqu’exclusivement par
du RaA (ReNoux, 1965). Tel n’est pas, &
priori, le cas des noyaux de condensation radio-
actifs qui sont formés par Ra A, RaB et RaC.
Des premiéres expériences (RENOUX, 1961)
nous avaient amené a conclure & un état
voisin de l’équilibre radioactif entre RaA,
RaB, RaC fixés sur les gros ions. Mais elles
étaient trop imprécises pour nous permettre
d’étre affirmatif d’autant plus que de nom-
breux auteurs (FonNTaN, 1964; MALAKHOV el
al., 1961; SERVANT, 1964; Kawano et al., 1959)
ont constatés expérimentalement que, dans l'air,
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cet équilibre n’est pas toujours atteint. Pour
qu’il le soit & 959 prés, il faudrait que la durée
de contact r entre les aérosols et le radon
depuis sa diffusion & partir du sol soit au mini-
mum de 1 h 30. Si elle est inférieure & cetteo
limite, il y aura un défaut de RaB et de RaC,
et nous aurons {RENoux, 1963a).

AgNog=mAi s Ny, et AcNoe=ndyNy, (2)

A4, Ag, ¢ étant les constantes radioactives du Ra
A, du RaB et du RaC dont les concentrations
dans lair sont respectivement N,,, N,z et
Noye-

Les coefficients m et n, inférieurs & I'unité,
dépendent de 7. Dans tout ce qui suit, nous ad-
mettons : @) que le radon est en équilibre radio-
actif avec le RaA, ce qui est vraisemblable, la
période du RaA (3 min.) étant trés petite
devant celle du radon (3,8 jours); b) que Rn,
RaA, RaB et RaC libres ou non sont, dans
V'air atmosphérique, en proportions correspon-
dant aux quantités accumulées pendant la dif-
fusion du radon dans lair (Mme JouroT-
CuUrlig, 1946).

A partir de ces hypothéses et de calculs classi-
ques on peut déterminer des courbes de dé-
croissance correspondant, pour des préléve-
ments de durée donnde, & différentes valeurs
de 7 (RENOUX, 1965).

On voit, d’aprés (2), que l'action du RaA
est déterminante. Afin de la suivre, et étant
donnée la faible période du RaA (3,05 min.),
il faut effectuer des prélévements de courte
durée (3 minutes) et commencer trés rapide-
ment ’étude de la décroissance (au plus tard
une minute aprés larrét du prélévement).

Dans ce but, nous utilisons un capteur d’ions
pouvant étre transformé en chambre d’ionisa-
tion dés la captation terminée. Les préléve-
ments de 3 minutes de durée sont toujours
effectués dans les mémes conditions.

Les résultats-types obtenus sont indiqués
sur la fig. 4 résultant d’une vingtaine de pré-
16vements échelonnés sur une période d’un mois
et réalisés & Fontenay-aux-Roses, a 15 m
au-dessus du sol. Les valeurs de 7 ainsi déter-
minées varient entre 10 et 30 minutes, suivant
les conditions météorologiques. Notons que
des mesures identiques effectuées & la campagne
et au niveau du sol conduisent & des résultats
du méme ordre de grandeur.

On n’a pas observé d’équilibre radioactif
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méme approximatif entre le radon et ses des-
cendants, alors que SERVANT (1964) et FONTAN
(1964) trouvent que cet équilibre est parfois
réalisé. Nous considérerons done la valeur moy-
enne 7 =20 minutes obtenue au cours de nos me-
sures comme une valeur minimum,

I1. Etude particuliére des noyaux de con-
densation issus du thoron

L’étude des dérivés du thoron se trouve trés
simplifiée du fait de la période élevée du ThB
(10,6 h) par rapport a celles du thoron (56
secondes) et du ThA (0,16 seconde). C’est
donc par eux que nous commencerons l’étude
des propriétés particuliéres & chacune des
catégories de noyaux de condensation radioac-

tifs.

