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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 filters for sample collection. Some of the characteristic 
properties of the radioactive ions are studied with mobilities above cma sec-l 
V-1, radius below 2.  10-a 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 yo of the total a activity is found on particles having a radius lesa 
than 2 .  10-6 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 Clectriquement neutres (BRI- 
CARD et al., 1961a) et negatifs (RENOUX, 1965) 
et de mesurer la proportion de la radioactivite 
fixee sur les aerosols de rayons infhrieurs a 
2.10-6 cm. On Btudie s6parBment les noyaux 
de condensation provenant du dBp8t actif du  
radon et ceux issus du thoron. Mais dans une 
premiere partie, on peut degager certaines pro- 
prietes communes ii ces deux categories de 
noyaux de condensation radioactifs. 

I. Propri6t6s g6n6rales 
1 .  Introduction. Pollution ge‘ne‘rale de l’air 

L’Ctude de la radioactivite des aerosols na- 
turels doit &re accompagnee d’une evaluation 
de la pollution generale de l’air. Soit dN le 
nombre de particules de rayons compris entre 
R et R + d R  Nous definirons la repartition 
granulometrique de ces particules par la fonc- 
tion 

f (R)  =dNldR. 

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

1 Ce travail a QtQ rbalisb avec la collaboration de 
MM. F. BILLARD~, J. BRICARD~, P. GIROD~, G. 
MADELAINE~ et J. PRADEL~. (1 Commissariat 8. 
1’Energie Atomique, Fontenay-aux-Roses. * Facultb 
des Sciences de Paris.) 

fonction f (R)  definie par HOLL et MULHEISEN 
(1955), la meme dans tous les cas, et  que cette 
fonction est 

f (  R )  = C/RS. (1) 

C represente une constante (identique dans tous 
les cas), independante de R; nous admettrons 
en outre que le rayon minimum des particules 
est toujours Bgal h R, = 10-8 cm. E n  fait, cette 
forme n’est valable (JUNGE, 1962) que si on 
se limite ii des aerosols de rayons inferieurs 
10-6 cm, mais nous 1’Btendrons B l’ensemble de 
tout le spectre granulometrique naturel, les 
particules de rayons superieurs ne jouant pas 
un rBle important dans les phenomenes qui 
nous interessent. 

I1 nous suffira, en admethnt  dam tous les 
cas cette repartition granulomBtrique en valeurs 
relatives, de connaitre le nombre total N de 
particules contenues dans un volume donne 
pour caracteriser la pollution. 

Ce nombre a Bt6 dktermid avec un compteur 
d’AITKEN (1923). A l’endroit de nos experiences 
(SL Fontenay-aux-Roses, iL 15 m au-dessus du 
sol) on trouve en moyenne 105 particules par cms. 
Cette valeur qui correspond sensiblement h la 
totalit6 des aerosols atmospheriques charges 
ou non, est du m6me ordre de grandeur clue 
celle indiquhe par differents auteurs ayant 
Bgalement opere dans des centres industriels 
(MOHNEN et al., 1963; COENEN, 1963; LASSEN- 
RAU, 1960). I1 est evident que ce n’est 18 qu’un 
r6sultat moyen, qui no pourra 6tre compare 
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FIG. 1. Courbe d’efficmith du capteur de ZQlQny. 

qu’it des grandeurs de meme nature dans le 
caa dee aerosols radioactifs (c’est-it-dire les 
aerosols ayant fix6 des produits de cette nature). 

2. CU~i7,Ct&&t@‘Uc% dm gTOS iOTl.8 rQdiOaCtif8 pOSitif8 

Cette aerie d‘experiences a 6t6 realis& sur 
le d6p6t actif du radon qui, dans ce cas, prhente 
Bur celui du thoron deux avantages : activite a 
plus importante (facteur 3 it 4) et pr6ldvements 
beaucoup plus courts (1 h 30 contre 24 heures). 

Ces gros ions sont captee sur 1’6lectrode cen- 
trale constitutb par un fil de 0,3, m/m de 
diambtre d’un tube de Z616ny ( Z I ~ L ~ N Y ,  1900; 
RENOUX, 1961) de 4 cm de diamdtre et 120 cm 
de long. L’etalonnage de ce tube conduit it une 
mobilith-limite k, = cm/sec/V/cm, pour 
deR particules arrivant dans le tube it une 
distance de 4 cm du fil. Pour les ions p6netrant 
dans le capteur it moins de 4 cm et qui, bien 
que de mobilit6 inferieure it k, peuvent &re 
captee, une correction est faite (MADELAINE, 
1964a; RENOUX, 1965) et conduit it la courbe 
de la fig. 1. 

