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ÉTUDE EXPÉRIMENTALE
DU SPECTRE DES ÉLECTRONS D’AUTOIONISATION EN RADIOACTIVITÉ 03B2

par F. SUZOR,
Laboratoire de Physique Nucléaire, Orsay.

Résumé. 2014 Faisant suite à des expériences déjà publiées sur le 32P, 35S, 147Pm, les résultats
sont donnés pour le 90Y, 143Pr et 22Na. Contrairement aux intensités des raies X, K ou L, qui sont
en bon accord avec la théorie de l’autoionisation, les spectres continus, mesurés entre 1 et 13 keV,
des électrons d’autoionisation émis simultanément avec le rayonnement 03B2 sont en contradiction
avec les prévisions théoriques (intensité plus grande, distribution spectrale différente et loi inversée
en fonction de Z). Ceci s’expliquerait par une contribution des couches externes du cortège élec-
tronique considérablement plus importante que celle prévue par la théorie de l’autoionisation. 

Abstract. 2014 Following already published experiments on 32P, 35S, 147Pm, results are given
for 90Y, 143Pr and 22Na. The intensities of the X, K or L lines, are in good agreement with the
theory of autoionisation. On the other hand the continuous spectra, between 1 and 13 keV, of
autoionisation electrons emitted simultaneously with 03B2 radiation disagree with theoretical predic-
tions. (The intensity is greater, the spectral distribution is different, and the law of variation
versus Z is inverted.) This could be explained by a contribution from external electronic shells
considerably more important than that predicted by the autoionisation theory.

LE JOURNAL DE PHYSIQUE ET LE RADIUM TOME 21, AVRIL 1960,

Introduction. -- Lorsqu’un noyau radioactif se
désintègre par émission p, le cortège électronique
subit une perturbation le laissant parfois dans un
état ionisé. La théorie de ce phénomène, appelé
autoionisation, a été effectuée par Migdal [1] et
Feinberg [2], puis par Levinger [3] et d’autres
auteurs (voir pour une étude récente et une biblio-
graphie détaillée la thèse de Grard [4]). Il existe
trois moyens expérimentaux de vérifier ces théories :
1) La mesure des raies X consécutives au réarran-
gement de l’atome après autoionisation ; 2) la mesure
de la charge de l’atome résiduel ; 3) la mesure du
spectre continu des électrons émis lors de l’auto-
ionisation et des raies Auger consécutives au

réarrangement du cortège électronique.
En dehors du cas de la radioactivité g+, ce

dernier type de mesure est impossible par les
méthodes ordinaires de spectrographie magnétique
et nécessite que soient enregistrés en coïncidence
les électrons du spectre P- et les électrons d’auto-
ionisation. Les résultats expérimentaux ainsi obte-
nus et exposés dans cet article, sont la suite de
travaux commencés avec G. Charpak [5 et 6].

Après une première expérience [5] obtenue avec
un appareillage mal adapté au but recherché, nous
avons construit [7] un spectromètre constitué de
deux grands compteurs proportionnels accolés l’un
à l’autre. La source étant vue de chacun des comp-
teurs sous un angle solide voisin de 27t, l’excellent
rendement ainsi obtenu rend possible, par la mé-
thode des coïncidences, l’étude de phénomènes peu
fréquents. Le fait que la source puisse, sans l’inter-
médiaire d’aucun absorbant, être en contact direct
avec le gaz de l’un des deux compteurs permet
l’étude du spectre des électrons jusqu’à des éner-

gies aussi basses que 1 keV environ. Enfin les

grandes dimensions des compteurs entraînent pour
les électrons énergiques du spectre une perte
d’énergie suffisante pour que la séparation entre
eux et les électrons de plus faible énergie émis
simultanément soit possible. L’étude de ce type de
spectromètre, les précautions à prendre et l’élimi-
nation des coïncidences parasites ont déjà été expo-
sées dans les publications précédentes [6 et 7].