1. Gros ions positifs et gros tons négatifs

Nous utilisons deux tubes indentiques A et
B montés en paralléle et fonctionnant simul-
tanément avec un méme débit et une mobilité
limite identique fixde & 10-2 cmj/sec/V/ cm
Le premier capt= sur son électrode axiale les ions
positifs, le second les ions négatifs. Les pré-
lévements durent entre 24 et 45 heures de sorte
que l'équilibre radioactif entre ThB et ThC
est pratiquement réalisé sur le capteur. Les

Activité a

1,00
0,90]

0.80]

’ T ~~Equilibre
radioactif
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0.60,

0,50

T=20 minutes
0.40 X~ T=16 minutes
T=10 minutes

T=5 minutes
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0,2

1 2 3 4 5 é 7 Temps de décroissance

(minutes)

Fic. 4. Décroissance de P'activité a des gros ions
radioactifs positifs. x Points expérimentaux-types.
Courbes théoriques.
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Fie. 5. Variation de l'efficacité de captation de la
batterie de diffusion en fonction du débit de 1'air
qui la traverse.

comptages a de Pactivité fixée sur les électro-
des axiales se font aprés une décroissance de
trois heures afin d’éliminer complétement le
dépdt actif du radon. Si N,_ et Ny, désignent
respectivement les nombres de gros ions néga-
tifs et positifs issus du thoron, on trouve, en
moyenne :
NT~/NT+ =0.55.

Ce rapport est variable suivant les conditions
météorologiques (minimum 0,35, maximum
0,70).

2. Noyaux de condensation radioactifs électri-
quement neutres issus du thoron (RENOUX, 1961
et 1965; BRICARD et al., 1962)

Il est possible d’envisager la formation de
noyaux de condensation radioactifs électrique-
ment neutres soit par fixation de petits ions
radioactifs positifs sur des gros ions négatifs
ordinaires, soit par neutralisation de gros ions
radioactifs positifs par des petits ions négatifs
ordinaires, par exemple.

a) Etude d’une batterie de diffusion (NoLAN et al.
1949). Afin de mettre en évidence ces noyaux
radioactifs neutres nous utilisons une batterie de
diffusion constituée de 800 plaques métalliques
verticales de hauteur b =10 em et de longueur
1 =35 cm distantes les unes des autres de 2a =
0,06 con (BRICARD et al., 1962).

L’efficacité de captation de la batterie a
été étudiée (RENOUX, 1963 et 1965).
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Fic. 6. Etude des noyaux de condensation radioactifs électriquement neutres.

La formation de RaA & partir du radon qui
ge trouve dans 'air traversant la batterie fausse
les mesures. Ce risque d’erreur ne se produit
pas avec le dépét actif du thoron (ReEnoux,
1965). La courbe de la fig. 5 indique les varia-
tions de lefficacité de la batterie en fonction
du débit de I’air qui la traverse.

Sur cette figure on constate que, dans les
conditions oli nous avons opéré, 'efficacité de

10 Rayons des particules (cm)

10 ¢

captation par rapport aux noyaux de conden-
sation atmosphériques a été de 1009, pour
un débit de 10 l/minute et de 90 & 959% a
20 l/minute. C’est de dernier débit que nous
avons utilisé au cours de nos mesures, afin de
recueillir une activité o« suffisante pour étre
décelée sur les fils axiaux des tubes de Zélény,
placés éventuellement en série.

A partir de calculs classiques (TwoMas, 1955)

10 20 30 40 50

Fig. 7. Courbes d’efficacité. a) — — — de la batterie de diffusion; b)

débit de 20 1/min.
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du tube de Zélény pour un
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et de la courbe d’efficacité de la fig. 5 on trouve,
pour un débit de 10 1l/min., un coefficient de
diffusion-limite D =1,85-10-% cm?®/sec qui cor-
respond (relation d’Einstein, Bricarp, 1962a)
3 une mobilité limite k; =0,8-10-? cm/s/V/em,
concordant sensiblement avec celle fixée pour
le pouvoir d’arrét des tubes de Zélény, compte
tenu des particules de dimensions supérieures
& celles correspondant & la mobilité-limite, qui
sont fixées sur eux.

