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Propriétés statistiques d’aérosols radioactifs

par C. Metzger et J. Rossel
Institut de Physique, Université de Neuchatel

(5. XI. 64)

Introduction

La distribution de la radioactivité « et g sur les aérosols produits, a haute altitude,
par les explosions nucléaires atmosphériques peut fournir des renseignements sur la
nature et le mécanisme de formation des particules chaudes, en plus d'une meilleure
connaissance du hasard biologique qu’elles représentent.

Dans le cadre des travaux de la Commission fédérale de contréle de la radioactivité,
nous avons étudié le matériel recueilli sur filtres, placés sous l'aile d’un avion 1), &
diverses altitudes (de 4000 m & 10000 m) au-dessus du territoire suisse. Les filtres de
cellulose a disposition (SCHLEICHER et SCHUELL, N° 2430) proviennent de vols
effectués les 19 et 20 septembre 1962%*). Les mesures faites 14 et 18 mois apres la
collection ne présentent pas de différence hors des limites d’erreurs, mais elles sont
compatibles avec une légére diminution de l'activité.

Meéthode expérimentale

Pour étudier la radioactivité § des particules jusqu'a de trés faibles valeurs
(< 0,5 pC), la technique utilisée consiste & introduire les cendres des filtres, calcinés
par infrarouge a 500°C, dans une émulsion photographique nucléaire «in gel form»
qui est coulée ensuite. Aprés une exposition d'une dizaine de jours, I'’émulsion est
développée (méthode a deux températures) et I’on peut observer, au microscope, des
points chauds (figure 1 et 2). Nous avons utilisé I'émulsion Ilford L4 coulée en couche
de 300 u d’épaisseur.

Comme l'activité 4 d’une particule est trop faible, dans notre domaine d’investiga-
tion, pour étre mesurée par un compteur, nous avons cherché a utiliser les lois du
noircissement photographique pour la déterminer. Les figures 1 et 2 montrent que
chaque point chaud présente un centre opaque. Le diamétre apparent @ de ce dernier,
observé visuellement au microscope, est une bonne mesure de l'activité pour les

points chauds qui ne présentent pas encore de saturation du noircissement:

*) Ce matériel nous a été fourni par MM. O. HUBER et J. HALTER de I'Institut de Physique de
I’Université de Fribourg que nous remercions vivement.
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Fig.let2
Points chauds g-actifs (groupe 5 et 4 de la figure 3)

L’opacité photographique, dans 'unité de volume situé a la distance » du centre,
doit obéir a une loi du type:

0() = [a 4t ij]” (1)

Les constantes a, p, A et v définissent respectivement une constante de 1'émulsion
considérée, un exposant du type de SCHWARZSCHILD, l'affaiblissement de la radiation
B et le contraste. Dans notre cas p = 1 puisque pour les rayonnements particulaires
ionisants, on peut considérer que la loi d’action photographique est réciproque?)*.
L’opacité observée le long d'un rayon, dans le plan de la plaque et résultant de I'effet
spatial ci-dessus, peut s’écrire sous la forme:

F(4
0fg) — (A 1y 2, @
c’est-a-dire pour la densité photographique D = log0
Do) =ylog At —dlogo + log F(4, o) . (3)

L’expérience (figure 3a) nous indique qu'une telle loi est plausible et que F(4, p) est a
variation lente sur un domaine suffisant de p.

Comme il n’est pas possible d’affirmer a priori que le spectre 3 soit identique pour
tous les aérosols, nous ferons I'hypothése que F(4, p) est peu dépendant du type
d’émetteur f§ lorsque p est petit. Cette hypothése est valable pour autant que 1'énergie
max. des électrons émis ne soit pas trop faible. Cette indépendance a été confirmée
par nos mesures pour les faibles activités.

