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ANNIHILATION LIBRE DE L’ORTHO-POSITONIUM )
FORME DANS CERTAINES POUDRES DE GRANDE SURFACE SPECIFIQUE

Par R. PAULIN et G. AMBROSINO,

Institut National des Sciences et Techniques Nucléaires (Saclay)

et Laboratoire Maurice-de-Broglie (Brétigny).

(Regu le 9 octobre 1967.)

Résumé. — Les deux longues vies moyennes d’annihilation du positon observées dans
certaines poudres de grande surface spécifique (AL,O,, MgO, SiO,) résultent de la formation
d’ortho-positonium. La plus longue de ces deux vies eorrespond i la fraction d’état triplet qui
s’annihile entre les grains. Sous vide, ce processus d’annihilation s’effectue librement et I'on
observe la vie moyenne de ’état triplet (14 x 102 s). Dans l’air, la présence d’oxygéne réduit
cette vie d’un tacteur 2. IL’autre vie du positon (1,8 x 10-? s) correspond a l'ortho-positonium
qui s’annihile par « pick-off » & I'intérieur des grains. Contrairement a I'hypothése qui avait
été avancée, la formation de positonium n’est pas une conséquence de 1’adsorption supetficielle
de gaz. C’est une propriété de I’état amorphe de ces échantillons. La quantité formée reflete
le degré de désordre de I’échantillon. I’abondance relative d’ortho-positonium libre dépend

de la granulométrie de la poudre, c’est une fonction de la surface spécifique.

Abstract. — The two long mean-lives observed for positron annihilation in some powders

(ALO,, MgO, Si0,) result from ortho-positronium formation.
ponds to the triplet-state part that annihilates between the powders grains.
this annihilation is free and one observes the free triplet mean-life (14 x 1078 s).
oxygen quenching reduces this mean-life by a factor two.

The longest mean-life corres-
Under vacuum,
In air,
The other positron mean-life

(1.8 x 107% s) corresponds to the ortho-positronium which annihilates by pick-off inside the

grains.

to adsorbed gases on area, but is a property of the amorphous state of these samples.
positronium abundance increases with the degree of disorder of the sample.

Contrary to the hypothesis that has been advanced, positronium presence is not due

The
The relative abun-

dance of free ortho-positronium depends on the particle size of the powder; it is a func-

tion of specific area.

L’étude de ’annihilation du positon, si elle a permis
une brillante confirmation de la théorie électromagné-
tique, ne s’est pas encore révélée trés fructueuse comme
source d’information sur la structure de la matiére.

Les seuls parameétres accessibles a I’expérience sont
la corrélation angulaire des vy d’annihilation, variable
suivant Pénergie de I’électron qui provoque ’annihi-
lation et le temps de vie du positon qui dépend en
premier lieu de la densité électronique a la position
du positon. Dans le cas de ’annihilation libre, I’inter-
prétation des résultats expérimentaux tant de vie que
de corrélation est relativement difficile, car il est
nécessaire d’évaluer la polarisation induite dans le
milieu par le positon. Les mesures de vie, par contre,
permettent assez facilement de déterminer si le positon