Yttrium 90. 2013 Ce radioélément se désintègre par
émission y et possède un spectre dont l’énergie
limite est de 2,26 MeV. Les sources étaient obtenues
par séparation sur résine échangeuse d’ions à partir
d’une solution contenant en équilibre 9°Sr et 9oy ;
une activité de l’ordre du centième de microcurie
était déposée par évaporation thermique sous vide
sur une membrane mince de formvar aluminisé
d’environ 40 pLg/cm2 et d’un diamètre de 5 mm. Les
compteurs proportionnels étant remplis de pro-
pane, une série de mesures a été faite sous une
pression de 57 cm de mercure et une autre sous une
pression de 8 cm. La source était en contact direct
avec le gaz du compteur 1 et les impulsions enre-
gistrées dans celui-ci étaient, après amplification,
comptées dans un sélecteur à 50 canaux ; dans le.
compteur 2, seules étaient enregistrées après ampli-
fication et passage dans un sélecteur à seuil, les
impulsions correspondant à une énergie perdue
dans le compteur supérieure à 25 keV. Les coïnci-
dences obtenues entre les deux compteurs four-
nissent entre 1 et 13 keV environ le spectre des
électrons émis simultanément avec le rayonne-
ment p. Les phénomènes parasites qui pourraient
s’ajouter à ce spectre sont les suivants :
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1) Les photons émis simultanément avec le

rayonnement p ; leur importance relative est négli-
geable, comme le montre d’ailleurs une expérience
annexe obtenue en recouvrant la source avec un
écran mince perméable aux photons et arrêtant les
électrons

2) Les coïncidences obtenues par un électrons
perdant une très petite partie de son énergie dans
le compteur 1 et associé à un électron ou à un
photon d’énergie supérieure à 25 keV et enregistré
dans le compteur 2. Les dimensions des compteurs
sont suffisantes pour que, avec un remplissage en
propane sous une pression de 57 cm de mercure, le
spectre ait un maximum vers 15 à 20 keV et
fournisse très peu d’impulsions inférieures à 10 keV.
Dans ces conditions ce type de coïncidences para-
sites est absolument négligeable jusqu’à 10 ou
12 keV ; par contre c’est lui qui interdit dans le
cas présent l’exploitation des résultats pour des
énergies supérieures

3) Les coïncidences obtenues par un électrons
ayant un parcours de quelques millimètres dans le
compteur 1 et ensuite renvoyé dans le compteur 2
par rétrodiffusion sur une molécule du gaz. Ce
phénomène peut être étudié en faisant varier le
diamètre de la membrane supportant la source qui
constitue un diaphragme de séparation entre les
deux compteurs et en modifiant la pression de rem-
plissage des compteurs. Dans les conditions expéri-
mentales utilisées, ce phénomène est négligeable.

4) La projection par le rayonnement p d’élec-
trons dans le support de la source ou dans la

. FIG, 1.

matière environnante. Ceci a déjà fait l’objet d’une
étude détaillée [5] montrant que ce phénomène
ne peut être responsable que d’une faible partie du
spectre obtenu ; il est d’ailleurs d’autant moins
important que l’énergie du rayonnement est plus

. grande. Dans le cas présent le spectre de la figure 1
a été obtenu après soustraction d’une correction

estimée [6] de ce phénomène dont l’importance rela-
tive varie de 10 % à 30 % entre 5 et 13 keV et peut
être pratiquement négligée en dessous de 5 keV.
Le spectre des électrons représenté sur la figure 1

et associé au rayonnement g de l’yttrium 90 se
décompose en un fond continu décroissant avec
l’énergie et un pic correspondant aux électrons

Auger de la couche L. Grâce au sélecteur à 50 ca-
naux utilisé et à la durée de chaque mesure excé-
dant plusieurs heures, les fluctuations statistiques
ne sont pas gênantes pour la précision des mesures,
celles-ci étant surtout limitées par la stabilité de

l’amplification du compteur proportionnel et par le
recouvrement des séries de mesures faites avec des
valeurs différentes d’amplification. Cette précision
est de l’ordre de 5 % au début du spectre à 1 keV et
décroît jusqu’à environ 20 ou 30 % à la limite du
spectre vers 13 keV.
Une prévision du spectre continu, tirée de la 

théorie de autoionisation a été tracée en pointillé
sur la figure 1. On voit que l’accord n’est pas satis-
faisant comme le montrent les chiffres du tableau
suivant.