La densité photographique prise au centre (pour ¢ = p, petit) apparait proportion-
nelle au log de l'activité:

Dy=ylogAt— dlogp, + log F(4, o) - 4)

D’autre part, le diamétre apparent @ correspond a la moitié de D,, déduction faite
du voile V (figure 3b):

D, @ D %
2 :ylogAt—610g7-+logF(l,2) T (5)

¥) L’effet de fading est considéré séparément (voir fig. 5).
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Diamétre apparent:

| 1 @ =440 p
2 @ =190 p
3 @ =150 p
4 ¢ = 80 H
| 5 ¢ = 10 M
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b)

Densité optique des points chauds f le long d’un rayon. Seules les taches de noircissement infé-
rieures a 70 u (catégories 4 et au-dessous) satisfont a la relation @ ~ At.
a) la droite reliant D, a log® est valable pour les points chauds sans saturation au centre,
b) on constate a la périphérie des taches de grand @ une «inversion» du noircissement qui s’explique
par une migration des ions Ag* lors du développement.
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Distribution des points chauds en fonction de @
a) histogramme et courbe théorique,
b) représentation logarithmique (points expérimentaux, courbe théorique ajustée).
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De (4) et (5) on tire:

D, = 20 (log® + logK) (6)
et

log® = n (logA t + logk) avecn = Wzyé_ ) (7)

ou K et & sont des constantes appropriées.

La relation (6) est vérifiée expérimentalement, et nous avons mesuré la valeur
0 = 0,45 (figure 3a).

On peut attendre la valeur #» = 1 pour la loi (7), car un y de 0,9 est admissible pour
les faibles densités, dans nos conditions de développement. Nous avons pu vérifier la
relation (7) avec n = 1 pour les points chauds de faible activité en nous référant a une
valeur de l'activité bien définie (voir I'étalonnage relatif ci-dessous). Par cette relation,
il est possible, dans un certain domaine, de déduire la forme de la distribution de
radioactivité des aérosols f-actifs & partir de 1’étude de la distribution des diametres
apparents des taches photographiques.

Résultats et discussion

a) Distribution des points chauds

La relation obtenue entre le nombre dN/d® de taches et le diameétre apparent @
est donnée figure 4. On voit que la distribution posséde un maximum. Dans le domaine
avolisinant ce maximum la distribution est une gaussienne logarithmique3).

aN Ny 1 T
i " gfan D (8)

Les paramétres m et ¢ varient suivant l'altitude de collection et le temps d’exposition
(tableau 1).

La répétition de ces expériences dans des conditions de développement différentes
nous permet d’indiquer pour ces parameétres une erreur relative de + 49%,.

Tableau 1
Filtre Altitude moyenne Temps m o Ny N
de récolte d’exposition
62/20 9300 m 12 jours 2,74 0,584 1710 1860
62/20 9300 m 10 jours 2,59 0,582 705 800
62/21 10500 m 10 jours 2,58 0,669 930 1030
62/22 4600 m 10 jours 2,62 0,587 1060 1220

Par rapport a la loi (8) les distributions présentent un excés de particules chaudes de
forte activité (figure 4b) ; c’est ce que nous indique aussi la comparaison de la norme N,
de la gaussienne logarithmique et du nombre de points chauds mesurés N. Nous
pouvons admettre qu’il s’agit de la somme de deux courbes dont I'une, beaucoup moins
importante, n’influence que l'aile de la seconde. La statistique, dans ce domaine, est
trop faible pour nous permettre d’interpréter cette «anomaliey.
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b) Etalonnage rvelatif

Le maximum dela distribution, pour un filtre donné, représente une classe d’aérosols
d’activité bien définie. En suivant le déplacement de ce maximum en fonction du
temps d’exposition, il est possible de vérifier, sur une partie de son domaine de validité,
la loi (7)

log® = n (logA + logt + logk) .

