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PREAMBULE

L'interaction entre le noyau et son cortége électronique est un
phénomene de la plus haute importance.

On pense d'abord a l'attraction coulombienne, qui maintient les
électrons négatils au voisinage du noyau positif. Mais en dehors de ce
phénomeéne tout a fait fondamental et classique, que nous n’étudierons
pas ici, il résulte de l'interaction noyau-cortege des effets plus curieux
qui feront I'objet des exposés groupés ci-apres.

Il y a lieu de se souvenir tout d'abord que l'interaction noyau-
cortege se fait, au moins, par l'intermédiaire de deux champs de
forces: le champ électromagnétique a grand rayon d’action (di a ce
qu’électrons et noyau sont électriquement chargés) et le champ plus
spécifiquement nucléaire (ou champ de Fermi), & court rayon d’action.

Les manifestations auxquelles donnent lieu ces deux champs sont
assez diverses.

Si l'on envisage par exemple un noyau dans un état excité, c’est-a-
dire possédant un exces d'énergie, celui-ci peut disparaitre, rayonné
sous forme de photons: c'est la classique émission de photons y par
les noyaux d’atomes. Mais il se peut aussi que, par I'intermédiaire du
champ électromagnétique, cette énergie soit communiquée & un élec-



6 PREAMBULE

tron du cortege et provoque I'éjection de cet électron hors de l'atome :
c’'est le phénomene de conversion interne, qui sera étudié par
MMrs Surugue et Ratier.

Cet effet est surtout important lorsque Ic noyau posstde une vie
assez longue dans son état excité. On dit alors que ce nd.yau excité est
isomere du noyau dans son état fondamental. L'étude de la conver-
sion interne ne pcut donc pas se dissocier de celle de l'isomérie
nucléaire, objet de I'exposé de Mr Chanson.

Ainsi la conversion interne donne un exemple de transfert d'énergie
depuis le noyau jusqu'au cortége — et ce phénomene se produit grace
a l'interaction électromagnétique.

Afin de donner un exemple de phénomene résultant de l'interaction
de Fermi, Mr Bouchez et Mme Benoist analyseront la capture d’élec-
trons périphériques par les noyaux d’'atomes.

Certains noyaux d’atomes-possedent en effet la singuliére propriété
d’absorber un de leurs électrons périphériques. A la suite de cette
absorption, la charge du noyau diminue d’une unité et par conséquent
le noyau change de nature chimique.

Cest ainsi que le glucinium 7 se transforme spontanément en
lithium 7 en absorbant un de ses électrons périphériques. La période
de cette radioactivité est de I'ordre de 50 jours.

Le phénomeéne inverse, appelé création e, n’a pas encore é1é observé.
Bien étudié théoriquement, il fera cependant 'objet de la communi-
cation de Mr.Jean. Il s’agit d'un noyau d’atome qui spontanément
provoquerait la formation d'un nouvel électron dans son cortege.

Le cas le plus simple serait celui d'un neutron se transformant en
atome d’hydrogéne.

Tous ces exemples montrent que l'interaction noyau-cortege n’est
pas seulement statique, mais que des modifications produites dans le
noyau (felle une excitation) peuvent avoir des répercussions sur le
cortége!.

Lorsque le noyau perturbé appartient & une molécule, le cortege
perturbé est celui de la molécule.

Celle-ci peut subir alors des modifications profondes, telles qu'une

1. 1l sera moniré qu’inversement, et contrairement 4 une opinion courante, des
modificalions produiles dans le cortége (lelle l'ionisalion) peuvent avoir des réper-
cussions sur le noyau.
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rupture. De tels exemples seront donnés par Mr Haissinsky, qui résu-
mera 1'état de nos connaissances sur l'effet Szilard et Chalmers.

Enfin en conclusion Mr Perrin montre comment des expériences
récentes paraissent en contradiction avec la forme habituellement
donnée a la théorie de l'interaction électromagnétique noyau-cortege
et qu’il y a probablement lieu de revenir une fois de plus sur cette
question, qu'on aurait tort de croire étre a jamais résolue.



LA DESCRIPTION DES ATOMES
PAR LA MECANIQUE ONDULATOIRE

1) L’Onde broglienne et les idées de base de la Mécanique Ondu-
laloire. .

A) La Notion d’Onde broglienne.

Il est universellement acquis actuellement que la Mécanique Ondu-
latoire est la seule doctrine qui permette de décrire et de prévoir le
comportement des corpuscules élémentaires.

Cette Mécanique repose sur la notion d’onde associée a tout corpus-
cule, notion qui a été introduite en 1923 par Louis de Broglie.

L'idée de base de Louis de Broglie consiste a admettre qu'a tout
corpuscule, qu’il soit photon, électron, proton, etc., on peut associer
une onde, intermédiaire de calcul indispensable en vue de la prévision
et de l'interprétation des phénomenes auxquels participe ce corpus-
cule.