Les pr6ldvements on lieu pendant 1 h 30 pour 
que 1’6quilibre radioactif entre Re A, Re B et 
Ra C soit r6alis6 it 90% sur lo fil axial du tube 
de Z616ny. En cornparant l’activit6 a de por- 
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tions de fil de 10 cm de long, et it l’aide d’un 
calcul de Bricard, on determine la repartition 
de l’activit6 des gros ions positifs radioactifs 
en fonction de leur mobilit6 (fig. 2). A partir 
de la definition de la mobilite 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’activit6 pour 

* 
5 10 15 20 25 30 k(xlOlcm/iec./v/m) 

FIG. 2. RQpartition d0 i’activit6 dee G O 8  ions radio- 
rtctifs en fonction de leur mobilit.6. 
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FIG. 3. RBpartition de l’activitb des gros ions radio- 
actifs en fonction de leurs rayons. 

des ions dont le rayon est de l’ordre do 10-‘I cm. 
Des travaux effectuhs suivant le m&me principe 
par MADELAINE (1964a) sur le d6p6t actif du 
thoron en atmosphere artificielle, indiquent 
un maximum correspondant h un rayon doublc 
soit 2.10-6 cm. 

3. Evaluation de la dude de contact entre les petits 
ions et lea gros ions radioactifs a quelyues mttres 
au-dessua du sol 

Toujours pour des raisons de sensibilit6, 
nous operons sup le depbt actif du radon. En 
plus, ces mesures ne sont rendues possibles que 
gr&ce h la presence de RaA dans l’air. Le Th A 
a une p6riode beaucoup trop faible pour de- 
meurer dans l’atmosphere. 

Dans le cas du ddp6t actif du radon, les pe- 
tits ions sont form6 prcsqu’exclusivement par 
du RaA (RENOUX, 1965). Tel n’est pas, b 
priori, le cas des noyaux de condensation radio- 
actifs qui sont formkspar Ra A, RaB et RaC. 
Des premiitres experiences (RENOUX, 1961) 
nous avaient amen6 a conclure a un &at 
voisin de 1’6quilibre radioactif entre Ra A, 
RaB, RaC fix& sur les gros ions. Mais elles 
Btaient trop imprhcises pour nous permettre 
d’6tre affirmatif d’autant plus que de nom- 
breux auteurs (FONTAN, 1964; MALAKHOV et 
al., 1961; SERVANT, 1964; KAWANO et al., 1959) 
ont constat6 experimentdement que, dans l’air, 

cet 6quilibre n’est pas toujours atteint. Pour 
qu’il le soit A 95 % pres, il faudrait que la dur6e 
de contact z entre les aerosols et le radon 
depuis sa diffusion partir du sol soit au mini- 
mum de 1 h 30. Si elle est inferieure A cette 
limite, il y aura un d6faut de RaB et de RaC, 
et nous aurons (RENOUX, 1963a). 

ABNoB =mAANoA et AcNoc =nAANoA, (2) 

LA, AB, A, &ant les constantes radioactives du Ra 
A, du RaB et du RaC dont les concentrations 
dans l’air sont respectivement N,, N ,  et 

Les coefficients m et n, inferieurs h l’unit6, 
dependent de z. Dans tout ce qui suit, nous ad- 
mettons : a) que le radon est en Bquilibre radio- 
actif avec le RaA, ce qui est vraisemblable, la 
periode du RaA ( 3  min.) Qtant trits petite 
devant celle du radon (3,B jours); b) que Rn, 
RaA, RaB et RaC libres ou non sont, dans 
l’air atmosphhrique, en proportions correspon- 
dant aux quantites accumulees pendant la dif- 
fusion du radon dans l’air (Mme JOLIOT- 
CURIE, 1946). 

A partir de ces hypotheses et de calculs classi- 
ques on peut determiner des courbes de d6- 
croissance correspondant, pour des pr616ve- 
ments de duree donnh, h differentes valeurs 
de t (RENOUX, 1965). 

On voit, d’aprbs (2), que l’action du RaA 
est determinante. Afin de la suivre, et &ant 
donnee la faible periode du RaA (3,05 min.), 
il faut effectuer des prelevements de courte 
dude  (3  minutes) et  commencer tres rapide- 
ment 1’6tude de la decroissance (au plus tard 
une minute apres l’arr6t du pr6levement). 

Dans ce but, nous utilisons un capteur d’ions 
pouvant &re transform6 en chambre d‘ionisa- 
tion des la captation termin6e. Les pr618ve- 
ments de 3 minutes de dude  sont toujours 
effectues dans les m6mes conditions. 

Les rdsultats-types obtenus sont indiques 
sur la fig. 4 resultant d’une vingtaine de pr6- 
levements Bchelonnes sur une periode d‘un mois 
et realis& h Fontenay-aux-Roses, iL 15 m 
au-dessus du sol. Les valeurs de z ainsi deter- 
mindes varient entre 10 et 30 minutes, suivant 
les conditions m6t6orologiques. Notons que 
des mesures identiques effectuees h la campagne 
et au niveau du sol conduisent a des resultats 
du m6me ordre de grandeur. 