forme un état 1ié avant de s’annihiler. Dans ce cas,
en effet, le spectre du temps de vie du positon est
complexe. Le seul état lié certain est le positonium ou
Pélectron et le positon sont liés par la force coulom-
bienne. Dans quelques cas, on a attribué au positon
des liaisons plus complexes avec un atome ou un ion.
Ces combinaisons théoriquement possibles sont encore
mal connues. Le positonium est créé le plus souvent
sous sa forme ortho ot les spins des deux électrons sont
paralleles. Cet état est instable et dans le vide les
deux particules s’annihilent mutuellement en libérant
trois y avec une vie moyenne relativement longue
de 1,38 X 1077 5. Dans un milieu condensé, cette vie
n’est pas observée car le positon s’annihile avec un
électron du milieu auquel il n’est pas lié (« pick-off »).
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Ce processus est plus probable que le précédent et
aboutit & une vie de 'ordre de la nanoseconde, facile
a distinguer de la vie de ’annihilation libre qui est
généralement de quelques dixietmes de nanoseconde.
Lorsque le positonium est produit sous la forme para
(spins antiparalléles), il se désintégre en deux vy et sa
vie 4 I’état libre est de 1,25 x 10719 s, Dans un spectre
en temps de ’annihilation du positon, la présence
d’une composante lente (supérieure a 1079 s) indique
la formation d’ortho-positonium (ou d’une liaison plus
complexe du positon) [1]. Or, parfois, on observe deux
composantes lentes [2]. Dans certains oxydes alcalino-
terreux en poudre, nous avons mis en évidence ’exis-
tence de deux composantes lentes qui correspondent
a des vies moyennes de T, ~2a5X107%s et
T3~ 547 x108s respectivement. Ces deux vies
sont aussi présentes dans d’autres oxydes, alumine et
silice notamment, ainsi que dans certains fluorures
(FyCa, F,Mg). Aprés frittage a 1600 °C sous vide,
les deux composantes lentes disparaissent irréversible-
ment et I’'on n’observe plus qu’une seule vie moyenne
beaucoup plus courte qu’on peut attribuer 4 I’annihi-
lation libre. L’adsorption de divers liquides (H,O;
C,H,OH; CgH,) permet de diminuer progressivement
la proportion de la vie longue 7, jusqu’a compléte
disparition; mais dans ce cas, la vie intermédiaire 7,
subsiste et sa proportion augmente; en outre, le phéno-
mene est réversible car la vie 7y réapparait aprés
chauffage [3], [4].

Ces résultats prouvent que le positon se lie avant
de s’annihiler, mais ne permettent pas de dire si ces
vies résultent de la formation de deux états liés distincts
ou d’un seul état lié, le positonium, qui s’annihilerait
dans des milieux de densités différentes. On pourrait
imaginer, par exemple, que le positonium s’annihile
soit au sein du milieu, soit & la surface. Le role de cette
derniere est suggéré soit pas P’action du frittage, soit
par Peffet de mouillage. D’autre part, il a été suggéré
aussi que la formation méme du positonium se faisait,
de préférence, a la surface des grains; toutefois, des
corps ayant une grande surface spécifique comme le
charbon animal ne présentent aucune vie longue.
C’est pour éclaircir le role de la surface que nous
avons entrepris, avec des échantillons de surface
connue en grandeur et en nature, une nouvelle série
d’expériences.

Nous décrivons la technique expérimentale et les
échantillons utilisés dans les deux premiers para-
graphes. Nous étudions ’action du gaz atmosphérique
dans le paragraphe 111, puis 'influence des gaz adsor-
bés, tour a tour, quand les échantillons sont désorbés
sous vide ou, au contraire, quand des quantités crois-
santes de gaz sont adsorbées a la température de ’azote
liquide (paragraphe IV). Dans le paragraphe V, nous
examinons plus particuliérement le réle de la surface.
Dans le dernier paragraphe, nous proposons un modeéle
susceptible d’expliquer qualitativement nos résultats
qui ne concernent que des matériaux non métalliques
treés divisés et peu ordonnés.
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I. Procédure expérimentale. — Afin d’obtenir une
surface propre, bien définie, un traitement thermique
sous vide est nécessaire.

Le dispositif expérimental est schématisé figure 1.
Il est constitué d’un groupe de pompage avec piege A,

Q-LE- B\LL
——a—

A D
_, pompe
primaire
E
F16. 1. — Schéma du banc de traitement thermique.

d’une enceinte 4 vide en pyrex avec jauge a ionisation
et robinetterie B, d’un systtme a joint tournant C
permettant de monter et descendre une source de Na??
dans un tube de quartz D (g = 50 mm) au fond
duquel est placé ’échantillon de poudre & étudier. Ce
tube de quartz peut étre chauffé jusqu’a 1000 °C a
Paide d’un four mobile E.

Pendant le traitement thermique, la source est
maintenue en position haute et la température du
four est mesurée 4 I’aide d’un thermocouple.