La découverte de la diffraction des électrons par Davison et Germer
en 1928 fut une des plus brillantes confirmations expérimentales des
idées de Louis de Broglie, car comparablement a ce qui se passe en
optique, la notion d’onde est fort commode pour l'interprétation des
phénomeénes de diffraction électronique.

Pendant quelque temps on chercha & savoir si cette onde possédait
un caractére physique directement observable. Il semble qu'a la suite
des idées d’Einstein notamment il soit sage de renoncer a accorder a
cette onde un caractere physique effectif. Il est plus raisonnable
d’envisager cette onde comme un simple étre mathématique, intermé-
diaire de calcul du plus haut intérét.

Analytiquement 'onde broglienne est représentable par une fonction
d’onde ¥(z, y, z, {) qui dépend des coordonnées d’espace z, y, z et
du temps.

Toutes les grandeurs fondamentales associées a un corpuscule
peuvent étre calculées quand on connait la fonction d’onde.
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C'est ainsi que si 'on ¢herche a connaitre la probabilité de présence
dP d’un corpuscule au temps { et dans un certain petit volume élé-
mentaire dv entourant un point M, on admet que cette probabilité est
donnée par la relation : ‘

AP = |W(M, )2 dv.

Ce principe dit des interférences est la transposition dans le domaine
corpusculaire de ce que I'on était accoutumé de faire dans le domaine
de I'optique de Fresnel ou « l'intensité » était proportionnelle au carré
de « 'amplitude » de I’onde lumineuse.

Il y a lieu d'attirer tout de suite I'attention sur le caractére « proba-
biliste » de la nouvelle mécanique.

Nous venons de voir comment on peut évaluer la probabilité de
présence. Nous verrons ultérieurement la facon dont s'évaluent d'autres
probabilités.

Il est en fait trés rare que I'on puisse en Mécanique Ondulatoire
évaluer autre chose que des probabilités.

Toutes ces probabilités s'évaluent d’ailleurs & partir de la fonction

‘d'onde et cela souligne I'intérét et I'importance de cette notion. On
peut dire que tous les problemes concernant un corpuscule se raménent
a I’évaluation de la fonction d’'onde de celui-ci.

Cette fonction obéit a une équation dite « de Schridinger », qui a

la forme suivante!: '
fri W

F(.’l:, v, z)w = T —b—l’

2 2 2 ’ 2
a 1(93 2y bllf'>_81

m \ 0x? + dy? + 2z h?

ou m estla masse de l'électron, h la constante de Planck et F(z, y, z)
le potentiel des forces auxquelles est soumis le corpuscule.

Si I'on étudie un phénomeéne stationnaire, c'est-a-dire tel que les
probabilités de présence soient indépendantes du temps, on peut
mettre la solution de I'équation précédente sous la forme :

oxi

(i) Wz, y, z, )= a(x, y, 2)e b,

E étant 'énergie du corpuscule.

1. Voir Louis de Broglie : Introduclion a I’élude de la Mécanique Ondulatoire
(Hermann).
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On remarque bien en effet que d'une part:

25l E

|¥|* = a¥(z, y, z) (le module de @ *  étant égal a 1),

ce qui traduit le fait que la probabilité de présence ne dépend pas du
temps ; et que d’'autre part:

Ly

2 . . 2rm
b = —Et 2 EL
e cos B —+1 sin h

Si on identifie 2 la forme habituelle d'un mouvement périodique,
on en tire :

cos 2xvf = cos 2% Et, .,
d'ou:
E = hv.

L’onde fluctue avec une fréquence v telle que:
E =hv,

ce qui est bien en accord avec les idées de quanta.
En reportant (II) dans (I), on obtient:

1 /%@ O%a  d%a 8n? . 8n?
;(@J“o? a_> — 7 oy, Ba=—75 La,
ou encore .
h® /d*a d%a dla
am g <$§ ot @) +[E — Fz, y, 2)ja = 0.

B) La Quantification.

Si 'on cherche a résoudre cette équation dans le cas de la fonction
d'onde de I'¢lectron d'un atome d’hydrogene, on obtient des résultats
extrémement remarquables : '

Le potentiel d'interaction s’écrit alors simplement sous la forme :

’

2
—87 (r = distance électron-proton)
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et 'équation (111) devient :

-------------- (électron
....................... de Charge _ e)

+e
(noyau d’hydrogéne
= proton, de charge 4+ ¢)

32
87im Aa + <E—7)a-—0

On résoud cette nouvelle équation en passant dans un systeme de
coordonnées polaires r, 0, ¢ et on réussit & mettre la solution

a(z,y,z)=a(r, 6, ¢)
sous la forme d'une série qui ne converge que si '

8nime*

(IV) E=—02,

n ¢tant un nombre entier.