Des expériences réalisées en utilisant 1’effet
couronne, indiquaient wun rapport noyaux
de condensation neutres/gros ions radioactifs
positifs égal, en moyenne, 4 1,2 (RENouUX,
1963¢). Mais une importante partie des aérosols
étant captée par les parois, les mesures utilisant
cette méthode se trouvent faussées (RENOUX,
1965).

b) Détermination du nombre de noyau neutres
radioactifs. On utilise le dispositif suivant (fig.
6) : un tube & gros ions positifs (A), suivi d’'un
filtre (F,) constituent un premier ensemble de
prélévement.

Les ions de méme signe que le fil axial étant
fixés par la paroi du tube, on peut admettre
que (A) et (B) débarassent I'air des particules
chargées correspondant aux gros ions moyens.

Un second ensemble de prélévement fone-
tionne parallélement au premier, mais en dif-
fére par l’introduction, entre le tube & gros
ions négatifs (B) et le filtre (F,), de la batterie
de diffusion (D). Les prélévements durent de
24 & 64 heures, les comptages « des filtres et
des fils axiaux ne commengant qu’aprés une
décroissance de 3 heures.

Le débit de l'air & travers les ensembles de
prélévements est de 20 1/min. Le rendement de
la batterie étant alors compris entre 90 et 95%,
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(fig. 5). Du reste, la fig. 7 nous montre qu’'a

un tel débit, le tube de Zélény et la batterie de

diffusion ont sensiblement le méme rendement.
On trouve ainsi, en moyenne, que :

Nogn/N o7 = 1.

Ce rapport variant entre 4,3 et 13,2 au cours
de nos expériences

3. Calcul de la teneur de Uair en Th B

Nous prenons comme valeur minima de la
durée de contact ThB-aérosols T =20 minutes,
ce qui implique donc un non-équilibre dans
Tair entre ThB et ThC. A partir de cette
valeur de 7, de calculs classiques d’accumula-
tion de ThB et de ThC pendant 24 ou 45 heures,
et de calculs de décroissances, on arrive &
une teneur moyenne de ’air en ThB de 1,5-
10-18 Cijem?.

Cette valeur est 100 fois plus faible que celle
qui serait en équilibre avec la quantité de
thoron présente au niveau du sol (FonTaN,
1964; HARLEY, 1962). Ceci semble en bon ac-
cord avec FoNTAN (1964) qui trouve une teneur
en thoron 100 fois plus faible & partir de mesures
de dépot actif, que celle évaluée directement.

4. Proportion des noyaux de condensation radio-
actifs provenant du thoron

Le tableau ci-dessous résume tous nos ré-
sultats expérimentaux. La premiére ligne
indique l'activité « moyenne mesurée sur les
différents capteurs (fils axiaux et filtres)
3 heures aprés l'arrét des prélévements (en
coups par dix minutes), et ramende & un
débit de 37 1/minute. La seconde ligne indique
les pourcentages d’activité correspondants.

Gros ions Gros ions Noyaux
Petits ions positifs negatifs neutres
positifs ~ Autres particules
qq-10-% em R<2.10-% cm R>2-10"%*cm Total
1,4 20 11 144 255 430
0,3% 4,7% 2,6 % 33,7% 58,7 % 100 %

Ce tableau nous montre que 41,3%, de acti-
vité se trouvent sur les ions et les noyaux
neutres, c¢’est-a-dire sur des particules de rayons
inférieurs & 2-10-* cm. MADELAINE (19645)
arrive a4 42,6% sur de l'air atmosphérique
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artificiellement chargé en ThB. Ceci semble
prouver que la répartition granulométrique
globale est indépendante de la radioactivité.
Seul 1’état de charge des particules différe.
Ce résultat a également été mis en évidence par
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d’autres auteurs (MOHNEN et al., 1963) ayant
opéré dans des conditions différentes. Nous y
reviendrons dans la discussion théorique.