La jauge permet de contrdler I'importance des
dégazages au cours du traitement. Quand la désorption
est terminée, c’est-a-dire quand le vide dans ’enceinte
est voisin de 1078 mm de mercure, le four est enlevé
et I’échantillon refroidi. La source est alors descendue
et noyée dans la poudre et deux détecteurs a scintilla-
tion sont disposés de part et d’autre du tube de quartz.

A laide de lappareillage électronique déja dé-
crit [3], le spectre en temps de ’annihilation du positon
est alors déterminé. Pour chaque température, deux
spectres sont enregistrés, 'un avec un étalonnage
4 0,943 ns/canal pour mesurer la plus longue des vies,
Pautre avec un réglage plus dilaté & 0,175 ns/canal
pour déterminer la deuxi¢me vie plus bréve.

Notons enfin que le four peut étre remplacé par un
vase en Sipror qui recoit divers fluides destinés a
refroidir les échantillons. Sur les échantillons ainsi
refroidis, différents gaz sont alors adsorbés en quan-
tités variables.



No 4

IT. Choix des échantillons. — Nous avons utilisé
des poudres de silice (1) préparées par hydrolyse, &
1250 °C, du tétrachlorure de silicium :

SiCl, + 2H,0 — SiO, + 4CIH

qui ont les caractéristiques suivantes :

TABLEAU 1
SURFACE DENsITE
EN m?/g APPARENTE
SiO, (£5%)  (g/cm?d)
50 0,3
Poudres 180 0,06
hydrophiles 300 0,05
380 0,046
Poudres
hydrofuges 180 0,1

La surface des poudres hydrophiles est essentiel-
lement formée par des groupements OH, celle des
poudres hydrofuges par des groupements OCHj. Dans
notre échantillon hydrofuge, 80 9, des groupements
superficiels sont des OCH,.

Ces poudres ont une trés faible porosité et se présen-
tent sous forme de particules sphériques de diameétre
compris entre 100 et 400 A.

Les grains sont formés de tétraedres SiO, liés par
leurs sommets, dans la mesure ou leur dimension leur
permet d’étre cohérents. En surface, certains tétraeédres
possedent un sommet libre qui est saturé par un
hydrogeéne ou un radical méthyle.

(1) Ces poudres sont comimercialisées sous le nom
d’Aérosil par la firme De Gussa, Francfort.

Positonium

¥z
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L’étude de ces poudres par diverses techniques
physiques ou chimiques (thermogravimétrie, spectro-
graphie infrarouge, analyse au diborane) a permis de
mettre en évidence différents types d’eau [5] :

a) De l’eau moléculaire faiblement liée qui est
éliminée par chauffage sous vide & 150 °C (eau
physisorbée) ;

b) De ’eau moléculaire plus solidement liée qui ne
subsiste pas au-dela de 600 °C (eau chimisorbée);

¢) Au-dela de 600 °C, apreés un long chauffage, on
recueille encore de I'eau : eau de constitution, qui est
formée a partir des groupements OH. Cette disparition
s’accompagne d’une réorganisation de la mati¢re et
d’une diminution de la surface.

Pour nous assurer que certains phénomenes mis en
évidence avec ces échantillons n’étaient pas spécifiques
de la silice mais résultaient de propriétés communes
aux oxydes a grande surface, nous avons contr6lé leur
existence sur des échantillons de magnésie calcinée et
d’alumine que nous avions utilisés lors de nos pre-
mieres expériences.

ITI. Influence de ’oxygéne atmosphérique. — Dans
la glucine, I’alumine, la magnésie et la silice, une
fraction importante des positons forme un état lié a
longue vie avant de s’annihiler [2] a [4]. Dans Pair,
les vies moyennes mesurées restent voisinesde 7 X 1078s
pour toutes ces poudres.

