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LES SPECTRES D’ELECTRONS DE CONVERSION EMIS DANS LES TRANSMUTATIONS
RADIOTHORIUM — THORIUM X — THORON.

Par SaLomon ROSENBLUM, MaNuerL VALADARES et Marce. GUILLOT,
Laboratoire du Grand Aimant-Permanent, Bellevue.

Sommaire. — Une nouvelle étude, par spectrographie magnétique a 1809, a permis :

a. d’observer quelques raies nouvelles dans le spectre des électrons de conversion émis dans la trans-
mutation RTh - Th X et de donner de ce spectre une interprétation différente de celle qui était acceptée;

b. d’étudier le spectre d’électrons de conversion émis dans la transmutation ThX - Tn;

c. de conclure que les rayonnements y émis dans la désexcitation des premiers niveaux (niveaux A)
du ThX* et du Tn* sont des rayonnements électriques quadrupolaires;

d. de comparer nos résultats avec ceux obtenus par d’autres méthodes expérimentales, notamment
P p s

par diffraction cristalline.

Introduction. — Nous avons repris ’étude des
spectres d’électrons de conversion émis par le radio-
thorium—en équilibre avec ses descendants dans le
but d’éclaircir certaines difficultés rencontrées lors
de linterprétation du schéma de niveaux admis
auparavant pour le noyau du ThX*. Nous avons
étudié également le spectre d’électrons de conversion
qui, d’aprés I’étude de la structure fine du spectre «
du ThX, devrait étre émis dans la transmuta-
tion ThX — Tn. )

Par ailleurs, on a pu ainsi déterminer, a l'aide
des spectres de conversion, le spin du premier niveau
excité, soit du ThX, soit du Tn, ce qui a permis
de contrdler les formules théoriques de 1’émission «.
Le premier niveau des noyaux pairs-pairs provenant
de transmutations B avait, a4 quelques exceptions
pres, toujours le spin 2, mais on croyait par contre
que le premier niveau du noyau descendant du polo-
nium 210 (transmutation «) avait le spin 3 [1].

Une nouvelle étude sur d’autres émetteurs o
pairs-pairs plus faciles & examiner présentait donc
un intérét certain.

Transmutation Radiothorium — Thorium X.
— Le spectre d’électrons de conversion interne émis
dans la transmutation RTh->ThX a été étudié
par Meitner et par Surugue et Tsien [2]; leurs
recherches avaient montré que ce spectre était
constitué de quatre raies (Meitner avait observé

encore deux raies de faible énergie et intensité, dont
Pexistence n’a pas pu étre confirmée par Surugue
et Tsien et que nous ne trouvons pas non plus). Nous
avons repris, a I'aide d’un trés grand spectrographe
magnétique & 180° (rayon de courbure pouvant
atteindre 50 cm), I'étude de ce spectre et mnous
avons pu mettre en évidence que deux de ces raies
sont, en réalité, des doublets [3]. Le tableau suivant
contient les résultats précédents et ceux que nous
avons obtenus pour les HR; pour rendre les résultats
comparables, nous avons corrigé tous les chiffres en
admettant pour HR de la raie F du spectre du ThB
la valeur 1388,55 Oe X cm donnée par Lindstrém [4].

TABLEAU I.
Surugue
Meitner. et Tsien. Présent travail.
— -— R et
Raies. HR. HR. HR. E. Intensité.

A..... 885 886 893,3 65,97 100
B..... 905 909 915,1 69,03 84
C..... 981 986 ' 989,8 79,96 29
Cy..... - - 994,8 80,71 23
D..... 1003 1009 1013,5 83,57 13
Dy,..... - - 1018,5 84,36 2

Les intensités relatives des six raies que nous
avons observées ont été déterminées i 1’aide d’un
microphotométre Vassy.
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Sur la planche I nous reproduisons un spectre
d’électrons de conversion du RTh - ThX.