On n’a pas observe d’dquilibre radioactif 
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m6me approximatif entre le radon et ses des- 
cendants, alors que SERVANT (1964) et FONTAN 
(1964) trouvent que cet Bquilibre est parfois 
r6alisB. Nous considtkerons donc la valeur moy- 
enne t = 20 minutes obtenue au cours de nos me- 
sures comme une valeur minimum. 

11. Etude particulihre des noyaux de con- 
densation issus du thoron 

L’Btude des dBrivBs du thoron se trouve trks 
simplifi6e du fait de la pdriode Blev& du ThB 
(10,6 h) par rapport B celles du thoron (56 
secondes) et  du ThA (0,16 seconde). C’est 
donc par eux que nous commencerons 1’6tude 
des propri6t6s particulihres B chacune des 
categories de noyaux de condensation radioac- 
tifs. 

1. Gros ions positifs et gros ions ndgatifs 

Nous utilisons deux tubes indentiques A et 
B montes en parallde et fonctionnant simul- 
tanement avec un m6me debit et une mobilite 
limite identique fixBe B lo-’ cm/sec/V/ cm 
Le premier capt- sur son Blectrode axiale les ions 
positifs, le second les ions n6gatifs. Les pr6- 
lhvements durent entre 24 et 45 heures de sorte 
que 1’8quilibre radioactif entre ThB et ThC 
est pratiquement r6alis6 sur le capteur. Les 

o’20‘ 1 2 3 4 5 6 7 Temps dc d&arrmce 
(minutes) 

FIG. 4. DBcroissance de l’activit.4 a des gros ions 
radioactifs positifs. x Points expckimentaux-types. - Courbes thboriques. 
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Fro. 5. Variation de l’efficacitd de captation de la 
battarie de diffusion en fonction du debit de l’air 
qui la traverse. 

comptages a de l’activit6 fixBe sur les Blectro- 
des axiales se font aprbs une dBcroissance de 
trois heures afin d’Bliminer complhtement le 
dBpBt actif du radon. Si NT- et NT+ designent 
respectivement les nombres de gros ions n6ga- 
tifs et positifs isms du thoron, on trouve, en 
moyenne : 

N T - / ~ , . +  =0.55. 

Ce rapport est variable suivant les conditions 
mBt6orologiques (minimum 0,35, maximum 
0,70). 

2. Noyaux de condensation radioactif8 dlectri- 
quement neutres issua du thoron (RENOUX, 1961 
et 1965; BRICARD et al., 1962) 

I1 est possible d’envisager la formation de 
noyaux de condensation radioactifs Blectrique- 
ment neutres soit par fixation de petits ions 
radioactifs positifs sur des gros ions n6gatifs 
ordinaires, soit par neutralisation de gros ions 
radioactifs positifs par des petits ions n6gatifs 
ordinaires, par exemple. 

a )  Etude d’une batterie de diffwion (NOLAN et al. 
1949). Afin de mettre en Bvidence ces noyaux 
radioactifs neutres nous utilisons une batterie de 
diffusion constitu6e de 800 plaques mBtalliques 
verticales de hauteur b = 10 cm et de longueur 
I =35 cm distantes les unes des autres de 2a = 

0,06 cm (BRICARD et al., 1962). 
L’efficacitB de captation de la batterie a 

Qt6 Btudi6e (RENOUX, 1963 et 1965). 
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FIG. 6. Etude des noyaux de condensation radioactifs Blectriquement neutres. 

La formation de RaA b partir du radon qui 
se trouve dans l’air traversant la batterie fausse 
les mesures. Ce risque d’erreur ne se produit 
pas avec le dBp6t actif du thoron (RENOUX, 
1965). La courbe de la fig. 5 indique les varia- 
tions de l’efficacitd de la batterie en fonction 
du debit de l’air qui la traverse. 

Sur cette figure on constate que, dam lea 
conditions oh nous avons op6r6, I’efficacite de 

10- 

10 

10 

Rayons der panicules (cm) 

captation par rapport aux noyaux de conden- 
sation atmospheriques a Btt5 de 100% pour 
un debit de 10 l/minute et  de 90 iL 95% 
20 l/minute. C’est de dernier debit que nous 
avons utilise au cours de nos mesures, afin de 
recueillir une activite a suffisante pour &re 
d6cel6o sur les fils axiaux des tubes de Z618ny, 
places Bventuellement en sBrie. 

A partir de calculs classiques (THOMAS, 1955) 

I 
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 E R u c i t C ~ h )  

Fra. 7. Courbes d’efficacit.6. a) - - - de la batterie de diffusion; b) - du tube de ZBl6ny pour un 
d6bit de 20 l/min. 
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et  de la courbe d’efficacite de la fig. 5 on trouve, 
pour un debit de 10 l/min., un coefficient de 
diffusion-limite D = 1,85.10-’ cm*/sec qui cor- 
respond (relation d’Einstein, BRICARD, 1962a) 
ti une mobilit6 limite k; = 0,8- cm/s/V/cm, 
concordant sensiblement avec celle fix& pour 
le pouvoir d’arr6t des tubes de ZBlBny, compte 
tenu des particules de dimensions sup6rieures 
B celles correspondant A la mobilit6-limite, qui 
sont fix6es sur eux. 