Pour les échantillons de silice, sous un vide de
107 mm de mercure, cette vie s’allonge jusqu’a
14 x 10785, soit la vie de I’ortho-positonium qui
s’annihile librement. La présence d’air rameéne cette
viea 7 X 1078s. Si, par contre, I’air est remplacé par
de largon, elle demeure voisine de 14 X 10785
(courbe 2). Pour éliminer I’hypothese d’une action
éventuelle de ’humidité atmosphérique, nous avons

o
o ] :
o Vide \{
10} ¢ air .
8
6
4
2
0 260 4006 660 T sbo T 1000
vie du Ps
Tx107s
14} 492 - % X
i i
10 E
. i \
)'(QII' x
5
— — °C
o 260 400 600 800 10C0
COURBE 1. — Variations de la vie et de la quantité de positonium a vie longue

formé dans une poudre de silice hydrophile a 180 m?/g en fonction du traitement thermique.
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CoURBE 2. — Influence du gaz atmosphérique sur la vie COURBE 3. — Vie et pourcentage de positonium a vie

longue du positonium dans une poudre de silice a
180 m?/g.

%

longue formé dans ALO, en fonction du traitement
thermique.

Positonium \
20} areen T {
ar
10
8
? wslo”_/ *
2fair ‘
200 400 600 800 %
vie du Ps
zx10 8%
15.
;1»_"_———:*/‘”% ————————— 1
10 Y)‘(l‘i’__‘—x
b
xair
ar
5
[s] 4 N )
260 400 600 800 %
CoURBE 4. — Fvolution de la vie et de la quantité de positonium a vie longue

formé dans un échantillon trés hydraté de magnésie.

vérifié que l'air sec abrége la vie dans les mémes
proportions.

Dans la silice, Iortho-positonium formé est donc
sensible a Paction d’extinction (« quenching ») de
Poxygéne de D’air.

En effet, le taux de « quenching » de l’oxygeéne
pur est de 2,3 + 0,3 x 107 s"L atm™ [6], d’ou
des vies moyennes de 8,6 +0,3x108s et de
3,3+ 0,3 X 108 s pour Portho-positonium respecti-
vement dans l’air, si on néglige I’action de I’azote,

et dans I'oxygéne pur & une atmospheére.

Or, nous avons mesuré dans la poudre de silice
74+ 0,3 X 1078 s en présence d’air a une atmosphere
et 3,49 40,2 X 1078 s en présence d’oxygéne pur &
une atmosphere. .

Cette action de ’oxygéne se manifeste aussi dans
la magnésie (courbe 4). Dans cet échantillon, toutefois,
il est nécessaire de chauffer sous vide au-dessus de
800 °C pour atteindre la vie de I’état triplet.

Dans le cas de P’alumine (courbe 3), on n’atteint
jamais la vie libre de I’état triplet, ce qui pourrait
résulter, par exemple, de la présence d’oxygene situé



No 4

a Dintérieur de porosités fermées ou trés faiblement
ouvertes qu’il est impossible d’éliminer par traitement
thermique.

Nous constatons donc que la vie la plus longue
correspond a la vie de Portho-positonium dans le
milieu qui entoure les grains (vide, air, argon).

IV. Influence des gaz adsorbés. — a) DESORPTION.
— Pour vérifier I'influence des gaz adsorbés sur la
formation de positonium, nous avons cherché a les
éliminer en faisant subir & nos échantillons des trai-
tements thermiques sous vide, par paliers, jusqu’a
950 °C. Dans le cas de la silice (cf. courbe 1), un tel
traitement ne permet pas de supprimer ni de fortement
réduire la quantité de positonium formé.

A faible température (200 °C), le départ du gaz
physisorbé s’accompagne d’un léger accroissement de
la proportion de positonium formé qui est ensuite tres
peu influencée par la désorption du gaz chimisorbé
(200 °C a 600 °C). Au-dela de 600 °C, Fraissard [5]
a montré par spectrométrie infrarouge et analyse au
diborane que ne subsistait plus, en surface, d’eau de
type moléculaire.

Il faut donc conclure que le gaz adsorbé sous forme
moléculaire n’est pas responsable du positonium formé.
A partir de 600 °C ne demeure plus en surface que
de I’eau de constitution sous forme de groupements OH

ANNIHILATION LIBRE DE L’ORTHO-POSITONIUM
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qui sont lentement éliminés quand on éléve la
température.

Bien que ’on constate une décroissance de la pro-
portion de positonium formé entre 600 °C et 950 °C,
on ne peut conclure que les groupements OH super-
ficiels sont responsables de la formation de positonium,
car la disparition des OH s’accompagne d’une diminu-
tion de la surface, conséquence d’un début de frittage.