En ce qui concerne I'interprétation de ce spectre
d’électrons de conversion, Meitner avait admis primi-
tivement que les quatre raies correspondaient a I’effet
Auger des raies Ko, et Ko, du ThX, dont la couche K
serait ionisée par l’émission o du RTh; ainsi, les
raies A et C correspondraient a des électrons extraits
des couches L; et M; par Ko, et B et D a des élec-
trons extraits des mémes couches par Ko,. Aprés
la découverte de la structure fine «, Meitner et plus

spectre du R Th

R Th surexposé

raie H R = 1774 Oexcm (Th X)

?
raie I (Th B)
Fig. 3.

tive [5], [6] du rayonnement y émis dans la transmu-
tation RTh — ThX semblaient confirmer 'existence
de deux rayonnements <y d’énergie voisine (84
et 87 keV). :

C’est la connaissance des valeurs des coefficients
de conversion calculées par Gellman, Griffith et
Stanley [7] qui a permis d’interpréter le spectre
d’électrons observé comme étant dii 4 la conversion
d’un seul rayonnement vy E,.

En effet, ces calculs ont montré que les rapports
des intensités des trois raies L de conversion interne
sont trés différents suivant la nature et la polarité
du rayonnement v; en gros, on peut dire que pour
des rayonnements vy de cette énergie les trois raies L
ont la méme intensité si le rayonnement vy est élec-
trique dipolaire, que la raie L; a une intensité
négligeable devant Ly et Ly qui auront la méme
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tard Surugue et Tsien ont admis qu’il s’agissait
de deux rayonnements y, un donnant origine aux
raies A et C et 'autre aux raies B et D. Quelle que
soit linterprétation admise — rayonnements X
ou y — lintervalle énergétique entre les raies A
et B devrait étre égal a celui entre C et D. Or, nous
avons trouvé systématiquement (avec quatre champs
magnétiques différents, dont lintensité a varié
de 200 jusqu’a 100 Oe) que lintervalle A — B est
inférieur d’environ o,5 keV & Uintervalle C — D.
Pourtant des mesures par absorption sélec-

raie HR = 13?8 Oexcm (Th )

. raie F (Th B)

Fig. o.

raie H R = 1358 Oexem (Th X)
&.

‘source de R Th

.. source de Th B

raie F (Th B)
Fig. 4. )

infensité si le rayonnement vy est électrique quadru-
polaire et, finalement, que les intensités des trois

raies seront dans le rapport

Ly: Lp:Lm=100:9:0,1

dans le cas d’un rayonnement magnétique dipolaire.

Or, le fait que l'intervalle énergétique entre les
raies A et B était précisément égal a la différence
des travaux d’extraction des niveaux Ly et Lyi
(ce qui d’ailleurs avait contribué a faire penser a
Meitner qu’il s’agissait de la conversion de Ko, :
K-> Ly et de Kay : K— Ly) et que les deux
raies avaient des intensités comparables nous a
conduits a classer les raies de ce spectre de la fagon
suivante, Tableau II.

Les deux raies C et C,; doivent correspondre a des
sous-niveaux de la couche M; nous avons choisi
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les sous-niveaux My et M qui semblent donner
un -meilleur accord numérique avec I’énergie du
rayonnement vy de 84,5 keV, calculée & l'aide des
raies A et B. Pour la méme raison de concordance
numérique, on a choisi les couches N et Om pour
les raies D et D;.

TasLeavu II.

65,97 + 18,48 (Lu) = 84,45
69,03 + 15,44 (Lm) = 84,47
79,96 + 4.49 (M) = 84,45
80,71 + 3,79 (Mm) = 84,50,
83,67 + 0,88 (V) = 84,45

84,36 + 0,14 (Om) = 84,50
Moyenne....... 84,47 keV

Note. — Energie des niveaux : Ml Y. Cauvcnors, J. Phy-
sique Rad., 1952, 13, 113.

On, arrive ainsi 4 la conclusion que le ThX présente
un seul niveau a 84,5 keV au-dessus du niveau
fondamental ayant le spin 2. Le schéma de la trans-
mutation sera, par conséquent :

o

72 pour 100

RTh

28 pour 100,/

2 ___—_——L—
E, | 84,5keV
v

0 ——— ThX

L’étude des corrélations angulaires- o — vy avait
conduit déja Kulchitski, Latyshev et Bulyginski [8]
et Beling, Feld et Halpern [6] & envisager des rayon-
nements E,, mais ces auteurs admettaient encore
Pexistence de deux rayonnements vy.