Des experiences realisees en utilisant I’effet 
couronne, indiquaient un rapport noyaux 
de condensation neutres/gros ions radioactifs 
positifs Bgal, en moyenne, A 1,2 (RENOUX, 
1 9 6 3 ~ ) .  Mais une importante partie des aerosols 
&ant capt6e par les parois, les mesures utilisant 
cette methode se trouvent faussees (RENOUX, 
1965). 

6) DWermination du nombre de noyau neutres 
radioactifa. On utilise le dispositif suivant (fig. 
6) : un tube I gros ions positifs (A), suivi d’un 
filtre (F,) constituent un premier ensemble de 
pr618vement. 

Les ions de m6me signe que le fil axial &ant 
fixes par la paroi du tube, on peut admettre 
que (A) et (B) debarassent l’air des particules 
chargees correspondant aux gros ions moyens. 

Un second ensemble de prdlbvement fonc- 
tionne parallelement au premier, mais en dif- 
fere par l’introduction, entre le tube I gros 
ions negatifs (B) et le filtre (FJ, de la batterie 
de diffusion (D). Les prelevements durent de 
24 8. 64 heures, les comptages a des filtres et 
des fils axiaux ne commenpant qu’apres une 
decroissance de 3 heures. 

Le debit de l’air I travers les ensembles de 
prelevements est de 20 l/min. Le rendement de 
la  batterie &ant alors compris entre 90 et 95 % 

(fig. 5). Du reste, la fig. 7 nous montre qu’h 
un tel debit, le tube de ZQl6ny et la betterie de 
diffusion ont sensiblement le m6me rendement. 

On trouve ainsi, en moyenne, que : 

Ce rapport variant entre 4,3 et 13,2 au couw 
de nos exp6riences 

3. Cdcul de la teneur de l’air en Th B 
Nous prenons comme valeur minima de la 

dur& de contact ThB-a&osols t = 20 minutes, 
ce qui implique donc un non-8quilibre dans 
l’air entre ThB et ThC. A partir de cette 
valeur do t, de calculs classiques d’accumula- 
tion de ThB et de T h C  pendant 24 ou 45 heures, 
et de calculs de dt?croissances, on arrive h 
une teneur moyenne de l’air en ThB de 1,5. 
10-18 Ci/cm*. 

Cette valeur est 100 fois plus faible que celle 
qui serait en Bquilibre avec la quantite de 
thoron presente au niveau du sol (FONTAN, 
1964; HARLEY, 1962). Ceci semble en bon ac- 
cord avec FONTAN (1964) qui trouve m e  teneur 
en thoron 100 fois plus faible I partir de mesures 
de d6p& actif, que celle Bvaluee directement. 

4. Proportion des noyaux de condenaatwn radio- 
actif8 provenant du thoron 

Le tableau ci-dessous resume tous nos r6- 
sultats experimentaux. La premiere ligne 
indique l’activit6 a moyenne mesurh sur les 
differents capteurs (fils axiaux et filtres) 
3 heures apres l’arr6t des prelevements (en 
coups par dix minutes), et ramen& h un 
debit de 37 l/minute. La seconde ligne indique 
les pourcentages d’activitd correspondants. 

Gros ions Gros ions Noyaux 
Petits ions positifs negatifs neutres 

qq . cm R <  2.10-0 cm R > 2.10-0 cm Total 

1,4 20 11 144 255 430 
0 3  % 4,7 % 2,6 % 33,7 % 58,7 % 100 % 

positifs .d Autres particules 

Ce tableau nous montre que 41,3% de l’acti- 
vit6 se trouvent sur lee ions et les noyaux 
neutres, c’est-I-dire sur des particules de rayons 
inferieurs A 2.10-e cm. MADELAINE (1964b) 
arrive a 42,6% sur de l’air atmospherique 
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artificiellement charge en Th B. Ceci semble 
prouver que la repartition granulometrique 
globale est independante de la radioactivit6. 
Seul 1’6tat de charge des particules diffbre. 
Ce resultat a Bgalement Bt6 mis en evidence par 
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FIG. 8. x Valeurs expQrimentales. 

d’autres auteurs (MOHNEN et al., 1963) ayant 
opere dans des conditions diffkrentes. Nous y 
reviendrons dans la discussion theorique. 

111. Etude particulihre des noyaux de con- 
densation isms du radon 
1. Gros ions positifs et gros ions ne‘gatifs 

On opere de la m6me fapon que dans le cas 
du dBp& actif du thoron, mais ici les pr618ve- 
ments durent 1 h 30, temps minimum neces- 
saire pour que 1’6quilibre radioactif soit realis6 
B 90% sur les fils axiaux des capteurs de 
ZBlBny. Les prelevements sont Btudies en a 
entre la loe et  la 20’ minute de decroissance. 