I11. Etude particuliére des noyaux de con-
densation issus du radon

1. Gros ions positifs et gros ions négatifs

On opére de la méme facon que dans le cas
du dépét actif du thoron, mais ici les préléve-
ments durent 1 h 30, temps minimum néces-
saire pour que 'équilibre radioactif soit réalisé
a 909 sur les fils axiaux des capteurs de
Zélény. Les prélévements sont étudiés en «
entre la 10° et la 20° minute de décroissance.

Au cours de premiéres expériences (RENOUX,
1961; BRICARD et al., 1962b et 1963) effectudes
sur le dépét radioactif du radon, nous n’avions
pu mettre en évidence la présence de gros ions
radioactifs négatifs. Nous avons repris ces
expériences & la suite des résultats obtenus par
différents auteurs en atmosphére artificielle
(MADELAINE, 1964b; MOHNEN et al., 1963).

Nous avons réalisé une quarantaine de pré-
lévements qui nous ont conduit au rapport
N-/N+ =0,28; N+ concentration de l'air en
gros ions positifs; issus du radon N - concen-
tration de l’air en gros ions négatifs issus du
radon.

Au cours de nos mesures, le rapport N — /N +
a varié entre 0,04 et 0,59. Les valeurs les plus
élevées ont été trouvées, en général, par temps
humide, le temps sec conduisant a des résultats
plus faibles.

A, RENOUX

2. Les noyaux de condensation électriquement
neutres provenant du radon

On utilise la batterie de diffusion précédem-
ment étudide, et on réalise, comme dans le cas
du thoron, le montage expérimental de la fig. 6.

Mais afin de n’étre pas géné par la désinté-
gration d’une partie du radon atmosphérique
dans la batterie, nous sommes amené & passer
assez rapidement & l'intérieur de cette derniére
(débit de 50 1l/minute). Son rendement s’en
trouve certes diminué, mais il est alors parfaite-
ment défini, et il suffira d’en tenir compte.

Le rendement de la batterie de diffusion est
donc moins bon que celui du tube & ions. A ce
débit, on a constaté expérimentalement un
rendement de la batterie d’environ 609 par
rapport & celui du tube & ions (fig. 8). C’est
ce résultat que nous utiliserons.

N ,pn, désignant le nombre des gros ions
radioactifs positifs et N,g, celui des noyaux
neutres radioactifs issus du radon, on a trouvé
au cours d’une trentaine d’expériences, une
valeur moyenne :

NoRn/N+Rn =3,8.

Ce rapport se trouve ici encore modifié par
les conditions météorologiques puisqu’au cours
de nos expériences, il a varié entre 2,9 et 4,5.

On remarquera que le rapport moyen obtenu
est nettement plus petit que celui établi dans
le cas du dép6t actif du thoron. Nous le dis-
cuterons dans la suite de cet exposé.

3. Répartition granulométrique de la radioactivité
atmosphérique dite au radon et calcul de la teneur
de Uair en radon

A partir de nos résultats expérimentaux, on
peut calculer la concentration de l'air en ato-
mes RaA libres, soit :

ny=1,1-10-%at. RaA/cm?

et en atomes RaA fixés sur les aérosols at-
mosphériques (RENoUX, 1965).

N, =18,0-10-* at. RaAjem®.

Si on suppose que, dans 'air, le radon et le
RaA sont en équilibre radioactif (ce qui est
vraisemblable, nous l’avons vu, étant donnés
la faible période du Ra A devant celle du radon),
on peut éerire :
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gy Npp =24 (ny +N,) (3)

ce qui conduit & une teneur moyenne de l'air en
radon :

z =1,9-10-% Cijem?,

Cette valeur moyenne est en bon accord
avec celles obtenues par SERvVANT (1964)
(1,7-10-'¢) HarLEY (1962) (2-10-1¢) FoNTAN
(1964) de 10-'7 4 8-10-1% et par différents
auteurs. En supposant 1'équilibre radioactif
réalisé entre (RaA, RaB et RaC) on arrive &
une teneur moyenne de l’air en radon égale
a 0,7-10-1¢ Ci/em3. On peut done estimer que la
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teneur moyenne réelle de l'air en radon est &
Fontenay-aux-Roses, comprise entre ces deux
valeurs.