La courbe théorique de 1 à 13 keV sur la figure 1
a été obtenue en utilisant, outre la forme théorique
du spectre pour les couches K et L une probabilité
d’autoionisation de 0,9/Z2 pour la couche K et une
probabilité de 8 jZ2 pour la couche L, tenant ainsi
compte de l’effet d’écran suivant les estimations de
Levinger ; la théorie prévoit dans ce domaine
d’énergie une contribution négligeable pour les
couches NI et suivantes.

Il n’a pas été tenu compte de la rétrodiffusion
des électrons par la membrane de formvar suppor-
tant la source. Même dans les conditions de géo-
métrie utilisées, il’ne semble pas que cet effet amène
une surestimation du spectre supérieure à 30 %
environ. Par contre tout effet d’autoabsorption
entraînerait une sous-estimation du spectre ; étant
donné la netteté du pic des électrons Auger de la
couche L, et la pureté du radioélément employé, il
est légitime de penser que l’autoabsorption des
électrons du spectre continu doit être faible.

Praséodyme 143. -- Ce radioélément se désin-
tègre par émission p" et possède un spectre dont
l’énergie limite est de 0,93 MeV. Les sources étaient
obtenues comme dans le cas de l’yttrium par évapo-
ration thermique sous vide sur une membrane
mince à partir d’un radioélément pur en prove-
nance d’Harwell, contenant, d’après la notice d’en-
voi,,40 mg de matière par millicurie. Les compteurs
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proportionnels étant remplis de propane sous une
pression de 57 cm de mercure, les conditions expé-
rimentales étaient par ailleurs semblables à celles
décrites précédemment pour l’yttrium - (les
spectres de la figure 2 ont été obtenus après sous-
traction d’une correction relativement plus faible
que celle indiquée pour l’yttrium et correspondant
à la projection par -le rayonnement (3 d’électrons
dans la matière environnant la source). - Sur la
figure 2, le spectre 1 correspond à une source recou-
vrant une surface de l’ordre du millimètre carré et

devant contenir environ 25 14g/emg due matière ; le
spectre 2 correspond à une source plus largement
étalée et devant contenir environ 2 g/off}. 2; la
quantité appréciable de matière contenue dans la
source 1 est responsable d’une auto-absorption du
spectre décroissant avec l’énergie et parfaitement
compatible aveç la loi d’absorption des électrons
dans ce domaine d’énergie [8]. il est même très pro-
bable que; en dessous de 4 à 5 keV, le spectre 2 est
encore inférieur au spectre réel par effet d’auto-
absorption. L’intensité minimum du rayonnement

’IG, 2,

nécessitée par l’expérience n’â cependant pas per-
mis d’étaler plus la source ou de diminuer son
intensité.
Le spectre des électrons représenté sur la figure 2

et associé au rayonnement g du praséodyme 143, se
décompose en un fond continu décroissant avec
l’énergie et un pic correspondant aux électrons
Auger de la couche L. La prévision théorique
tracée sur cette figure tient compte, comme dans le
cas de l’yttrium, de l’effet d’écran suivant les esti-
mations de Levinger et correspond pratiquement
entièrement à une ionisation dans la couche L, les
contributions de la couche K et des couches M et
suivantes étant négligeables dans ce domaine

d’énergie.
Comme dans le cas de l’yttrium, la comparaison

entre théorie et expérience est résumée dans le
tableau suivant :

Ces résultats ne tiennent pas compte de la rétro-
diffusion des électrons par la membrane de formvar

supportant la source. Par contre nous avons vu
qu’étant donné la qualité insuffisante des sources,

l’autoabsorption pourrait être appréciable en
dessous de 4 à 5 keV.
En plus de ces résultats relatifs aux électrons

FIG. 3.