Ainsi 'équation n'admet de solutions acceptables et non identi-
quement nulles (a(z, y, 2)=0 est toujours solution) que si I'énergie
de l'électron de I’hydrogéne posséde l'une des valeurs définies par
(IV).

Il est clair que la solution a(z, y, z)=0 n'est pas intéressante ;
elle signifie que la probabilité de présence de I'électron de I'hydrogene
est nulle partout, c’est-a-dire qu'il'n'y a aucune chance de le rencontrer
en quelque endroit qu'on le cherche. _.

En conclusion, on peut dire que de deux choses I'une ! ou I'électron
de I’hydrogeéne possede I'une des énergies définies par la formule (IV),
ou il n'existe pas.

Son énergie est quantifiée, elle ne peut prendre qu’une série discréte
de valeurs privilégiées.

Ainsi la Mécanique Ondulatoire donne une interprétation quantita-

1. Louis de Broglic : Théoric de la Quantification dans la Nouvelle Mécabique
Hermann).
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tive tres claire et tres précise de la quantification. Les niveaux spec-

~
v
-

en effet exactement les valeurs :

traux introduits expérimentalement par I'étude des spectres ont

E 8n2me*

h n2A?
et coincident ainsi rigoureusement avec ceux auxquels conduit la
Mécanique Ondulatoire.

C) Les Incertitudes.

Passons maintenant & une question qui va souligner encore le carac-
tere probabiliste de la nouvelie mécanique: celle des indéterminations.
La mécanique ondulatoire, qui, comme nous venons de le voir, rend
compte des postulats introduits par la mécanique des quanta, permet
d’aller plus loin et notamment d’'introduire des idées nouvelles sur la
question de la mesure simultanée de plusieurs grandeurs.

On peut notamment montrer qu'il est impossible de mesurer simul-
tanément et avec précision certains couples de grandeurs.

C'est, par exemple, le cas de la position et de la vitesse d'un
corpuscule. On peut en effet établir que le produit de I'erreur Ag que
I'on commet en déterminant la position d’un corpuscule par 'erreur
Ap qui entache la mesure de sa quantité de mouvement est tel que:

h

.A
Ap.Ag> -

si les deux mesures sont effectuées au méme instant. Les conséquences
de cette relation, dite relation d'indétermination de Héisenberg, sont
d’une tres grande portée.

On en déduit immédiatement, par exemple, que, si I'on connait
avec certitude la position d'un corpuscule (c'est-a-dire si Aq = 0),
I'incertitude sur la vitesse devient totale (il faut en effet que Ap = ),
et vice-versa, de sorte qu'il devient tout a fait impossible de connaitre
avec précision la (rajectoire d’un corpuscule: en mécanique ondula-
toire la notion de trajectoire s'évanouit. La seule grandeur impor-
tante analogue que 'on peut a chaque instant connaitre est la proba-
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bilité que 1'on a de rencontrer un corpuscule dans un certain petit
volume.

A linflexible rigueur des équations de la mécanique rationnelle se
sont substituées les notions de probabilité et d'incertitude.

Ainsi la pensée scientifique devenue plus nuancée, perdant une
partie de son abhsolu, gagne en souplesse et en fécondité.

D) Le corpuscule en Mécanique Ondulatoire.

En résumé, il n’est pas possible de déterminer en toute rigueur la
trajectoire d’un corpuscule. La seule chose qui reste possible est de
connaitre a4 chaque instant la chance que l'on a de rencontrer le
corpuscule considéré dans un petit volume dv entourant un point M.
Cette chance est la probabilité de présence du corpuscule.

Cette probabilité de présence est une fonction du point M ou I'on
fait la mesure et de I'instant ou I'on fait la détermination ; elle est de
plus proportionnelle au volume dv. On peut donc la noter:

dP = Il(z, y, z, t)dv.

La quantité d P/dv représente la densité de la probabilité de présence
du corpuscule au point et a I'instant considérés. On a :
%—f: (z, y, z, t).
Remarquons que la probabilité II est une quantité positive. En
conséquence, on peut poser:

= |¥[2 = P>,

La fonction ¥ ainsi définie, qui peut étre complexe, représente par
définition une fonction d'onde attachée au corpuscule. Cette fonction
est solution de I'équation fondamentale de la mécanique ondulatoire.

Quand, en un point, ¥ est nulle, la probabilité d'y rencontrer le
corpuscule est nulle. A un instant donné, st nous sommes surs que le
corpuscule se trouve dans une certaine région de 1'espace, la fonction
¥ est nulle en dehors de cette région.

La fonction W définit alors a chaque instant un domaine de locali-
sation. du corpuscule: c’est la région de l'espace ou elle n’est pas
nulle.
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Lorsque le temps varie, ce domaine se déplace en se transformant
et enveloppe une région de l'espace que le corpuscule a traversée.
C’est cette région non linéaire qu'il faut substituer a l'idée de trajec-
toire. '

I1) Les solutions de 'équation de Schridinger.