Les temps d’exposition étant différents, il est nécessaire de tenir compte du fading.
L’irradiation se distribue dans notre cas sur un intervalle de temps relativement long;
les valeurs du fading données par Yacona et KarLaN?) valables pour une irradiation
instantanée doivent étre prises en moyenne (figure 5). En portant cette correction,
nous avons pu déterminer pour le filtre 62/22 que # = 1 donc que @ est proportionnel
au temps d’exposition et par conséquent aussi a A (figure 6).

j F(t)
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0,6 |
03 -
02 4 T

1
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Fig. 5

Facteur de fading pour exposition instantanée (Yacopa et KAPLAN) et valeur moyenne pour expo-
sition prolongée. Le temps ¢ correspond pour la courbe supérieure au stockage et pour la courbe
inférieure a 'exposition.
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Fig. 6
Etalonnage relatif de @
Relation entre @ et le temps d’exposition, pour une activité donnée, établissant la proportion-
nalité entre @ et 4. La courbe supérieure, avec correction de fading, a la pente 1 dans cette
représentation doublement logarithmique.
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Une loi du type (7) a déja été trouvée expérimentalement pour des autoradio-
graphies d’aérosols récoltés par filtres®). L’auteur de l'article auquel nous nous
référons a déterminé la valeur » = 1/2. La géométrie de notre probléme et les condi-
tions de développement nous ont fait prévoir la valeur n = 1; c’est effectivement ce
que nous avons trouvé.

Une similitude frappante existe entre la distribution d’activité que nous avons
établie et le spectre de dimensions de certaines catégories d’aérosols naturels®). Cette
analogie suggére que I’activité est proportionnelle 4 une puissance du rayon moyen de
la particule. Ceci est en accord avec les conclusions de SISEFSKY %) suivant lesquelles
I'activité est grossiérement proportionnelle au volume du grain d’aérosol.

Un spectre de dimensions de particules de retombées radioactives a été établi par
O. PREINING et M. SEDLACEKY). Pour les faibles activités, la forme de ce spectre est
semblable a une gaussienne-logarithmique en accord avec notre résultat. Leurs
mesures ont été faites sur des échantillons prélevés successivement durant une période
de huit mois.

c) Observations qualitatives sur la nature radioactive des aérosols

L’analyse du noircissement pour les points chauds f-actifs de forte activité
(domaine de saturation de @, qui est due au parcours limité des électrons dans 1'émul-
sion; voir figure 3b), nous indique que le spectre de désintégration des f§ n’est pas le
méme pour tous les aérosols. Ceci est confirmé par les travaux du SCPRI®)?) ol 'on
a mis en évidence que certains aérosols de grande activité sont composés de produits de
fission presque purs. Des mesures analogues ont été faites a I'Institut de Physique de
I’Université de Fribourg?!?).

Fig. 7

Point chaud e-actif.

Lors d'un essai (calcination a 300°C), nous avons pu observer des points chauds
a-actifs (figure 7). D’autres essais a des températures voisines et plus élevées n’ont pas
donné de résultat; seules une centaine de traces isolées sont encore visibles dans les
émulsions. Il semble donc que ces points chauds soient susceptibles d’étre détruits

par la chaleur et que 300°C soit une température de calcination critique pour le
matériel étudié.
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Les présentes observations, les résultats des travaux de P. PELLERINS®)?), de
A. Sittrus!), de C. E. Apams??) et de leurs collaborateurs, nous autorisent & penser
que le phénoméne de formation des aérosols radioactifs est similaire a celui d'une
cristallisation fractionnée. Cette question est en relation avec le probléme de la
disparition des points chauds a-actifs qui devrait s’élucider par une calcination a basse
température!3).

Conclusions

Cette étude nous a .permis d’établir les points suivants pour le matériel récolté:
— la distribution en activité des aérosols f-actifs suit en partie une loi gaussienne-
logarithmique.

— 'lactivité f est proportionnelle a la surface ou au volume de la particule pour les
aérosols de faibles activités.

— la distribution présente un exceés de points chauds de grande activité; cecl a son
importance sur le plan sanitaire du fait des irradiations localisées considérables.

— ontrouve dans les poussiéres radioactives d’aérosols des particules qui apparaissent
comme exclusivement e-actifs.

Nous tenons a remercier nos collaboratrices, Mmes GROSJEAN et HARSANYI pour
leur consciencieux travail d’observation et de mesure.
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