Au cows de premieres experiences (RENOUX, 
1961; BRICARD et al., 19623 et 1963) effectuees 
sup le dBp8t radioactif du radon, nous n’avions 
pu mettre en evidence la presence de gros ions 
radioactifs negatifs. Nous avons repris ces 
experiences B la suite des resultats obtenus par 
diffdrents auteurs en atmosphere artificielle 
(MADELAINE, 19843; MOHNEN et al., 1963). 

Nous avons realis6 une quarantaine de pr6- 
levements 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 negatifs issus du 
radon. 

Au cours de nos mesures, le rapport N - / N  + 
a varie entre 0,04 et 0,59. Les valeurs les plus 
Blevhs ont 6tB trouvees, en g6nera1, par temps 
humide, le temps sec conduisant h des resultats 
plus faibles. 

2. Lea noyaux de condensation &?ectriquenaent 
neutres provenant du radon 

On utilise la batterie de diffusion pr6cbdem- 
ment BtudiBe, et on realise, comme dans le cas 
du thoron, le montage experimental de la fig. 6. 

Mais afin de n’btre pas g6n6 par la d6sint6- 
gration d‘une partie du radon atmospherique 
dans la batterie, nous sommes amen6 B passer 
assez rapidement B l’intdrieur de cette derniere 
(debit de 50 l/minute). Son rendement s’en 
trouve certes diminuk, mais il est alors parfaite- 
ment defini, et il suffira d’en tenir compte. 

Le rendement de la batterie de diffusion est 
donc moins bon que celui du tube B ions. A ce 
debit, on a constate experimentdement un 
rendement de la batterie d‘environ SO:/ ,  par 
rapport a celui du tube B ions (fig. 8). C’est 
ce resultat que nous utiliserons. 

N+Rn, designant le nombre des gros ions 
radioactifs positifs et No,, celui des noyaux 
neutres radioactifs issus du radon, on a trouv6 
au cours d’une trentaine d’exphriences, une 
valeur moyenne : 

Ce rapport se trouve ici encore modifie par 
les conditions mdteorologiques puisqu’au cours 
de nos experiences, il a varie entre 2,9 et 4,5. 

On remarquera que le rapport moyen obtenu 
est nettement plus petit que celui Btabli dans 
lo cas du dBp8t actif du thoron. Nous le dis- 
cuterons dans la suite de cet expose. 

3. Rdpartition granulome’trique de la radioactivite‘ 
atmosphe’rique dGe au radon et calcul de la teneur 
de l’air en radon 

A partir de nos resultats exp&imentaux, on 
peut calculer la concentratlion de l’air en ato- 
mes RaA libres, soit : 

n, = 1, l  RaA/cm3 

et en atomes RaA fix& sur les aerosols a t -  
mospheriques (RENOUX, 1965). 

N,  = 18,O. at. RaA/cmS. 

Si on suppose que, dans l’air, le radon et le 
RaA sont en Bquilibre radioactif (ce qui est 
vraisemblable, nous l’avons vu, &ant donnks 
la faible periode du RaA devant celle du radon), 
on peut Bcrire : 
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(3) 

ce qui conduit B une teneur moyenne de l’air en 
radon : 

x = 1,9 * 10-l6 Ci/cms. 

Cette valeur moyenne est en bon accord 
avec celles obtenues par SERVANT (1964) 
(1,7.10-16) HARLEY (1962) (2.10-16) FONTAN 
(1964) de lo-” 21 8.10-16 et par different8 
auteurs. En supposant 1’6quilibre radioactif 
realis6 entre (RaA, RaB et RaC) on arrive B 
une teneur moyenne de l’air en radon Qgale 
B 0,7 * 1O-lE Ci/cms. On peut donc estimer que la 

teneur moyenne r6elle de l’air en radon est it 
Fontenay-aux-Roses, comprise entre ces deux 
valeurs. 

4. Proportion de l’activite‘ u di2e au radon jixde 
BUT lea noyaux de condensation moyena 

Le tableau ci-dessous r6sume tous nos r6- 
sultats exp6rimentaux, ramen& B un debit 
de captation de 37 l/minute. La premiere ligne 
indique l’acitivit6 u moyenne mesurds simul- 
tan6ment sur nos different8 capteurs 15 mi- 
nutes apres l’arrht des pr616vements (en coups 
par dix minutes). 
La seconde ligne indique les pourcentages 

d’activit6 correspondants. 

Gros ions Gros ions Noyeux 
Petits ions positifs negatifs neutres 

positifs Autres particules 
REqq. 10-8 cm R < 2. lo-” cm R>2.10-Ecm Total 

16 81 22 322 586 1030 
1,6 % 7 3  % 292 % 313 % 57 % 100 % 

D’aprBs ce tableau, on constate que 43% 
de l’activit6 se trouvent sur les ions et les 
noyaux neutres, donc sur des particules dont 
le rayon eat, approximativement inferieur B 
2-10-6 cm. 