A) Cas du spectre disconlinu.

Revenant a I'équation qui définit la fonction associée a I'électron
d'un atome d’hydrogene, nous allons montrer avec plus de précision
sur cet exemple comment la mécanique ondulatoire permet la descrip-
tion d'un corpuscule.

Cette équation est:

ho
8x2m

V)

avee !

Aa+<E—e—:>a=O,

2ri

Uz, y, z, ) = a(x, y, z) er

Et

et nous avons rappelé qu'elle n’admet de solution convenable que
lorsque :
8nime*

E=— nh? .

n &étant un nombre entier.

Pour étre complet il faut signaler que ce résultat ne s’applique qu’a
des électrons appartenant au cortege électronique de I'atome d’hydro-
gene, c’'est-a-dire possédant une énergie négative.

Nous verrons ultérieurement ce qui se passe dans le cas ou E peut
devenir positif.

Si nous restons dans le domaine des énergies négatives définies par
(IV), nous observons que, puisque n est entier, I'ensemble de ces
énergies forme un ensemble discontinu — ce que I'on appelle couram-
ment un spectre discontinu’ —, car le saut d’un électron d'un des
niveaux d’énergie sur un auire engendrera 1'émission ou l'absorption
de photons de longueurs d'onde bien déterminées et non susceptibles
de variation continue. '
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La valeur de la fréquence de ces photons est en effet donnée par une
relation de la forme :

p2 n2

y — = =

_ Eppoion _ En—E, _ 8n’me’ i 8n’me* _ 8n2me‘< 1 1 )
) h n%h? p2h? h?

si I’émission ou I'absorption envisagée correspond pour I'électron au
passage de l'état d'énergie défini par l'entier n a celui défini par
I'entier p.

Ce nombre entier n porte le nom de premier nombre quantique
associé a I'électron.

La fonction a(r, y, z) = a(r, 8, ¢) solution de I'équation (V) est de
la forme :

a(r, 9, 9) = R(r) Y(6, $)
avec: :
d'+m({ — cos? §)!

dcosol+m

Y(0, 9) = @ * im? sin ™

’

] et m étant deux nouveaux nombres entiers ou nombres quantiques
reliés & n par les deux relations:

0L<IK<n—1,
—I<{mg+L

n définit ce qu'on appelle fa couche a laquelle appartient I'éleciron
dans I'atome :

pour n=1 la couche K

— n=2 — L
— n=23 —. M
ete.

7

| définit 1'état :
pour | =0 l'état s

— 1I=1 — p
— =2 — d
— I1=3 — ¢
— =4 — g

ete.
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m définit la case :
pour m=0 la case ¢

— m==x1 — 0z

— m==*2 — b

— m==%x3 — g
cte.

La fonction radiale A(r) s’écrit :
2
R(r)=e *u(s),

avec: p=é’h£ —2mEr

et u(p) = Z ap'"’,
les coefficients a, étant donnés par la relation de récurence suivante :
(O +1+=D+D+200+14+-D)—1d+Da, .y =[v+1+1—n]a,.
En résumé la lonction d'onde ¥ dépend d'un certain nombre de
nombres quantiques : les trois entiers n, 1 et m sont reliés entre eux
par certaines relations, et il n’est pas inutile de donner les formes
explicites de W pour différents cas simples.
Pour la couche K (n=1), I'état s (1 = 0) et la case ¢ (m =0):

. 1 . 2,':—'im
Wi = —=(«)* 6= ©
1t
avec « = 27
T h2e?

On voit que la densité de probabilité de présence :

Aqu'lool2 : | W00 = a;“ e~
3
3 ne dépend pas des coordonnées angu-
laires. La répartition du nuage élec-
tronique autour de I'atome est donc
a symétrie sphérique pour cette cou-
che K et décroit exponentiellement

avec la distance r.

3

Elle atteint son maximum E;— au centre du noyau (pour r = 0). Cette

Y

Fig 1.
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conception est franchement différente de la conception de Bohr, selon
laquelle on admettait que I'électron tournait sur un cercle concen-
trique au noyau et par 1a méme ne pouvait jamais se trouver dans le
noyau.

L'existence du phénomeéne de capture K montre que le noyau peut
absorber son électron K et que par conséquent il existe bien une
certaine probabilité pour I'électron K de pénétrer dans le noyau. Le
phénomene de capture K souligne I'exactitude du résultat de la Méca-
nique Ondulatoire.

Pour retrouver I'idée de I'orbite de Bohr, ou plutét quelque chose
s’en rapprochant, il faut calculer non plus la densité de probabilité
en un point particulier situé a une distance r du noyau, matis bien la
densité lotale sur toule la sphére de rayon r.