L’évolution de la magnésie (courbe 4) parait a priori
différente, mais le faible pourcentage de positonium
formé en I’absence de traitement thermique et & basse
température s’explique par le fait que 1’échantillon
utilisé, demeuré longtemps a l’air, était trés hydraté.

Remarquez le tres fort pourcentage de positonium
mesuré apres traitement a 600 °C et la décroissance qui
se manifeste encore entre 600 °C et 950 °C (frittage).

Pour I’alumine (courbe 3), le traitement thermique a
été quelque peu différent. L’échantillon, aprés avoir
été désorbé a 450 °C, a été ensuite chauffé pendant
3 jours a 800°C. La diminution de la formation
d’ortho-positonium peut étre attribuée a4 un frittage
important.

b) ApsorptiON. — Nous avons ensuite refroidi nos
échantillons & la température de Pazote liquide et
adsorbé des quantités croissantes de gaz (air ou argon).

Sur la courbe 5, nous constatons que le gaz adsorbé,

8

X * ax107s |
12F 124
;Air
8 81 /
X:
Argon %
41 41
0 1 20 0 10 20
Y3 %o
vide | vide
10"\ 104
Air
Argon
5 3 .‘F\*—-
unités arbitraires u. arbitraires
quantite de gaz q. de gaz
o 1 26 > ) 2%
CourBE 5. — Influence des gaz adsorbés dans une poudre de silice 3 180 m?/g sur la vie

et la quantité de positonium a longue vie.
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méme en faible quantité, tend a diminuer la quantité
de positonium formé sans que la plus longue des vies
moyennes soit affectée. On confirme ainsi le résultat
obtenu par désorption, a savoir que le positonium
mesuré n’est pas formé a partir des gaz adsorbés.

Il faut préciser que l’adsorption de gaz tend a
combler les vides interstitiels, ce qui explique, a la
limite, pour de grandes quantités de gaz adsorbé, que
la composante lente disparait complétement. Le gaz
adsorbé agit simplement comme un écran et la vie
moyenne du positonium dans cet écran est trés diffé-
rente de la vie dans le gaz libre, comme on pouvait
le prévoir. En désorbant & nouveau le gaz, on retrouve
les résultats du paragraphe a). Ces résultats, s’ils ne
permettent pas d’écarter de maniére décisive 1’hypo-
thése de formation du positonium a partir des OH
superficiels, autorisent cependant 4 la mettre en doute,
et, pour estimer leur contribution, nous avons comparé
des poudres de surface croissante.

V. Influence de la surface. — Dans I’hypothése ol
le positonium est formé & partir de la surface, le pour-
centage de positonium formé doit varier linéairement
en fonction de celle-ci. Afin de comparer des surfaces
relativement propres, nous avons effectué nos mesures
apres différents traitements thermiques des poudres
a 200, 400 et 600 °C sous vide, de maniére a éliminer
I'influence des gaz adsorbés qui pourraient fausser la
comparaison.

L‘/.Ps libre

Dons lair o

Aprés trate] o 200°

-ment sous |0 400°
vide x 600°
st
mYy
0 100 200 300 408
COURBE 6. — Variations de la quantité de positonium

libre formé dans la silice en fonction de la surface.
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Il ressort de nos expériences (courbe 6) que cette
variation n’est jamais linéaire, méme a 600 oC, quand
la surface est propre. Cette non-linéarité est trop
importante pour pouvoir s’expliquer par une sous-
estimation de la quantité de positonium formé aux
grandes surfaces. On peut en effet estimer a4 3 9 au
maximum la fraction des positons qui, traversant les
poudres les moins denses, s’annihilent dans la paroi
du tube de quartz. En admettant méme que cette
fraction soit plus importante, elle est semblable pour
les poudres de 180 m?/g et 300 m?/g qui ont des
densités apparentes trés voisines (0,06 g/cm3). On
devrait donc obtenir un pourcentage de positonium
qui varie d’un facteur 2 entre ces deux échantillons;
or, dans le meilleur des cas, il est seulement de
15/12 = 1,25.