Par la suite des nouvelles mesures d’absor-
ption [9], [10] ont confirmé l'existence d’un seul
rayonnement y dans ce domaine d’énergie.

D’autre part, des recherches effectuées par la
méthode des coincidences a-électrons de conversion
ont permis [11] de confirmer que ce rayonnement y
est un quadrupéle électrique. L’étude de I'inten-
sité des différentes raies du spectre L émis apres la
conversion interne a conduit [12] & la méme
conclusion.

D’ailleurs ce rayonnement de 84,5keV a été
observé par Frilley par diffraction cristalline (cité
par Surugue et Tsien-San-Tsiang [2]); l'auteur a
observé une raie de 147 U.X. (84,3 keV), mais n’a
pas pu conclure s’il existait ou non un rayonnement
de 87 keV parce que celui-ci serait masqué par KB,
de I’élément 83 (transmutation ThB - ThC).

Remarquons encore que ce type de spectre de
conversion d’un rayonnement E, présente d’aprés nos
observations les caractéristiques d’un doublet M,
My (deux raies sensiblement de la méme intensité)
et un doublet N, O ou les raies ont des intensités
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nettement différentes. Comme il n’y a pas de
calculs précis concernant la conversion dans les
niveaux M, N, ..., ces indications expérimentales
peuvent aider au classement des spectres d’électrons
de conversion. Ainsi, aprés avoir étudié ce spectre,
nous avons pu classer [13] le spectre d’électrons de
conversion émis dans la transmutation Io-— Ra
comme correspondant a un seul rayonnement vE,
de 67,2 keV. Il est intéressant de comparer, pour
nombre d’électrons de Lit
nombre d’électrons de L
théoriques et expérimentaux; le tableau suivant
contient ces valeurs.

ces deux spectres, les rapports

Ly
Rapport —
pp Llll

Encrgie he

T T — N
Transmutation. (keV). cale. exp.
RTh—ThX.......... 84,5 1,29 1,19
flo>Ra............... 67,2 1,20 1,05

Dans la précision des mesures on peut dire qu’il
y a un accord satisfaisant entre les prévisions
théoriques et les résultats expérimentaux et I’on peut
certainement affirmer qu’expérimentalement le rap-

port % est plus grand dans le cas du RTh —+ ThX

que dans celui du Io->Ra comme prévu par la
théorie. :

Transmutation ThX -—>Tn. — L’étude du
spectre « du ThX a mis en évidence [14] I’existence
de trois raies; les intervalles énergétiques (corrigés
du recul du noyau) par rapport a la raie fonda-
mentale sont respectivement de 238 et g7 keV.
L’interprétation de cette structure fine se heurtait
a une difficulté soulevée par Feather [15]; en effet,
les recherches plus récentes entreprises dans le but
de mettre en évidence l'existence d’'un spectre
d’électrons de conversion interne émis par ThX— Tn
étaient restées négatives [2].

Nous avons donc repris I’étude du rayonnement
de conversion interne émis au cours des transmu-
tations qui conduisent du ThX au ThB; pour faciliter
les expériences nous avons surtout employé des
sources de radiothorium en équilibre avec ses
descendants. On a également utilisé des sources
de ThX (contenant trés peu de radiothorium) et des
sources contenant exclusivement le dépot actif du
thoron. Toutes les plaques obtenues avec des sources
de radiothorium ou de thorium X étaient comparées
avec des plaques obtenues dans les mémes conditions
de champ magnétique, mais ayart comme source
le dépot actif du thoron.

Nous avons observé quatre nouvelles raies" attri-
buables aux transmutations qui conduisent du ThX
au ThB et comme on ne connait pas de structure
fine dans les spectres « soit du Tn, soit du ThA,
on est conduit & attribuer ces quatre raies a la trans-
mutation ThX —> Tn. Le tableau suivant indique
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les valeurs de HR et des énergies de ces quatre
raies; on a pris comme étalons, pour la détermi-
nation des HR des raies nouvelles, les valeurs
données par Lindstrém [4] pour les raies F et [
du dépot actif.

Dans notre premiére Note [16], on avait donné
encore deux raies de HR respectivement 593
et 712 Oe X cm, mais, par la suite, nous avons pu
constater que ces deux raies provenaient d’une
impureté de radium D existant dans notre source.