Cette densité est bien évidemment :

rr? | Wgo2 = 4od r2 @2,

puisque la sphére de rayon r a pour surface 4=r2,
Cette densité passe par un maximum pour

et c’est précisément le rayon de I'orbite de Bohr.
L'électron K de I'hydrogéne ne tourne donc pas sur un cercle

. 1 . . .
concentrique au noyau et de rayon —,-mais la sphére concentrique au
[

noyau possédant ce rayon est de toutes les sphéres concentriques celle
au voisinage de laquelle i/ est le plus probable de rencontrer I'élec-
tron K.

Pour la couche L (n=2), I'état s (1 =0) et la case s (m =0):

ap

3/2 I
W200=-(SL—_(2—¢]‘)9 2.
42

On voit qu'il s’agit encore d’'une distribution sphérique. D'ailleurs le
fait est général et se reproduit pour tous les électrons s.
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Pour la couche L (n = 2), I'état p(=1)etlacases (m=0):

2 )5/2 o

¥y — — r e, 2,
210 &\/27c
Pour la couche L (n = 2), I'état p (1 =1) et les cases = (m = £ 1):
5/2 . Ly
q%|+|==£it:5h100:”?r0 z.
- 8=

B) Cas du spectre conlinu.

Nous avons ainsi noté I'essentiel de ce qu'il faut retenir concernant
un électron appartenant au cortége périphérique d'un atome d’hydro-
gene et montré par conséquent le correspondant en mécanique ondu-
latoire des trajectoires elliptiques classiques du probléme d'un point

matériel se mouvant dans un champ de force central en %

Il nous reste a traiter le correspondant des trajectoires hyperbo-
liques de ce méme probleme, c’est-a-dire celui d'un électron possédant
une énergie suffisante qour quitter le champ de I'atome, une énergie
E positive. \

On montre que dans ce cas ’équation (V) qui définit a(z, y./z) admet
toujours des solutions convenables. Autrement dit le spectre des éner-
gies est continu. Lorsqu’un électron 8 est émis par un noyau d’atome,
par exemple, il peut passer, en quittant le noyau, d'un de ces états
continus d’émergie a un autre en émettant un rayonnement suscep-
tible d’'une longueur d’onde quelconque (c’est le rayonnement de frei-
nage ou Bremstrahlung). Un autre aspect de ce ph'énoméne correspond
au cas ou un électron en mouvement pénetre dans le champ d’un
noyau d'atome et ou il peut aussi émettre différents photons de ce
type.

La fonction W solution de I'équation (IV) ressemble a celle du
spectre discontinu. Cependant la partie radiale devient :

5
R(y=e *up)

v(e) =HE ap' "

v

avec
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L'exponentielle devenue complexe ne modifie plus le module de la

fonction. La somme E va maintenant jusqu’a l'infini, car les a, ne

s’annulent jamais plus. Au lieu d'étre un simple polyndome, la fonction
v(p) est maintenant une série.

G) L'interaction éleclronique.

Tout ce que nous avons dit jusqu'a présent ne s’applique en toute
rigueur qu'a 'atome d’hydrogéne.

On peut aisément étendre ces résultats au cas d'un électron qui se
mouvrait seul dans le champ d’un noyau de charge Z. Un tel probleme
se rencontre assez rarement. Il correspond a I'étude des ions He*,
Li*++, Be'+++, ... etc. par exemple. On montre sans peine que dans
ce cas tous les résultats précédemment énoncés restent valables &
condition qu'on remplace dans les fonctions d'onde la quantité « par
la quantité «Z. ’

Mais le cas qui se rencontre pratiquement le plus couramment est
celui de I'étude d'un atome ou d’un ion possédant plusieurs électrons
dans son cortege. Le probleme se complique alors sérieusement, car
on a affaire & une question de mécanique ondulatoire des systémes.

On peut échapper a cette difficulté a I'aide de procédés un peu
empiriques, tels que la méthode de Slates.

Cette méthode consiste a admettre que les résultats hydrogénoides
sont encore valables a condition qu'on remplace Z et n par des
grandeurs appropriées, 'a(ﬁn,.‘de tenir compte des interactions qui
naissent entre les électrons.

Si on considere, par exemple, un électron d’une couche L, il est en
moyenne situé bien plus loin du noyau qu’un électron de la couche K.
" Les ¢lectrons de la couche K masquent done partiellement le noyau
vu de la couche L.

Tout se passe comme si le noyau vu de la couche L ne possédait
plus qu'une charge plus petite Z.

Cette diminution de la « charge ‘apparente » du noyau vu d’une
couche déterminée s’appelle « l'effet d’écran » di aux couches ou
électrons plus internes.

En fait, les électrons d'une certaine couche font aussi écran vis-a-
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vis del'un d’entre eux. Mais cet effet est plus faible que quand il s’agit
d'électrons plus internes. On montre que, pour évaluer quantitati-
vement l'effet d’écran sur un électron donné di aux autres électrons,
on peut appliquer les régles suivantes.

