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EFFETS ISOTOPIQUES DANS L’INTERACTION DES RAYONS 3 AVEC LA MATIERE
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Institut Interuniversitaire des Sciences Nucléaires,
Centre de la Faculté Polytechnique de Mons, Belgique.

Résumé. — Les pouvoirs de transmission et de rétrodiffusion B d’un échantillon ne dépendent
pratiquement pas des nombres de masse des éléments qui le composent. Certaines formules empi-
riques qui supposent une telle dépendance, ne se justifient pas.

Par une mesure d’absorption B sur un échantillon de composition chimique connue, on peut
déterminer le nombre de molécules qu’il contient. On peut de cette fagon faire des dosages isoto-

piques.

Abstract. — Backseattering and attenuation of beta-radiation are independant of the mass
number of the backscatterer or absorber used. The semi-empirical relations, which imply such a

dependence, should be discarded.

Beta-ray attenuation depends on the chemical composition of the sample used, and of the num-

ber of the molecules it contains.

I. Diseussion du probléme. — a) La diffusion des
électrons dans un systéme est difficile & étudier
dans le cas général. Toutefois, dans deux systémes
qui ne différent que par le nombre de masse de un
ou de plusieurs de leurs constituants, les trajec-
toires des électrons sont pratiquement les mémes,
parce que, & un haut degré d’approximation, les
interactions élémentaires des électrons avec le
systéme ne dépendent pas du nombre de masse
des nuclides constituant le systéme.

En effet, les sections efficaces pour la déviation
angulaire des électrons sont données, dans le cas
d’un échantillon constitué d’un seul élément, a
noyau ponctuel, par la formule de Mott. Elles ne
dépendent donc que de I’énergie de I’électron inci-
dent, du Z de I’élément diffusant et de ’angle de
déviation considéré.

Aux petits angles, il faut apporter une correction
d’écran a la formule de Mott. Cette correction ne
dépend pas non plus de la masse du noyau.

Dans ce raisonnement, on a négligé a juste titre :

10 le mouvement du noyau ;

20 I’étendue finie du noyau, qui modifie la sec-
tion efficace par un terme multiplicatif, dit facteur
de forme. Dans le cas d’un électron de faible
énergie, le facteur de forme (Hofstader[1]) est trés
voisin de 1.

b) Le pouvoir de ralentissement d’un élément
dépend du nombre d’atomes par centimétre cube
et du pouvoir de ralentissement atomique.

Celui-ci dépend, en plus de facteurs précités, du
potentiel d’excitation moyen qui ne dépend pas
(& I'approximation considérée ici) de I'isotope con-
sidéré.

¢) Les remarques précédentes montrent a partir
de formules connues que les interactions élémen-
taires par collision ,élastique ou non, d’un électron
avec un électron ou un noyau du milieu diffusant

Therefore, absorption methods are useful for isotopic analysis.

ne dépendent pratiquement pas de la masse des
noyaux. o

Des conclusions analogues ont été tirées par
Stevenson et Wagner [2] dans leur étude sur les
spectres de masse de molécules isotopiques.

Ceci n’entraine pas nécessairement que des
échantillons chimiquement et géométriquement
identiques (sauf en ce qui concerne le nombre de
masse des éléments qui les composent) ont mémes
coefficients d’absorption et de rétrodiffusion.

En effet, lors de la diffusion des électrons dans

Téchantillon, chaque électron interagit un trés

grand nombre de fois. Mais l'influence du nombre
de masse sur les sections efficaces d’interaction est
si petite (par rapport a celle du nombre atomique)
qu’il semble peu probable que des effets isoto-
piques autres que ceux dus a une différence de
volumes molaires puissent &tre observés.

Comme ce probléme de Pexistence éventuelle
d’un effet isotopique a été soulevé a plusieurs
reprises [3], [4], [6], [7], [8], nous avons jugé utile
de vérifier expérimentalement cette conclusion.