Aux erreurs d’experience prits, ce resultat 
est identique B celui obtenu dam le cas du 
thoron, ainsi qu’a celui obtenu par differents 
auteurs (MADELAINE, 1964b; HOLL et al., 1955; 
SCHUMANN, 1963). Nous reviendrons sur cette 
question au cours du chapitre suivant. 

IV. Discussion des rbsultats obtenus 

CAS DU RADON 

Dans tout ce qui suit, nous supposerons qu’il 
y a sym6trie des charges en ce qui concerne 
les particules autres que les particules radio- 
actives, et que la prhence de celles-ci, &ant 
donnee leur faible concentration, ne modifie 
pas 1’8tat de charge global. 

Nous prendrons donc : 

D’ et D” &ant respectivement les coefficient,s 
de diffusion des petits ions positifs et negatifs 
et  n‘ et nn leurs concentrations; ot BZ; sont 
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les coefficients de fixation des petits ions posi- 
tifs et negatifs sur des gros ions de signe con- 
traire. 

1. Proportion de l’activite’ totale jixe‘e Bur lea 
noyaux de condensation 

Dans le cas d’un milieu polydispers6, si 
q(R)  est le nombre de petits ions de chaque 
signe emprunt6s B chaque cm8 d’air et fixes 
sur l’ensemble de toutes les particules de rayons 
superieurs B une certaine valeur Ro de R ,  on 
trouve BRICARD et al., 1962 que : 

*(R) = n  j:a Bf(R)dR.  (4) 

Dans cette relation, @( R )  = 4rcDR/I( R )  . I (  R )  
representant une fonction du rayon et du coef- 
ficient de diffusion des petits ions, que l’on 
sait calculer. f ( R )  =dN/dR est la repartition 
granulometrique du milieu, donc des gros ions, 
noyaux neutres et poussi&es atmosph6riques. 
N indiquant le nombre total par cms d’air de 
toutes les particules dont le rayon est compris 
entre R et R + d R .  Nous supposerons que la 
fonction f (  R )  suit la loi pr6cedemment indiqu6e 
de HOLL et MUHLEISEN (1955) et qu’elle est de 
la forme f (  R )  = C/Ra ; n est toujours le nombre 
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0.6 0.8 1 1 3 4 5  R x l O b  an- 

FIQ. 9. Variations du rapport B’/p0 en fonction du 
rayon des particules. x Mesures de Keefe, Nolan 
et Rich; I Boltzmann; I1 Bricard. 

de petits ions de chaque signe par cm8 d’air, 
et  D leur coefficient de diffusion. 

La fonction q(R)  est representee en valeurs 
relatives sur la fig. 8 (13) pour deux valeurs 
R, = 5.10-7 cm et R, = lo-’ cm du rayon minium 
R,, valeurs correspondant it des limites infdrieurs 
raisonnables pour les gros ions moyens, le 
rayon maximum &ant choisi Bgal B 1 p. Cette 
repartition eat identique B celle Btablie par 
LASSEN (1961) pour R, = cm. On constate 
que les noyaux moyens de rayons infBrieurs 
B 2.10-6 cm fixent 45% de l’activite totale 
pour R, = cm. 
La relation (4) est generale (LASSEN, 1961) 

et  s’applique ti la fixation des petits ions radio- 
actifs d6riv6s du radon (constitu6s ainsi que 
nous l’avons vu, presqu’exclusivement par du 
RaA) sur les autres particules de l’air : n 
reprksente alors la densite de ces ions, D leur 
coefficient de diffusion dans l’air, q(R)  &ant 
la repartition granulomBtrique cumulBe de 
l’activit8 fix6e sup les aerosols naturels. 

Nous avons trouvB experimentdement qu’en 
moyenne 43% de la radioactivite a du d6pBt 
actif du radon se trouvent fixes sur des parti- 
cules de rayons inferieurs B 2.10-6 cm. Ces 
rAsultats, qui sont repr6sent6s par une croix 
sur la fig. 8, sont donc en bon accord avec lea 
considerations theoriques indiqdes ci-dessus. 

cm et 70% pour R, = 5. 

11s sont du reste, du m6me ordre de grandeur 
que ceux obtenus par SCHUMANN (1963) d’une 
part KAWASAIEI et KATO (1958) d’autre part, a 
l’aide de mBthodes tout a fait diffdrentes. 
MADELAINE (1964b) indique des resultats iden- 
tiques la suite de mesures effectuees sur de 
l’air artificiellement charge en ThB. Nous en 
tirerons les consBquences au coum de la discus- 
sion relative B 1’6tat de charge des noyaux de 
condensation radioactifs. 