1° Les électrons sont classés en différents groupes :

(1s) ; (2s, p); (s, p); (3d); (4s, p); (4d); (41)...

2° L'effet d'écran sur un électron d'un groupe donné du aux élec-
trons des groupes suivants est nul.

3° L'effet d’écran sur un électron donné du a un autre électron du
méme groupe est 0,35 (ce nombre se réduit a 0,30 dans la couche K).

4° L'effet d'écran sur un électron s ou p de nombre quantique
principal n di a un électron d'un groupe caractérisé par le nombre
quan.tique appartenant a un groupe plus intérieur est 0,85 si le
nombre quantique de ce dernier groupe est n—1 et 1 si ce nombre
est plus faible.

5° L'effet d’écran sur un électron d di a un électron plus intérieur
est 1.

Soit, par exemple, a étudier 'atome de bérylium qui posséde 2 élec-
trons K el deux électrons L. Si I'on étudie
un électron de la couche K, d’aprées ce que
nous venons de voir, I'effet de la couche L
est négligeable, tandis que cet électron est
soumis de la part de 'autre électron K 4 un
effet d’écran de 0,30. Le noyau vude la cou-
che K a donc la charge Zx =4 — 0,3 =3,7
et c'est cette valeur Zx que l'on intro-
duira dans la fonction d'onde hydrogénoide

Fig 2. pour représenter un électron K. Si l'on

veut maintenant représenter un des élec-

trons L, on remarquera qu'ils sont dans 1’état s. Par conséquent I'effet

d’écran du aux 2 électrons K est 0,85 ><2=1,70. L’effet d'écran da

a l'autre électron L est 0,35. Au total la charge apparente du noyau
vu de la couche L est:

Zy,=4—1,7—0,35 =1,95.
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En plus de cette correction sur Z, Slater conseille de corriger aussi
n lorsque celui-ci dépasse la valeur 3.

On remplacera ainsi n =4 par 3,7
5 par 4
6 par 4,2.

Telle est la méthode de Slater. 1l ne faut pas en attendre des résul-
tats d’'une extréme précision. Cependant elle est trés commode, car
elle est trés simple, et conduit 4 des ordres de grandeur souvent bicn
raisonnables.

Il existe des méthodes plus précises d’évaluation des fonctions
d’ondes atomiques. Parmi celles-ci nous citerons celle de Thomas-
Fermi et celle de Hartree-Fock-Dirac, sans pouvoir insister davantage
sur ce probleme de l'interaction électronique.

111) Les solutions des équations de Dirac.

A) Généralités.

L’équation de Schrodinger ne représente qu'une forme non relati-
viste de mécanique ondulatoire. Quand on désire décrire des phéno-
menes ou des vitesses considérables entrent en jeu (émission d’'élec-
trons, électrons des atomes lourds), il devient incorrect de négliger
les effets de relativité. La fonction d’onde des corpuscules élémentaires
(tels I'électron, le proton, le neutron, le neutrino), ou plus exactement
les fonctions d’onde, sont alors fournies par les équations de Dirac®.

Le corpuscule doit étre décrit par quatre fonctions

III"(;D’ Y z), ‘I"2(a:, Yy, 7‘)1 ‘F:?(‘r’ Y 7‘)’ ‘F‘(a:, N z)v

formant les quatre composantes d'un spineur.
La probabilité de présence du corpuscule dans un volume dv entou-
rant le point M(zx, y, z) devient :

dP = (W] = [Wof* +|Ws]? + ¥, [D)do.

1. Louis de Broglie : L’électron magnétique (Hermann, Benoist, Daudel, Fabre,
Jacques, Jean et Ratler). Journal de Physique, 1948.
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Le systeme d’équations auquel obéissent ces quatre fonctions est:

(Wt aeviu 42 —i2 v, o% W, =

(W14 eV]¥,+ E+i37w3_%w4= 0

Lb;’v byJ
(Wt teV¥,+ [ 2 il v, 2w, —0
| 0T oy | 0z
KN d
i[W—1geVW, | =il v, — 2w, —
1[‘4 —+e ] T+ Lb.l: lbyJ 1 oz 9 0

Dans ces équations W représente I'énergie totale du corpuscule, y
compris 'énergie au repos myc?; V représente le potentiel des forces
qui agissent sur le corpuscule de charge e.

Pour simplifier, on a posé: m=1, h=1 et c=1.

Nous avons déja dit que la densité de probabilité de présence p est:

p = Wi* + [Wol* - [Ws[ + Wi 2.

On peut montrer que si 'on pose :

pvy = — (WTW, + W3, 4 WIW, + W07
o0y = — (VW — W30, + T3, — (WD)
ov, = — (T3W, — V3V, + TIW, — WIW,)

on observe que :

2—:’ +div g = 0.
Cette équation de continuité montre que les quantités v,, vy et v,

peuvent étre interprétées comme les trois composantes de la vitesse
du corpuscule.