2. Données expérimentales sur 1’effet isotopique.
— a) Muller D. C. [3] indique qualitativement que
H,0 et D,0 rétrodiffusent différemment ; il en
serait de méme pour le polyéthyléne et le deutéro-
polyéthyléne. Les effets observés sont attribués par
cet auteur a une différence dans les interactions
noyaux-électrons alors qu’ils devraient ’étre & une
différence de volumes molaires.

b) Nous étudions la possibilité d’effets isoto-
piques pour la rétrodiffusion par H, et D,, en
collaboration avec L. Danguy. Les résultats obte-
nus font ’objet d’une note complémentaire qui
a été ajoutée en cours d’impression a la fin de cet
article.

¢) Nous nous borneronsici & donner nos résultats
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expérimentaux concernant H,0 et D,0. On a com-
paré des échantillons d’eau lourde et d’eau légére
dans des conditions géométriques aussi voisines que
possible.

Remarquons que les composés H,0 et D,O con-
tiennent & 20 °C respectivement 0,055388 et 0,55017
moles par cm?3, soit une différence de 0,7 %, alors

.que les densités correspondantes différent de plus
de 10 9. Les figures 1 et 2 donnent les courbes
d’absorption des § de ?°Sr/*°Y par des échantillons
de H,0 et D,0. Dans la figure 1, ’'activité détectée

Fic. 1.

par le compteur de Geiger est portée en fonction
du poids de I’absorbant par cm? et les courbes
obtenues sont différentes. Elles coincident dans la
figure 2, o ’on a porté en abscisse le nombre de
moles par cm?2,

cps/sec
3000 —

2009 —

1000 —

Fic. 2.

EFFETS ISOTOPIQUES

857

On a d’autre part comparé la rétrodiffusion par
l'eau légére et par I’eau lourde. Pour ce faire, un
compteur de Geiger et une source radioactive de 32P
ont été placés cote a cote. En plagant en face de
ce dispositif un réflecteur en eau légére, un réflec-
teur en eau lourde ou pas de réflecteur, on mesure
respectivement 9 855 4+ 19, 9833 -+ 19 et
1 790 coups/min. On n’observe donc pas de diffé-
rences entre H,O et D,0 en ce qui concerne
Pabsorption et la rétrodiffusion des rayons f.

3. Précautions & prendre dans 1’utilisation de
formules empiriques { donnant des coefficients
d’absorption et de rétrodiffusion. — Muller [3], [5],
[6], et d’autres aprés lui ont supposé que le coei-
fictent de rétrodiffusion d’échantillons contenant
plusieurs éléments dépendait d’un nombre ato-
mique moyen

Z=201Zx
i

ou les a sont les concentrations pondérales en
éléments i de nombre atomique Z;.

Une telle formule entraine évidemment que le
coefficient de rétrodiffusion dépend notablement du
nombre de masse des éléments. Mis & part le fait
que cette formule exagére la grandeur des effets
isotopiques, ce ne pourrait étre que fortuitement
qu’on pourrait trouver un accord entre une formule
de ce genre et I’expérience.

D’autres tormules empiriques (voir par' exemple
[43], [4]) sont également criticables.

Semblablement, Fournier [8] et beaucoup
d’autres aprés lui utilisent pour coefficient mas-
sique d’absorption d’un composé chimique I’expres-
sion suivante :

u=§cwi ' (1)

ou les pi sont les coefficients massiques d’absorption
des éléments i. De plus, les coefficients d’absorption
massique des éléments sont donnés comme des
fonctions de Z, sans que soit considérée I'influence
du nombre de masse. En fait, des formules telles
que (1) ne peuvent donner des résultats satis-
faisants que si on admet — ce qui doit étre approxi-
mativement juste — que les coefficients massiques
d’absorption des éléments sont inversement propor-
tionnels é leur masse atomique.

A ce sujet, il convient de souligner l'intérét des
formules empiriques proposées par Husain et colla-
borateurs [9], [10], [11], [12].