En outre, nous avons vérifié ’absence de formation
de positonium dans une poudre d’aluminium de
grande surface. Or, dans I’hypothése d’une formation
purement superficielle, une telle poudre dont la surface
est recouverte d’une fine couche d’alumine devrait se
comporter comme une poudre d’alumine de méme
surface, et la présence d’une certaine quantité de
positonium devrait étre constatée.

Enfin, la substitution de 80 9, des groupements OH
par des groupements CH; a la surface d’une poudre
de silice & 180 m?/g ne diminue pas la quantité de
positonium mesurée (cf. tableau II), ce qui prouve
que la formation de positonium n’est pas une propriété
spécifique des groupements hydroxyles.

Sans écarter la possibilité de formation du posito-
nium par capture d’un électron de la surface du grain,
il semble donc que la surface ne joue pas le réle déter-
minant que nous avons tenté de lui attribuer.

V1. Discussion. — Si la formation du positonium
n’est pas un phénomeéne de surface, nous allons rapide-
ment examiner deux autres types d’hypothéses qui
permettraient d’expliquer I’existence de positonium
entre les grains :

1) Le positonium est formé entre les grains;

2) Le positonium est formé a Pintérieur des grains
mais posséde une probabilité notable d’échapper sans
étre détruit.

La premiére de ces hypothéses peut étre facilement
écartée, d’apres nos expériences. Elle suppose, en effet,
la présence entre les grains d’électrons libres en quan-
tité suffisante pour justifier la forte proportion de posi-
tonium mesurée qui atteint 15 et parfois méme 25 9.

TABLEAU 11
Ty X 1079 s % T3 X 10785 %
Silice hydrophile 180 m?/g 1,74+ 0,3 9,8 40,8 6,58 + 0,2 125 + 1
Silice hydrofuge ....... 1,7+ 0,3 7,2 + 0,7 6,93 + 0,2 15,6 +1



ANNIHILATION LIBRE DE IL’ORTHO-POSITONIUM 269

TABLEAU III

Ty X 10795 % T3 X 10785 %

SiO, : 50 m?/g

d=0,3 g/cm? 1,77 +- 0,2 28 +2 14 +04 4 +05
Si0, : 180 m?/g

d = 0,06 g/cm3 1,89 + 0,2 10,7 + 0,8 14,2 + 0,3 11,6 + 1
Si0O, : 300 m?/g

d = 0,05 g/cm? 2,1 40,2 45+1 13,2 + 0,3 12 +1
Si0O, : 380 m?/g
d = 0,05 g/cm? 34 +04 +1 13,7 + 0,3 15 +1
ALO, :

d=1 g/cm3 3,6 +0,4 2,5+ 1,5 8,7 + 0,3 15,7 + 1
MgO :
d = 0,35 g/cm? 2,9 40,3 1,8+ 1,5 12,6 4+ 0,3 25,6 + 2

Mais si la densité électronique entre les grains est
élevée, le positonium ne pourra vivre librement sans
subir de « pick-off » et sa vie moyenne n’atteindra
jamais 14 X 1078 s, ce qui est en formelle contradic-
tion avec nos mesures.

La deuxi¢me hypothése au contraire semble en trés
bon accord avec la plupart de nos résultats. Celle-ci
suppose deux conditions qui se trouvent remplies dans
nos échantillons :

1) La poudre doit étre amorphe pour que la forma-
tion de positonium soit possible;

2) Elle doit en outre présenter une grande surface
spécifique afin que le positonium ait une probabilité
non négligeable de s’échapper du grain ou il a été
formé.

La premie¢re condition s’appuie sur les expériences
de Bisi et coll. [7], Page et coll. [8] qui ont montré
qu’il ne se formait pas de positonium dans des mono-
cristaux de glucine et de quartz. Elle est en outre
confirmée par lexpérience de Lovseth [9] qui a
observé par corrélation angulaire une trés nette dimi-
nution du para-positonium formé dans l’alumine
aprés 24 heures de traitement a 950 °C et vérifié, par
analyse aux rayons X, que cette variation résultait
d’une cristallisation partielle de I’échantillon. Dans
I’analyse de Ferrel [10] qui explique l’absence de
positonium dans les cristaux ioniques, il apparait que
I'inexistence d’une cavité de Ore est due aux fortes
énergies de liaison du positon et des électrons au cristal

(% Ry + yP,—y,— Yo < 0). Cet obstacle peut étre

levé pour I’état amorphe dans certaines régions out

ces énergies de liaisons sont faibles; donc le désordre
favorise la formation de positonium.