Si nous envisageons les 4 matrices :
0 0

0 0 0 0 +i
0010 0 0 —i 0
“=fM 1 o ol “=1o +io o]
1 0 0 0 —i0 0 0
001 o0 1 0 0 0
0 0 0 —aj 01 0 0
“=l o0 0o of ¢ %=fo o0 1 o
0—10 0 0 0 0 1
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nous pouvons noter :
i=4

=Y Viu¥, P =— D\ WiV,

i=1 i=1

i=4 i—4
Yy =— 2 Wi, W, PV, = — Z Wia, W,

i=1 i=1

et nous voyons la un autre exemple montrant comment on peut éva-
luer une autre grandeur que la probabilité de présence (en l'occur-
rence la vitesse) a I'aide des fonctions d’onde. '

On montre, en suivant une voie analogue, que:

les quantités (ou e est la charge électrique du corpuscule) .

! k=4
ie 2‘1
Ix f—d E ‘Fta213a‘wk

k—1
k=4

I,— 152 Who,a,a, ¥, représentent la densité du moment magné-
k=1

tique du corpuscule ;

k—4%
Iz = %ez ‘F*a(%d;wk

k=1
\

4
Jx=1£2 Wiayo PE
2 —

représentent la densité du moment électrique

4
J =‘£Z Whayn, W
YT Dy du corpuscule ;
i

4
J, = 1¢ wt“a“bwu
2 Z k
1

4
i '
0x = E E Waga, ¥, -
K
1

i - " représentent la densité du spin du corpus-
=3 E: Flage, ¥,

2 cule.
1

4
o = 32 LA PR R
/
1
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B) Cas du spectre discontinu.

Reprenant mainlenant le plan que nous avons suivi pour I'étude des
solutions de I'équation de Schrodinger, nous allons étudier les solu-
tions des équations de Dirac représentant les électrons du cortege
électronique d'un atome (spectre discontinu) et celles représentant un
corpuscule traversant le champ d’un noyau avec suffisamment d'éner-
gie W pour ne pas s'y arréter (spectre continu)?.

Quel que soit W, les solutions des équations de Dirac prennent la

forme suivante :
fl—p+3/2\'"2, _,
¥, — (PN yp ot
! ‘( 21+ 3 ) h

Sl p 432\ 10 . e
Y, — 1+p+3/2 /
2 1( 5 +3 ) Ypr, fl

T\ 21+1 :
1— 1/2\2_ .,
o (S e
]
ou:
1+p—1/2\'2, _
N
—p—1/2\12
=i (R e
type 11 5
1—p—+1/2\'2,, _
] 12\ .

Les Y sont les fonctions déja rencontrées lors de I'étude des fonc-
tions de Schrodinger.

On voit que ces fonctions dépendent de deux nombres quantiques
1 et p et que de plusil existe deux groupes de solutions.

Le type I) fait intervenir les indices 1 et 1 + 1. On pose:

j=&@=l+i/2.

1. Nous extrayons les résultats ci-aprés de P'arlicle de mise au poinl de Benoisl,
Daudel, Fabre, Jacques, Jean et Ratier, J. de Physique, 1948, article auquel nous
renvoyons le lecteur pour plus de détalls.
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Le type II) fait intervenir les indices I et | —1. On pose:

j:kt%:D:L—uz

-~ 2

On introduit ainsi un troisieme nombre quantique. On montre assez
facilement que p est relié a j selon la relation :
—ji<pr<i-

En résumé, dans le cas général, les fonctions d’onde solutions des
équations de Dirac font intervenir les trois nombres quantiquesl, j et p.
I est un entier qui définit 1'état :

s pour 1=20
p pour =1
d pour =2

f pour 1=3,... etec.
j est un demi-entier qui peut prendre deux valeurs :
i=1+1/2 ou j=I1—1/2

(pour 1 =0 cette deuxiéme possibilité est interdite).

p est un demi-entier qui varie entre —j et +j.

Si W est inférieure a 1, c’est-a-dire si ’énergie totale du corpuscule
est inférieure a son énergie au repos, il s'agit d'un corpuscule appar-
tenant au cortéege d'un autre: c'est le cas d'un électron planétaire
dans un atome.

On montre qu’alors le systeme des équations de Dirac n'admet de
solutions convenables que si cette énergie W répond a la relation :

1

\/l - (n_lmjjmy

avec: K=—(14+1)si j=1+1/2
et . K=l sij=1—1/2

W=

n étant un nombre entier positif et non nul relié a 1 par la relation
déja rencontrée lors de I'étude de I'équation de Schriodinger :

1=0,1, 2,... n—1.
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On retrouve hien une série de valeurs quantifiées correspondant a
un spectre discontinu. Les fonctions [ et g qui correspondent a la
fonction radiale R(r) s’écrivent alors sous la forme :

f§=—[F(2Y+"'+’)]”2< 1z W )”2(2°‘Z>3’2e_%

g r@y—+1yn'! \WVWV—K)] \ N7
2aZr\1—! / 2aZ
() [ e )

+(N—1m<— W, 241, %'%,5)]

N[

On aposé: N= [n2 —20'(|K| — VK> —22?)]?,
y=(K*—eaZ%'? et n'=n—(+1/2).