2. Etat d’dqpuilibre ionique 

La fixation des petits ions radioactifs sur lea 
noyaux de condensation atmosphBriques obBit 
aux relations (GIROD, 1964; BRICARD et al., 1964). 

dN,/dt = P o  nNoR -8’nN; -P”; (5) 

dNildt =Ban NOR +st nRNo -B‘n N i  -P’.  (6) 

Dans ces relations : n dBsigne lea concentrations 
moyennes (suppos6es Bgales) en petits ions 
atmospheriques de chaque signe. Nk, N i ,  
NOR les concentrations respectives en noyaux 
de condensation radioactifs negatifs, positifs 
et neutres. No la concentration en noyaux de 
condensation atmospheriques neutres. nR la 
concentration moyenne en petits ions radioac- 
tifs. 

Dans tout ce qui suit., nous ne considdrerons 
que les petits ions radioactifs positifs, nous 
negligerons, en premiere approximation, la 
presence des petits ions radioactifs negatifs 
et des atomes neutres, et nous admettrons la 
symetrie des charges en ce qui concerne les 
particules non radioactives. 

Supposons le milieu monodispers6. Po est le 
coefficient de recombinaison des petits ions 
positifs sur les noyaux de condensation neu- 
tres, suppos6 Qgal a celui des petits ions n6ga- 
tifs, &ant le coefficient de recombinaison 
d’un petit ion avec un ion de signe contraire. 
La fig. 9 represente les variations du rapport 

p’/B, calculees par BRICARD (1962) (courbe 11). 
Les croix representent lea valeurs experimentales 
obtenues par KEEFE, NOLAN et RICH (1959). 
Ce rapport a Bt6 recemment calcule par FUCHS 
(1963) qui, en partant d’hypoth6ses differentes, 
arrive 8. des rhsultats sensiblement identiques 
dans le domaine de dimensions que nous con- 
sid6rons. 

Dans les relations (6) et  (7) /?: dBsigne le 
coefficient de recombinaison des petits ions 
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radioactifs sur les noyaux neutres. Nous le 
prendrons sensiblement Bgal B Po. P’ ,  P” et P o  
expriment les pertes des ions radioactifs et 
des noyaux neutres par dissociation et  autres 
processus, et permettent d’Btablir les conditions 
d’dquilibre. Celles-ci sont donnbs par : 

dN”,dt + P o  =dNk/dt  +P’=dNoR/dt  + P o  = O .  (7) 

Elles impliquent qu’il ne se produit aucune 
disparition entre l’instant de la fixation des 
atomes radioactifs et celui oh 1’Bquilibre ionique 
est Btabli. 

Les Bquations (6), (7) (8) conduisent B 
(RENOUX, 1965) : 

Dans nos mesures, nous avons mis en Bvi- 
dence un maximum d’activitd correspondant a 
un rayon moyen de 10-a cm. La valeur de B’/B0 
correspondante est sensiblement Bgale 8. 10 
(fig. 9). C’est celle que nous adopterons pour 
le rapport No/” =NOIN”.  Cette valeur du 
rapport NOIN’ qui correspond au maximum 
indiquB par ISRAEL (1957) est nettement sup& 
rieur B celles qui sont gBnBralement indiquhs 
dans la littdrature, de l’ordre de 2 B 3. Ceci tient 
au fait que nous n’envisageons que les particules 
dont le rayon est de l’ordre de 10-o cm. 

Comparons maintenant les formules corres- 
pondant aux ions ordinaires et celles se rap- 
portant aux ions rrtdiortctifs. On constate, 
d‘apr8s ( 8 )  et (9) : 

a )  que le rapport NOIN” est le m6me que les 
ions soient radioactifs ou non. I1 doit donc 
Atre Bgal B 10 d’aprhs ce que nous venons de 
voir. ExpBrimentalement, en le trouve Bgal 
I 12,8, ce qui vBrifie sensiblement nos rBsultats, 
&ant donnhs les erreurs de mesures, et justifie 
les relations ( 5 )  et (0) ainsi que l’hypothbse 
correspondant B (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-  
mosphdriques. C’est bien ce qu’on trouve dans 
le o w  du radon, puisqu’on arrive B NLlNi2:  
0,3, alors que pour les ions ordinaires, N”/N‘ 
est voisin de I’unitB. 

Enfin, il r6sulte de nos interprBtations que les 
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dBsintBgrations radioactives des gros ions 
provenant du radon ne modifient pas leur Btat 
de charge. 

3. Etat de charge dea noyaux de condenaation 
radioactif8 barn du radon 

Nos r h l t a t s  expdrimentaux nous permettent 
de dBterminer nR/NL x N,/n,  quantitb n6ces- 
mire pour determiner 1’6tat de charge des 
noyaux de condensation. 