Cette relation entre la quantité de positonium et le
degré de cristallinité permet l’interprétation de nos
résultats. Ainsi, I’absence de positonium constatée dans
nos échantillons fortement frittés s’expliquera par le
trés faible désordre de ces substances; de méme, dans
les nombreux oxydes et métaux en poudre, seule
apparait ’annihilation libre du positon.

En outre, si le degré de cristallinité d’une poudre
est suffisamment faible, on congoit que les proportions
de positonium formées puissent atteindre 15 et 25 9.

La deuxiéme condition est nécessaire pour expliquer
la présence de deux longues vies moyennes. La plus
bréve de ces deux vies (1,77 X 1079 s 4+ 0,3) corres-
pond, alors, & une fraction de I’ortho-positonium qui
n’a pas réussi & s’échapper du grain et qui s’annihile
par « pick-off ». Elle est, en effet, trés voisine de la
vie du positonium mesurée dans le quartz fondu
(1,8 x 1079 s).

La plus longue (14 X 1078 s) résulte, au contraire,
de positonium qui est parvenu a sortir du grain sans
subir de « pick-off » et qui vivrait librement entre les
grains. Si cette hypothése est exacte, la probabilité
d’échappement du positonium doit augmenter en
fonction de la surface spécifique et, en conséquence,
la proportion de positonium qui s’annihile par « pick-
off » doit diminuer.

C’est afin de vérifier comment les probabilités
d’échappement et de « pick-off » varient en fonction
de la surface spécifique que nous avons calculé les
proportions de positonium respectivement libre et
« quenché » par rapport a la quantité totale de posi-
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COURBE 7. — Variations des quantités relatives de posi-

tonium libre et « pick-off » dans la silice en fonction de
la surface.

tonium mesuré (courbe 7). En procédant ainsi, on
élimine les disparités qui pourraient résulter de degrés
de cristallinités treés différents pour les divers échan-
tillons. Il apparait alors que la probabilité d’échappe-
ment croit grossitrement comme 1 — e, tandis que
la probabilité de « pick-off » décroit comme e7*s
quand s croit.

A noter que, dans cette analyse, la surface ne joue
pas un role spécifique, elle n’est que le reflet de I’état
de division de la poudre.
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Elle permet aussi d’expliquer par une simple décrois-
sance de la probabilité d’échappement, qui résulte
d’une diminution de la surface, I’affaiblissement du
pourcentage de positonium libre, constaté quand des
gaz ou des liquides sont adsorbés sur la surface. La
méme explication s’applique a la diminution de la
quantité de positonium libre constatée entre 600 et
900 °C et qui résulte d’un début de frittage dans nos
échantillons, particuliérement important pour lalu-
mine.

Conclusion. — En résumé, le dernier modeéle pro-
posé semble en bon accord qualitatif avec tous nos
résultats. Sous réserve de la justesse de cette analyse,
il semble donc que I’annihilation du positon permette
d’évaluer un certain nombre de caractéristiques d’une
poudre :

— Degré de cristallinité dont dépend la quantité
totale de positonium formé;

— Surface spécifique qui est en relation avec
PPabondance relative du positonium libre.

Il est en outre possible de suivre I’évolution de
P’adsorption d’un gaz ou d’un liquide.

Néanmoins, en vue de rendre ce modéle plus réaliste,
il est encore nécessaire d’analyser le processus de
diffusion qui conduit le positonium a vivre librement
entre les grains.

Remarquons, enfin, que rien dans nos hypothéses
ne s’oppose a la généralisation de ces phénomeénes a
tout corps solide de grande surface spécifique dans
lequel un désordre suffisant favorise la formation de
positonium.
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