Intensités
HR E pour
Raie (Oe < em). (keV). 100 désintégrations,
L 1358 142,2 0,46
2 1762 224,2 (0,3)
S 1774 226,7 0,28
b 1819 236,5 (o,1)

La détermination en valeur absolue des intensités
a été faite de la facon suivante : pour déterminer
Iintensité de la raie de 142,2 keV on a admis pour
la raie F du spectre du ThB I'intensité de 3o électrons
pour 100 désintégrations (9.

Cette détermination est nécessairement peu pré-
cise. D’une part, nous ne tenons pas compte de la
perte possible de substance radioactive au cours
des transmutations successives et, d’autre part,
nous avons a comparer deux raies d’intensités trés
différentes.

Nous avons obtenu la valeur 0,46 pour 100 désinté-
grations, c’est-a-dire une intensité 65 fois plus
faible que celle de la raie F, ce qui explique qu’elle
n’ait pas pu étre observée au cours des recherches
antérieures.

Pour évaluer l'intensité de la raie de 226,7 keV
on I'a comparée a la raie I du spectre du ThB en

admettant comme rapport des intensités }; la

valeur 7,1 [19]; les deux autres raies ont été compa-
rées visuellement a celle-ci et leurs intensités, entre
parenthéses, donnent seulement les ordres de gran-
deur. Remarquons que le rapport des intensités

des raies ;—g%% est indépendant d'une possible
14

perte de matiére vu qu’il est basé sur le rapport des
intensités des raies F et I.
On peut classer ces quatre raies de la fagcon

suivante :

142,2 + 98,6 (K de 86) = 240,8

224,2 + 17,3 (L de 86) = 241,5

226,7 -+ 14,7 (Lu de 86)= 241,4

236,5 + 4,2 (Mn de 86) = 240,7

241,1 keV

Moyenne.........

Remarquons que la raie correspondant a la conver-

(*) Nous avons pris la moyenne des valeurs 31,3 et 28,8 don-
nées respectivement par Martin et Richardson [17] et par
Feather, Kyles et Pringle [18].
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sion en L; n’est pas observable parce qu’elle se
confond, dans les conditions expérimentales ou
nous avons travaillé, avec la raie I, du spectre du
dépot actif et que I'attribution de la raie de 236, 5 keV
au niveau My est faite, par analogie & I’analyse du
spectre précédemment étudié du RTh — ThX, en
admettant que ce rayonnement vy est aussi un
quadrupdle électrique. En effet, plusieurs raisons
portent a croire que telle est la nature et la polarité
de ce rayonnement. '

La connaissance des intensités des raies de conver-
sion et de l'intensité de la raie de structure fine du
spectre o« du ThX (4,8 pour 100 des désintégrations)
permet de calculer le rapport

nombre d’électrons K  ng
nombre de photons ny’

on trouve la valeur o,13.
Des tables de Rose et collaborateurs [20] on déduit,
par interpolation, pour Z = 86 et hv = 240 keV les

. n
valeurs suivantes de «x (rapport ’TK pour un rayon-
Y

nement électrique) et de By (rapport
rayonnement magnétique) :

nK
—= pour un
ny

I’LK ﬂK
g eenennnn 0,04 ST 1
Ao weennnnn 0,10 Bovevviin. 3
7 0,26 Baveeoo.t. 8

La valeur 0,13 que nous avons déterminée permet
de conclure qu’il s’agit d’un rayonnement électrique
quadrupolaire. On peut renforcer cette conclusion

L, . n
—, soit —~ avec les valeurs
. nY n piey
théoriques; remarquons que la précision est faible,
soit pour les wvaleurs calculées par interpolation,
soit pour les valeurs expérimentales.

en comparant soit

n
Llll

n.,

Rayonncement. caleulé. expérimental.
Eyooovoii. ~ 0,001 -
Eooovvvviiiiii ~ 0,08 ~ 0,08
My ............ ~ 0,0004 -

”K
nLlIl

Rayonnement. . caleulé. expérimental\.
Eioovvooiiiil. ~ 4o -

E-_' ............. ~ 1 ~ 1 ,6
My oo ~ 0,0025 -

On. voit ainsi confirmé la nature et la polarité (E,)
du rayonnement de 241 keV du ThX — Tn.