une expérience en tout point semblable à celle déjà
publiée [6] pour le prometheum.147a a donné pour
le praséodyme 143 l’intensité du pic à 5,2 keV des
raies X-L du néodyme obtenues par autoionisation.
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Les compteurs étaient alors remplis d’un mélange
d’argon sous une pression de 60 cm de mercure et
de propane sous 6 cm. Dans le compteur 1, vu de la
source sous un angle solide 2r, les photons étaient
enregistrés à travers un écran de 20 mg/cm 2 de bery-
lium. Dans le compteur 2, vu de la source sous un
angle solide légèrement inférieur à 2r, était enregis-
tré le rayonnement g perdant une énergie supérieure
à 12 keV (11400 impulsions par minute). La figure3
reproduit le spectre des impulsions en coïncidence
dans les deux compteurs, obtenu dans un sélecteur
à 50 canaux après soustraction du mouvement
propre et des coïncidences fortuites connus avec
précision. Le pic de 5,2 keV dont on veut mesurer
l’intensité est superposé à un fond continu de frei-
nage et à une faible raie de 8,0 keV qui est la
raie X-.K du cuivre, correspondant à une ionisation
des parois du compteur par des photons de plus
grande énergie ; la remontée vers les basses énergies
correspond au flanc de la raie X-k de l’argon
de 3,0 keV, provenant de l’ionisation par le rayon-
nement g des atomes d’argon voisins de la source.
La séparation du pic de 5,2 keV s’opère facilement
et permet d’obtenir, compte tenu des angles solides
et de l’efficacité du compteur, pour les raies X-L
d’autoionisation, que le pouvoir de résolution du
compteur ne permet pas de séparer, la valeur

(3,5 ± 0,4) 10-4 . En admettant pour le rendement
de fluorescence de la couche L du néoydme la
valeur 0,18 on trouve pour la probabilité d’auto-
ionisation dans la couche L la valeur (1,9::l:: 0,2)10-3
en bon accord avec celle prévue par la théorie de
Levinger qui est 8/Z2 = 2,2.10-3.

Sodium 22. - Ce radioélément se désintègre par
émission 9+ avec un spectre dont l’énergie maxi-
mum est 0,54 MeV, suivie de l’émission d’un y de
1,276 MeV. Les sources étaient obtenues comme
précédemment par évaporation thermique sous vide
et les, compteurs proportionnels etant remplis par
du propane sous une pression de 57 cm de mercure,
les conditions expérimentales étaient les mêmes que
dans les cas précédents. La désintégration éven-
tuelle du sodium 22 par capture électronique ou
l’annihilation des électrons positifs étaient prati-
quement sans influence dans les conditions expéri-
mentales choisies ; par contre l’existence du y émis
à la suite du 9+ rend plus abondant un des types de
coïncidences parasites déjà mentionné lors de
l’étude de l’yttrium 90 ; il s’agit des coïncidences
obtenues d’une part entre un électron enregistré
dans le compteur 1 (spectre NI) et d’autre part
un y enregistré dans le compteur 2 ; dans ce der-
nier on enregistre un nombre constant d’impulsions
correspondant à une perte d’énergie supérieure
à 25 keV. Le spectre parasite des coïncidences ainsi
obtenues est proportionnel au spectre Ni qui, faible 

°

en dessous de 10 et 12 keV commence ensuite à
croitre rapidement ; la correction de cet effet para-

site est obtenue en lui attribuant au delà de 20 keV
la totalité du spectre des coïncidences : le coefii-
cient de proportionnalité étant ainsi déterminé, on
obtient par soustraction un spectre nul par défi-
nition à partir de 20 keV ; de 13 à 20 keV l’arbi-
traire de l’hypothèse admise rend les résultats
incertains, par contre au-dessous de 13 keV, la
correction effectuée est faible étant donné le mini-
mum du spectre Ni dans ce domaine. Le spectre en
coïncidences ainsi obtenu de 1,5 à 13 keV est repré-
senté sur la figure 4.

FïG.4.

Malheureusement la raie des électrons Auger de
la couche K a une énergie trop faible pour appa-
raitre sur le spectre de la figure 4. La qualité du
radioélément employé permet de penser que les
sources utilisées contiennent moins de 0,5 (Lgjcm 2
de matière et que l’autoabsorption des électrons
doit y être faible. Comme dans les cas précédents
il n’a pas été tenu compte de la rétrodiffusion de
ces électrons sur la membrane supportant la source.
La courbe théorique représentée sur la figure 4 a été
obtenue en utilisant pour la couche K une proba-
bilité d’autoionisation égale à O,65/Z2, la correction
d’écran proposée par Levinger ne semblant pas se
justifier dans ce cas. La comparaison entre théorie
et expérience est résumée dans le tableau suivant :

Ce résultat expérimental est en accord avec celui
. obtenu pour le sodium 22 par Hamilton, Langer et
Smith [9]. Ces auteurs employant un spectromètre
magnétique obtiennent au delà de 2 keV un spectre
d’électrons négatifs décroissant moins vite et
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d’intensité plus grande que ce que prévoit la théorie
de l’autoionisation.