4. Proportion de Dactivité « dide au radon fixée
sur les noyaux de condensation moyens

Le tableau ci-dessous résume tous nos ré-
sultats expérimentaux, ramenés & un débit
de captation de 37 l/minute. La premiére ligne
indique l'acitivité « moyenne mesurés simul-
tanément sur nos différents capteurs 15 mi-
nutes aprés l'arrét des prélévements (en coups
par dix minutes).

La seconde ligne indique les pourcentages
d’activité correspondants.

Gros ions Gros ions Noyaux
Petits ions positifs negatifs neutres
positifs — Autres particules
R~qq-10-% cm R<2-10-% cm R>2.10"%cm Total
16 81 22 322 586 1030
1,6 % 7,9 % 2,29 31,3 % 57 % 100 ¢,

D’aprés ce tableau, on constate que 439,
de lactivité se trouvent sur les ions et les
noyaux neutres, donc sur des particules dont
le rayon est, approximativement inférieur a
2-10-% cm.

Aux erreurs d’expérience prés, ce résultat
est identique & celui obtenu dans le cas du
thoron, ainsi qu’a celui obtenu par différents
auteurs (MADELAINE, 1964b; HoLL et al., 1955;
ScHUMANN, 1963). Nous reviendrons sur cette
question au cours du chapitre suivant.

IV. Discussion des résultats obtenus
CAS DU RADON

Dans tout ce qui suit, nous supposerons qu'’il
y a symétrie des charges en ce qui concerne
les particules autres que les particules radio-
actives, et que la présence de celles-ci, étant
donnée leur faible concentration, ne modifie
pas I’état de charge global.

Nous prendrons done :

D' =D"-D, B =Pn=F-

D’ et D” étant respectivement les coefficients
de diffusion des petits ions positifs et négatifs
et n’ et n” leurs concentrations; ﬂ;l ot B3, sont

n =n"=n,
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les coefficients de fixation des petits ions posi-
tifs et négatifs sur des gros ions de signe con-
traire.

1. Proportion de Uactivité totale fixée sur les
noyaux de condensation

Dans le cas d’'un milieu polydispersé, si
g(R) est le nombre de petits ions de chaque
signe empruntés & chaque cm?® d’air et fixés
sur ensemble de toutes les particules de rayons
supérieurs a une certaine valeur B, de R, on
trouve BRICARD et al., 1962 que :

R
Q(R)=7LJ;z Bf(R)dR. (4)

Dans cette relation, (R) =4nDR/I(R)-I(R)
représentant une fonction du rayon et du coef-
ficient de diffusion des petits ions, gue l'on
sait calculer. f(R)=dN/dR est la répartition
granulométrique du milieu, donc des gros ions,
noyaux neutres et poussiéres atmosphériques.
N indiquant le nombre total par cm? d’air de
toutes les particules dont le rayon est compris
entre B et R +dR. Nous supposerons que la
fonction f(R) suit la loi précédemment indiquée
de HoLL et MUHLEISEN (1955) et qu’elle est de
la forme f(R)=C/R?®; n est toujours le nombre
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8/8,
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Fia. 9. Variations du rapport §'/8, en fonction du
rayon des particules. x Mesures de Keefe, Nolan
et Rich; I Boltzmann; IT Bricard.

de petits ions de chaque signe par cm?® d’air,
et D leur coefficient de diffusion.

La fonction ¢(R) est représentée en valeurs
relatives sur la fig. 8 (13) pour deux valeurs
Ry, =5-10"7cmet B, = 10-* cm du rayon minium
R,, valeurs correspondant & des limites inférieurs
raisonnables pour les gros ions moyens, le
rayon maximum étant choisi égal & 1 u. Cette
répartition est identique & celle établie par
LasseEN (1961) pour R, =10-% cm. On constate
que les noyaux moyens de rayons inférieurs
4 2:10-¢ em fixent 459 de D'activité totale
pour R, =10-% cm et 709 pour R, =5-10-7 cm.