Si on suppose qu’il y a Bquilibre radioactif 
dans l’air atmosphBrique entre le radon et  
ses descendents, on trouve cette quantitd voisine 
de 6, et on about.it B (RENOUX, 1965) : 

N i / N ‘ R  = 0,4, NoR/N’R = 4 

(on trouve expBrimentalement, que ces rap- 
ports sont respectivement Bgaux t~ 0,28 et 3,8). 
L’accord est moins bon si on fait ces calculs en 
considBrant une dur& de contact radon- 
aBrosols de 20 minutes. Mais il faut tenir compte 
de la grande dispersion des rBsultats. 

Quoiqu’il en soit, on observe une repartition 
des charges tr8s diffbrente de celle indiquh par 
MADELAINE (1964b) qui trouve 1,52 pour N i / N k  
et 4 pour NORIN;. NBanmoins, le fraction de 
l’activitd fix& sup des particules de rayons 
infBrieurs L 2.10-6 cm dBduite de ces rBsultats 
est identique it la n6tre. Tout semble donc m 
passer comme si, dans la fixation des petits 
ions, le milieu oonsidBr6 Btait Blectriquement 
neutre, ce qui confirme nos hypoth8ses. 

B. CAS DU THORON 

1. Proportion de la radioactivitd due au Th B fixde 
Bur lea noyeaux de condenaation moyena 

Nous avons vu (fig. 8 )  qu’en admettant la 
repartition granulomBtrique de Holl et Muh- 
leisen B partir d’un rayon minimum des parti- 
cules R, = cm, on doit trouver entre 40 et 
50% de la radioactivit6 fix& sur des noyaux 
de rayons infBrieurs B 2.  cm. 

Dans le o w  du ThB, on arrive B 41,3%. 
Comme dans le cas du radon, la courbe cor- 
respondant B R, = 10-e cm semble verifiBe, 
celle correspondant B R, = 5 .  lo-‘ cm conduisant 
il des valeurs diffdrentes, et  les valeurs ob- 
tenues sont encore en bon accord avec cellee de 
SCHUMANN (1963). 
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2 .  Etat d’dquilibre ionique 

Les relations (7),  (8), (9) restent valables. En  
particulier, on doit avoir NORIN; = 1 0  (on sup- 
pose 18 encore que le rayon moyen des gros ions 
radioactifs est de 10-6 cm). Experimentalement 
on arrive 8 12,5, ce qui, &ant donnBes les er- 
reurs de mesures, est un ordre de grandeur 
acceptable justifiant les Bquations (6) et  (7)  
et  l’hypothese (8) indiquant que 1’6quilibre 
ionique est atteint. Se trouve tigalement vkrifi6e 
I’hypothese suivant laquelle les d6sint6grations 
radioactives des gros ions T h B  ne modifient 
pas leur Btat de charge. 

3.  Etat de charge dea noyaux de condensation 
radioact i fs 

Dans le cas du ThB, nos resultats exp6ri- 
mentaux conduisent, a partir d’une valeur de 
nR = 4 , 7 .  at. ThB/cma, b : 

n ; / N k  = 0 , 5  et NORIN; = 5  

(on arrive exp&iment,alement b 0,55 et 7) .  
On peut donc considBrer que la theorie v6rifie 
nos rdsultats experimentaux, compte tenu de 
leur dispersion et  des hypotheses simplifica- 
trices introduites. 

I1 faut remarquer que 1’6tat de charge des 

noyaux de condensation provenant du thoron 
diffbre de celui des noyaux issus du radon et  
de celui obtenu par MADELAINE (19643)  sur de 
l’air fortement charge en ThB. NBanmoins, 18 
encore, la proportion de l’activit6 fixbe sur ces 
particules de rayons inferieurs b 2.10-6  cm 
est, aux erreurs d’exp6rience pres, la m&me 
que dans le cas du dBp6t actif du radon et  que 
celle qu’indique MADELAINE, ce qui confirme 
encore l’hypothese conduisant 8 considerer que 
la fixation des petits ions radioactifs s’effectue 
comme si le milieu etait Blectriquement neutre. 

RBSUMB 
On effectue une Btude comparative entre les pro- 
duits de dBcroissance du Radon et du Thoron se 
trouvant dans l’atmosphere, au moyen de comptages 
de radiations u, en utilisant des tubes de ZBlBny, 
une batterie de diffusion et des membranes ou des 
papiers filtres pour capter les a6rosols. On 6tudie 
les propri6tAs caractBristiques des ions de mobilit ‘ s  
supbrieures ti lo-’ cm2 sec-l V-’ (rayons infbrieurs 
ti 2 .  10-6 cm). On a mesurB des noyaux de condensa- 
tion radioactifs Blectriquements neutres 8. l’aide 
d’une batterie de diffusion. Les concentrations 
moyennes de l’air en Radon et en Thoron sont dC- 
terminkes. Les rbsultats indiquent que, tant pour 
les descendants du Radon que pour ceux du Thoron, 
environ 4 2 %  de l’activit6 u totale se trouvent sur 
des particules de rayons inferieurs B 2.10-8 cm. 
Une discussion th6orique de mes rbsultats expBri- 
mentaux est dBvelopp6e. 
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