Je remercie M. Jean Mérinis pour l’aide apportée
dans la préparation des sources utilisées dans ces
expériences.

Discussion des résultats. Comparaison avec la
théorie. --- Si l’on considère les résultats expéri-
mentaux relatifs à l’yttrium 90, au praséodyme 143
et au sodium 22 et qu’on y ajoute ceux que j’avais
précédemment publiés en collaboration avec

G. Charpak [6] obtenus dans les mêmes conditions
et relatifs au phosphore 32, au soufre 35 et au pro-
metheum 147 on peut en tirer les conclusions sui-
vantes :

1) Le spectre continu des électrons associés au
rayonnement g présente dans tous les cas le même
aspect de décroissance rapide en fonction de l’éner-
gie. Au début du spectre à 1 keV, l’intensité des
différents spectres est pratiquement proportionnelle
à Z, exception faite pour le praseodyme 143 pour
lequel nous avons vu qu’une. partie des électrons
de faible énergie devait être absorbée dans la
matière elle-même de la source. Au delà de 3 à
4 keV, les intensités des spectres quoique crois-
sants avec Z, augmentent moins vite que propor-
tionnellement à Z ; l’yttrium cependant fait excep-
tion à cette règle ayant dans cette région une inten-
sité plus faible.

Les spectres continus des électrons associés au

FiG. 5.

rayonnement P des 6 radioéléments étudiés sont
reportés sur la figure 5, ainsi que les spectres prévus
par la théorie de l’autoionisation.
Le désaccord important entre ces résultats expé-

rimentaux et la théorie porte sur plusieurs points.
D’abord les valeurs expérimentales sont beaucoup
plus grandes que celles prévues par la théorie ;
ensuite la théorie prévoit un spectre décroissant
beaucoup moins vite dans le cas des éléments
lourds ; enfin la théorie prévoit un spectre dont
l’intensité décroît avec Z alors que l’expérience
fournit le résultat inverse. Il faut aussi noter que si

pour les éléments légers on extrapole à 0 les
courbes expérimentales suivant une loi de crois-
sance moins rapide que celle prévue par la théorie
on peut obtenir une valeur totale de l’ionisation à
péu près en accord avec la valeur théorique. Par
contre pour les éléments lourds ceci n’est plus exact,
puisque les intensités des spectres des électrons
entre 1 et 13 keV seulement sont pour l’yttrium 90
et le prometheum 147 respectivement 14.10-3 et
20.10-3, les probabilités totales d’autoionisation
étant respectivement d’après la théorie 6.10-3 et
2,4 .10-3.

2) Les intensités des raies X, K ou L que nous
avons mesurées sont dans tous les cas en accord
satisfaisant avec la théorie de l’autoionisation.
(L’écart entre les valeurs théoriques et expéri-
mentales est toujours inférieur à un facteur 2.)

3) Les intensités des raies des électrons Auger
que nous obtenons ne se prêtent pas à des con-
clusions quantitatives précises mais sont en bon
accord avec les intensités, connues des raies X et
les valeurs admises des rendements de fluorescence.

Il résulte de ces faits que le spectre continu des
électrons ainsi obtenu ne provient pas en majorité
des couches internes K et L comme le prévoit la
théorie de l’autoionisation, mais qu’il faut au con-
traire envisager une contribution de l’ensemble du
cortège électronique. Dans la mesure où l’intensité
de ce spectre est proportionnel à Z, ce qui est vérifié
entre 1 et 4 keV environ. cela donne une probabilité
d’ionisation par électron du cortège indépendante
de Z. En résumé le manque total d’accord entre ces
expériences et la théorie se manifeste par une dis-
tribution spectrale des électrons émis simulta-
nément avec le rayonnement g plus intense et
d’une forme différente que celle prévue, et aussi
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par une loi en fonction de Z inverse de celle atten-
due.