La relation (4) est générale (LAssen, 1961)
et s’applique & la fixation des petits ions radio-
actifs dérivés du radon (constitués ainsi que
nous 'avons vu, presqu’exclusivement par du
RaA) sur les autres particules de l'air : n
représente alors la densité de ces ions, D leur
coefficient de diffusion dans l'air, g(R) étant
la répartition granulométrique cumulée de
I'activité fixée sur les aérosols naturels.

Nous avons trouvé expérimentalement qu’en
moyenne 439% de la radioactivité o du dépdt
actif du radon se trouvent fixés sur des parti-
cules de rayons inférieurs & 2-10-% cm. Ces
résultats, qui sont représentés par une croix
sur la fig. 8, sont donc en bon accord avec les
considérations théoriques indiquées ci-dessus.
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Ils sont du reste, du méme ordre de grandeur
que ceux obtenus par SCHUMANN (1963) d'une
part Kawasakr et KaTo (1958) d’autre part, &
laide de méthodes tout & fait différentes.
MADELAINE (1964b) indique des résultats iden-
tiques & la suite de mesures effectuées sur de
I'air artificiellement chargé en ThB. Nous en
tirerons les conségquences au cours de la discus-
sion relative a 1’état de charge des noyaux de
condensation radioactifs.

2. Etat d’équailibre ionique

La fixation des petits ions radioactifs sur les
noyaux de condensation atmosphériques obéit
aux relations (GIROD, 1964; BRICARD et al., 1964).

dNpjdt =8, nN,p - nNp — P”; (5)
dNg/dt =B,n Nog + s ng Ny —fn Nz —P’.  (6)

Dans ces relations : n désigne les concentrations
moyennes (supposées égales) en petits ions
atmosphériques de chaque signe. N%, Np,
N,r les concentrations respectives en noyaux
de condensation radioactifs négatifs, positifs
et neutres. N, la concentration en noyaux de
condensation atmosphériques neutres. ny la
concentration moyenne en petits ions radioac-
tifs.

Dans tout ce qui suit, nous ne considérerons
que les petits ions radioactifs positifs, nous
négligerons, en premiére approximation, la
présence des petits ions radioactifs négatifs
et des atomes neutres, et nous admettrons la
symétrie des charges en ce qui concerne les
particules non radioactives.

Supposons le milieu monodispersé. f, est le
coefficient de recombinaison des petits ions
positifs sur les noyaux de condensation neu-
tres, supposé égal & celui des petits ions néga-
tifs, f’ étant le coefficient de recombinaison
d’un petit ion avec un ion de signe contraire.

La fig. 9 représente les variations du rapport
B’/B, calculées par Bricarp (1962) (courbe II).
Les croix représentent les valeurs expérimentales
obtenues par KEErFe, NoLAN et RicH (1959).
Ce rapport a été récemment calculé par FucHs
(1963) qui, en partant d’hypothéses différentes,
arrive &4 des résultats sensiblement identiques
dans le domaine de dimensions que nous con-
sidérons.

Dans les relations (6) et (7) f désigne le
coefficient de recombinaison des petits ions

Tellus XVIII (1966), 2
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radioactifs sur les noyaux neutres. Nous le
prendrons sensiblement égal & f,. P’, P” et P,
expriment les pertes des ions radioactifs et
des noyaux neutres par dissociation et autres
processus, et permettent d’établir les conditions
d’équilibre. Celles-ci sont données par :

dN%/dt + P” =dNg/dt + P’ =dNg/dt + Py =0. (7)

Elles impliquent qu’il ne se produit aucune
disparition entre l'instant de la fixation des
atomes radioactifs et celui ol I’équilibre ionique
est établi.