4. Conelusions et applications analytiques.
a) Les seuls effets isotopiques notables, dans 'inter-
action des B avec la matiére, sont des effets dus a
des différences de volumes molaires. Ces différences
elles-mémes sont, rappelons-le, généralement
faibles.
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b) Dans les problémes d’absorption et de rétro-
diffusion B, les variables du systéme sont :

10 P’énergie des rayons B utilisés ;

20 la nature chimique des éléments constituant
P’échantillon et leurs concentrations atomiques (et
non pas massiques).

¢) I1 est préférable d’utiliser des coefficients
d’absorption atomiques ou molaires plutdt que des
coefficients d’absorption massiques. '

d) Larétrodiffusion B n’est pas intéressante pour
effectuer des dosages isotopiques. Pour de tels
dosages, on peut utiliser 'absorption 8. Les figuresi
et 2 indiquent & titre d’exemple la possibilité de
mesurer le nombre de molécules présentes dans un
poids donné d’eau, et de déterminer ainsi le pour-
centage en eau lourde de I’échantillon considéré.

Note complémentaire ajoutée en cours d’impression

Cas de 1’hydrogéne et du deutérium. — Pour
comparer la rétrodiffusion B, a saturation, par
I’hydrogéne et le deutérium, nous avons utilisé une
cuve cylindrique en aluminium de 25,4 cm de
hauteur et de 29,4 cm de diamétre. Nous y avons
disposé une source de soufre-35 (déposée sur un
disque en polystyréne) a c6té d’un compteur de
Geiger & mince fenétre en bout. Le rayonnement 8

Vitesse de complage du rayonnement
3 rétrodiffusé (coups/minute)

épaisseur du filtre
en Al (mg/cm?)
0

~. =
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émis par la source ne pouvait pas atteindre direc-
tement la fenétre du compteur.

La source de soufre-35 a été recouverte d’un
filtre en aluminium de 20,4 mg/cm?, afin de réduire
suffisamment 1’énergie maximum de son rayon-
nement B pour éviter les diffusions d’électrons par
les parois de la cuve. Pour choisir I’épaisseur du
filtre, nous avons placé I’ensemble (compteur-
source ) en atmosphére d’hydrogéne et vis-a-vis
d’une plaque circulaire en plomb de 12 cm de dia-
metre et de 4 mm d’épaisseur. Nous avons ensuite
observé, pour différentes épaisseurs du filtre, les
valeurs de la vitesse de comptage en fonction de la
distance compteur-plaque de plomb. Les résultats
de ces essais sont représentés sur la figure 3.

Résultats. La vitesse de comptage mesurée
aprés avoir rempli la cuve de deutérium (contenant
0,5 % en volume d’azote) sous une pression de
86 cm de mercure, est de 201,3 coups/minute a1 %,
prés (résultat corrigé de la décroissance de la source
et du bruit de fond).

Avec un mélange de 99,5 9, en volume d’hydro-
géne et de 0,5 9, d’azote, 4 la méme pression que
ci-dessus, nous avons observé une vitesse de comp-
tage de 204,6 coups/minute a1 9%, prés.

L’hydrogéne pur a donné lieu & une vitesse de
comptage de 183,7 coups/minute, dans les condi-
tions ci-dessus.

Nous avons vérifié que le rayonnement de frei-
nage des électrons émis par la source utilisée n’in-
fluencait pas les mesures.

Conclusion. — Nos résultats montrent que, dans
les limites de précision de nos mesures (1 %), les
intensités des rayonnements {8 rétrodiffusés a satu-
ration par ’hydrogéne et le deutérium, dans les
meémes conditions, sont égales.

Nous remercions vivement MM. M. Abrassart et
M. Chevry qui nous ont efficacement aidé lors des
mesures et des analyses.

distance compteur-disque en plomb .
0 5 10 15 20 25 30 (cm) Manuscrit regu le 1er aotit 1963,
complété le 18 janvier 1964.
Fie. 3.
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