Parmi toutes les autres recherches expérimen-
tales effectuées sur l’autoionisation en radio-
activité p, la plupart ont porté sur la mesure de
l’intensité des raies X des couches K ou L. Ces
mesures sont comme les nôtres (voir ci-dessus 143 Pr
et [6]) en bon accord avec la théorie de l’autoioni-
sation et ont porté ’sur les éléments suivants :
32p [10]@ 35S [11], 9°Sr et 90Y [12 et 13], 14?Pm [44
et 15], RaE [12, 13 et 14]. Snell et Pleasonton ont
abordé l’étude expérimentale de l’autoionisation en
mesurant la charge du noyau de recul,après désin-
tégration par émission fi du 85Kr ; la probabilité
totale d’autoionisation dans l’ensemble des
3 couches K, L et lVl a été trouvée égale à 9,9.10-2
et dans la couche N égale à 10,9 .10-2. La théorie de
Migdal fournit, en tenant compte de l’effet d’écran,
la valeur 3,17 .10-2, pour les 3 couches K, L et M
et la théorie de Levinger une valeur plus faible ; par
contre un calcul plus récent de Green [17] fournit
pour les couches K, L et M la valeur 4,4.10-2 et
pour la couche N la valeur 9. 40-2. Si cet accord
peut être considéré comme satisfaisant, il faut
cependant noter que la probabilité expérimentale
de trouver une charge supérieure à 2 est nettement
plus grande que celle prévue par la théorie. Pour
l’étude directe du spectre des électrons émis simul-
tanément avec le rayonnement P il existe seulement
l’expérience citée plus haut sur le 22Na [9] et des
expériences de Duquesne [18] sur les radioélé-
ments 32P, 35S et RaE, qui par une méthode de
coïncidences trouvait un spectre d’une intensité
plus grande que celle prévue par la théorie.

Les électrons négatifs signalés par Bruner [19]
dans le rayonnement du 44Sc n’ont pas été con-
firmés par Blue et Bleuler [20].
Le phénomène d’autoionisation se présente aussi

lors de la désintégration par capture électronique.
Nous avons déjà publié [6] les résultats obtenus

dans les mêmes conditions expérimentales avec
le 55Fe se désintégrant par capture K ; nous
n’avons trouvé aucun électron associé dans ce cas
à la raie X-K de 5,9 keV avec comme limites supé-
rieures les valeurs 3 10-4 dans la bande de 1 à
7 keV et 0,5.10-4 dans la bande de 10 à 14 keV
et 0,5.10-4 dans la bande de 15 à 20 keV ; ces
limites supérieures sont beaucoup plus grandes que
les valeurs prévues par la théorie .[22] (de 15 à
1.10-6 par keV dans le domaine de 1 à 20 keV) mais
beaucoup plus faibles que les intensités anomales
que nous avons trouvées dans le cas de la radioacti-
vité P dans le même domaine d’énergie. Miskel et
Perlman [21] étudiant à l’aide d’un compteur pro-
portionnel les- phénomènes consécutifs au réarran-
gement du cortège électronique après désinté-
gration par capture électronique de l’argon 37 ont
obtenu un résultat en bon accord avec celui prévu
par la théorie [22] (le spectre des électrons obtenus
de 6 à 10 keV décroît moins vite que ne le prévoit
la théorie, le désaccord n’excédant cependant
jamais le facteur 2). Mesurant au moyen d’une
chambre Wilson l’intensité relative des électrons,
éjectés par autoionisation lors de la désintégration
par capture K du fer 55, Porter et Hotz [23] ont
obtenu dans le domaine d’énergie entre 30 et
205 keV un résultat en bon accord avec la théorie.
Cet accord a aussi été obtenu par Langevin [24]
étudiant au compteur proportionnel les électrons
Auger et le fond continu d’électrons émis lors de la
désintégration par capture électronique du ger-
manium 71. Par contre Soltysik (Thèse non publiée,
voir référence [9]) étudiant par spectrométrie ma-
gnétique les électrons éjectés dans le domaine de 10
à 400 keV lors de la désintégration par capture K
du berylium 7 a obtenu un résultat de 10 à 40 fois
plus grand que celui prévu par la théorie et un
spectre décroissant moins vite en fonction de l’éner-
gie que celui théoriquement prévu.

Manuscrit reçu le 20 janvier 1960.
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