Les équations (6),
(RENOUX, 1965) :

(7) (8) conduisent a

Nor/N% =B8[Bo, (8)
N%/Np=1-BingNo/f'nNg (9)
ot Nog/Ng =B'[Bs —ngNoBi InNgfo.  (10)

Dans nos mesures, nous avons mis en évi-
dence un maximum d’activité correspondant a
un rayon moyen de 10-% em. La valeur de /8,
correspondante est sensiblement égale & 10
{fig. 9). C’est celle que nous adopterons pour
le rapport N,/N’=N,/N”. Cette valeur du
rapport N,/N’ qui correspond au maximum
indiqué par ISRAEL (1957) est nettement supé-
rieur & celles qui sont généralement indiquées
dans la littérature, de I'ordre de 2 a 3. Ceci tient
au fait que nous n’envisageons que les particules
dont le rayon est de 1’ordre de 10-¢ cm.

Comparons maintenant les formules corres-
pondant aux ions ordinaires et celles se rap-
portant aux ions radioactifs. On constate,
d’aprés (8) et (9) :

a) que le rapport Ny/N” est le méme que les
ions soient radioactifs ou non. Il doit donc
étre égal & 10 d’aprés ce que nous venons de
voir. Expérimentalement, en le trouve égal
& 12,8, ce qui vérifie sensiblement nos résultats,
étant données les erreurs de mesures, et justifie
les relations (5) et (6) ainsi que I’hypothése
correspondant & (7).

b) Le rapport N”/N’ est plus faible dans le
cas des noyaux de condensation radioactifs
que dans celui des noyaux de condensation at-
mosphériques. C’est bien ce qu’on trouve dans
le cas du radon, puisqu’on arrive & N}3/Nz~
0,3, alors que pour les ions ordinaires, N”/N’
est voisin de 'unité.

Enfin, il résulte de nos interprétations que les
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désintégrations radioactives des gros ions
provenant du radon ne modifient pas leur état
de charge.

3. Etat de charge des moyaux de condensation
radioactifs issus du radon

Nos résultats expérimentaux nous permettent
de déterminer ng/Np x No/n, quantité néces-
saire pour déterminer 1'état de charge des
noyaux de condensation.

Si on suppose qu’il y a équilibre radioactif
dans l’air atmosphérique entre le radon et
ses descendents, on trouve cette quantité voisine
de 6, et on aboutit & (RENOUX, 1965) :

N%/N'R =04, N,u/N'R-=4

(on trouve expérimentalement, que ces rap-
ports sont respectivement égaux & 0,28 et 3,8).
L’accord est moins bon si on fait ces calculs en
considérant une durée de contact radon-
aérosols de 20 minutes. Mais il faut tenir compte
de la grande dispersion des résultats.

Quoiqu’il en soit, on observe une répartition
des charges trés différente de celle indiquée par
MADELAINE (1964 b) qui trouve 1,52 pour N/Ny
et 4 pour N,z/Np. Néanmoins, le fraction de
lactivité fixée sur des particules de rayons
inférieurs & 2-10-% ecm déduite de ces résultats
est identique & la nétre. Tout semble donc se
passer comme 8i, dans la fixation des petits
ions, le milieu considéré était électriquement
neutre, ce qui confirme nos hypothéses.

B. CAs DU THORON

1. Proportion de la radioactivité due au Th B fixée
sur les noyeaux de condensation moyens

Nous avons vu (fig. 8) qu'en admettant la
répartition granulométrique de Holl et Muh-
leisen & partir d’'un rayon minimum des parti-
cules R, =10-% ¢m, on doit trouver entre 40 et
50% de la radioactivité fixée sur des noyaux
de rayons inférieurs & 2-10~¢ cm.

Dans le cas du ThB, on arrive & 41,39%.
Comme dans le cas du radon, la courbe cor-
respondant & R,=10-% cm semble verifide,
celle correspondant & R, =5-10-% cm conduisant
a4 des valeurs différentes, et les valeurs ob-
tenues sont encore en bon accord avec celles de
ScHUMANN (1963).
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2. Etat d’équilibre tonique

Les relations (7), (8), (9) restent valables. En
particulier, on doit avoir Nyg/N% =10 (on sup-
pose 1a encore que le rayon moyen des gros ions
radioactifs est de 10-% em). Expérimentalement
on arrive & 12,5, ce qui, étant données les er-
reurs de mesures, est un ordre de grandeur
acceptable justifiant les équations (6) et (7)
et I'’hypothése (8) indiquant que 1’équilibre
ionique est atteint. Se trouve également vérifiée
I'hypothése suivant laquelle les désintégrations
radiosctives des gros ions ThB ne modifient
pas leur état de charge.