Nous n’avons pas encore observé de raies corres-
pondant & I’état excité de 497 keV, mais ce résultat
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n’est pas surprenant étant donné lintensité trés
faible (quelques milliémes) de 1’état excité; nos
plaques présentent, par ailleurs, un voile assez
important.

Nos recherches sur les spectres « et d’électrons
de conversion permettent aisément de calculer le
rapport entre le nombre de photons de 241 keV
(ThX — Tn) et le nombre de photons de 238keV
(ThB — ThC) émis par une source de radiothorium
en équilibre avec ses descendants.

En effet, pour le rayonnement de 241 keV on a une
intensité de structure fine de 4,8 pour 100 et une
intensité électronique de conversion de 1,1 pour 100;
par conséquent, le nombre de photons sera
de 3,7 pour 100. Pour le rayonnement de 238 du ThB
on a, pour la raie F, 30 électrons pour 1oo désinté-
grations; comme il s’agit d’un dip6le magnétique
(B = 0,8) on aura 37 photons par 100 désintégrations.
C’est-a-dire une source out le ThX et le ThB sont
en équilibre, émettra les raies de 241 du ThX
et 238 du ThB avec un rapport d’intensité

3,7:37=o0,1.1.

En étudiant récemment par diffraction cristalline
le rayonnement y émis par une source de radio-
thorium en équilibre avec ses descendants, Muller,
Hoyt, Klein et du Mond [21] ont observé un rayon-
nement de 240,984 + 0,033 keV et dont l'intensité
était par rapport 4 celle du rayonnement de 238 keV
du ThB— ThC de o,1:1. Les auteurs n’ont pas

attribué cette raie a la transformation ThX *%> Tn,

mais ils excluent la possibilité d’une impureté
de radium. Il est certain, d’aprés nous, que la raie
de 241 keV observée par du Mond et collaborateurs

est 4 attribuer a la transformation ThX —>» Tn; on

remarquera, en effet, I'accord exceptionnellement
satisfaisant & la fois pour I’énergie et 'intensité entre
les résultats de la diffraction cristalline et les prévi-
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sions résultant de nos recherches sur les spectres
d’électrons de conversion et de la structure fine du
spectre a.

Conclusions, — On a étudié le spectre d’électrons
de conversion émis dans la transmutation RTh—~ThX
et observé un autre dans la transmutation ThX—Tn.
Le premier spectre correspond a la conversion
interne d’un rayonnement y de 84,5 keV émis par
le ThX* et le deuxiéme 4 un rayonnement de 241 keV
émis par le Tn*. .

Les deux rayonnements sont électriques quadru-
polaires, c’est-a-dire, le spin du premier niveau au-
dessus du niveau fondamental, soit du ThX*, soit
du Tn*, a la valeur 2. La connaissance du spin
des premiers niveaux a permis de controler les
formules sur les intensités des niveaux A des
spectres « [22], [23].

Note. — Dans un travail récent (C. R. Acad. Sc.,
1953, 236, 1874), Bouissiéres, Falk-Vairant, Riou,
Teillac et Victor ont observé les rayonnements vy
suivants émis dans la transmutation RTh — ThX :
84, 133, 172 et 216 keV. Le rayonnement de 84 keV
est, de loin, le plus intense. Observons que si ’on
travaille avec des sources de RTh en équilibre avec
ses descendants, on pourrait étre géné par le spectre
continu pour déceler des raies de conversion de trés
faible intensité qui devraient correspondre aux
groupes moins intenses donnés par ces auteurs.

Les rayonnements 216 et 133 keV correspondent
bien aux différences Eoa, — Ex, et Eo, — Eo,; de
structure fine (travail non publié encore), ce qui
permet de les placer dans le schéma de niveaux.

Un rayonnement vy d’environ 130keV avait
d’ailleurs été observé par Rose et collaborateurs,
d’aprés une communication privée de M. Rose en
octobre 1952 a I'un de nous lors d’une visite en

Angleterre.
: Manuscrit re¢u le 21 octobre 1953.
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