3. Etat de charge des noyaux de condensation
radioactifs

Dans le cas du ThB, nos résultats expéri-
mentaux conduisent, a partir d’une valeur de
ng=4,7-10-¢ at. ThB/em?, a :

np/Ng =05 et Np/Nyp=>5

(on arrive expérimentalement & 0,55 et 7).
On peut donc considérer que la théorie vérifie
nos résultats expérimentaux, compte tenu de
leur dispersion et des hypothéses simplifica-
trices introduites.

Il faut remarquer que l'état de charge des

A. RENOUX

noyaux de condensation provenant du thoron
différe de celui des noyaux issus du radon et
de celui obtenu par MADELAINE (1964b) sur de
l'air fortement chargé en ThB. Néanmoins, la
encore, la proportion de 'activité fixée sur ces

IS

particules de rayons inférieurs a 2-10-* cm
est, aux erreurs d’expérience prés, la méme
que dans le cas du dépdt actif du radon et que
celle qu’indique MADELAINE, ce qui confirme
encore I’hypothése conduisant & considérer que
la fixation des petits ions radioactifs s’effectue
comme si le milieu était électriquement neutre.

RESUME

On effectue une étude comparative entre les pro-
duits de décroissance du Radon et du Thoron se
trouvant dans I'atmosphére, au moyen de comptages
de radiations «, en utilisant des tubes de Zélény,
une batterie de diffusion et des membranes ou des
papiers filtres pour capter les aérosols. On étudie
les propriétés caractéristiques des ions de mobilit ‘s
supérieures & 102 cm? sec~! V~! (rayons inféricurs
4 2-107% cm). On & mesuré des noyaux de condensa-
tion radioactifs électriquements neutres & 1'aide
d’une batterie de diffusion. Les concentrations
moyennes de I'air en Radon et en Thoron sont. dé-
terminées. Les résultats indiquent que, tant pour
les descendants du Radon que pour ceux du Thoron,
environ 42 % de lactivité a totale se trouvent sur
des particules de rayons inférieurs a 2-10-% cm.
Une discussion théorique de mes résultats expéri-
mentaux est développée.
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N3YYEHNE PATUOAKTUBHBIX AJEP KOHAEHCAIINN B ATMOC®EPE

BhimonHeHo cpaBHMTeJbHOE H3y4eHHe HPOLYK-
TOB pacnajga pajgoHa M TOpOHa B arMmocgepe
TIOCPEJCTROM M3MePeHMs a-Madydenus. [us
9TOT0 NCNOJb30Baiuch TpyOku Zeleny, aud-
¢ysuoHHaa Gartaped, a TaK ke OYMaKHBIE WU
meMmOpaHAHe OUILTPH AA8 cGopa mnpob. Us-
Yy4aloTCA HEKOTOpble XapaKTepHHe CBOKCTBA pa-
ZHOAKTHBHHX HOHOB C JIOOBHKHOCTBIO 10-3 cM?
cerk~! BOAM-! M pajgu ycomMeHbine 2-10-¢ cm.
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Honnenrpanua HeATPAJIbHBIX, PaZHOAKTUBHEIX
AEp KOHTEHCANMM H3MEpAJNOCh C MOMOIILIO
oupdysuonHot Gatapeu. OmnpegelieHa CpegHAR
KOHIIEHTpAalMA pafoHa M TOpPOHA B BO3AyXe.
N3 peayunbraToB ciemyeT, 4To AJIA pajgoHa M
TOpOHA npumepHo 429, x-M3AyyYeHUA AT 4a-
CTMIH paguycoM MeHbium 2-10-¢ cm. Iloxy-
YeHHHIE BKCIEPEMEeHTAJbHHE peaylbTaThl 00-
CYMIAI0TCA TEOpeTUIECKH.