La fonction T est la fonction eulérienne.
La fonction & est la fonction hypergéométrique :

12X ear)X
Ha, b, X) =1+~ 1+b(b+1)21+ .

Elle se réduit ici & un polynéme en r.

C) Cas du speclre continu.

Si W est supérieur a 1, les équations de Dirac ont des solutions
convenables quel que soit W. Le spectre des énergies devient donc
continu. L'exponentielle des [ et g devient complexe et les fonctions
hypergéométriques des séries infinies.

IV) Le calcul des probabilités de transition.

Nous avons vu que toutes les grandeurs associées a4 un corpuscule
se calculent & partir de certaines opérations effectuées sur les fonc-
tions d'onde de ce corpuscule. C'est ainsi qu’en théorie de Dirac la
vitesse se déduit des fonctions d’onde a I'aide des opérateurs : «,, aj,

g,
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De fagon générale a chaque grandeur correspond ainsi un opérateur.
On peut montrer qu’en théorie de Schrodinger la quantité de mouve-
ment par exemple est représentable a partir des opérateurs :

.h 0
Po)op = 1932
. h 0
(Py)op = 12—“@
.h 0

(P =15

de sorte que I'équation de Schrédinger sous la forme (I):

h? <O2‘F 2w bi‘l“> . h W

T 8nm\ ox? + oy? + 0z?

peut s’écrire plus simplement.
En effet a I'énergie cinétique du corpuscule s’associe par analogie
I'opérateur :

- 2 2 2 2
(1/2mv2)p = 1/2m(2 -+ v2 + v2) = h_<° 4.2 _,_0>

~ Fmlaa T ogh o2
et le premier membre de I'équation (I) devient :
(1/2mv?), ¥ +F . W,

- Il fait apparaitre I'opérateur énergie cinétique et I'opérateur énergie
potentielle si 'on pose :

F,, = multiplier par F.

Si on appelle H I'opérateur dit hamiltonien représentant I'énergie
totale du corpuscule, somme de I'énergie cinétique et de I'énergie
potentielle, il est normal de poser:

H=F,-+1/2mv2,
et 'équation de Schrodinger devient tout simplement :

. h QW
HY — —j 22,
121: 0t
Sous cette forme I'équation est particulierement commode pour

I’étude des probabilités de transition.
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Soit a évaluer!, par exemple, la probabilité de capture d’un électron
par un noyau d’'atome. .

On procede selon la méthode des perturbations. Soit Il I'opérateur
représentant I'énergie du systeme a l'exception de I’énergie d'inter-
action qui est responsable de la capture et que nous admettons faible
devant H. _

Le systeme est approximativement représentable par une équation
du type?:

. h ¥
BY =—ig 3

On peut alors évaluer ¥ dans 'état initial, soit ¥, et ¥ dans I'état
final (aprés capture), soit ¥

Si on appelle alors: H;,, 1'opérateur représentant I'énergie d'inter-
action noyau-électron responsable de la capture, on montre que la
probabilité de capture par unité de temps est donnée par la relation :

4n2 i

5 [Hinfe(E)®,  avee  Hi= f WiH;, Wide,
p(E) représentant la densité des états finaux.

1. Louis de Broglie. La mécaniquec ondulatoire des‘systémes de corpuscules
(Gauthier-Villars).
2. Louis de Broglic. Une nouvelle théorie de la lumiére, tome II (Hermann).
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INTRODUCTION THEORIQUE A L’ETUDE
DE L’INTERACTION
ENTRE LE NOYAU ET SON CORTEGE

par Raymond DaupeL

Secrétaire général du Cenire de Chimic
Théorique de France

CHAPITRE PREMIER

DESCRIPTION DES PHENOMENES
QUI PRENNENT NAISSANCE
DE CETTE INTERACTION

L’interaction entre le noyau d'un atome et son cortége est, avant
tout, responsable de I'existence méme du cortége et on pourrait s’at-
tendre a ce que les exposés qui vont suivre soient spécialement réser-
vés a I'étude de la stabilité des électrons dans le champ coulombien
du noyau et aux questions qui s’y rattachent directement.

En fait ce domaine, étant par trop vaste, ne sera pas exploré ici
dans son ensemble et on s’occupera plus particulierement des réper-
cussions que toute perturbation au noyau d’un atome peut avoir dans
le cadre de son cortége électronique et vice versa.

Le nombre des phénomeénes que I’on peut imaginer comme résultant
d'une interaction entrc le noyau et son cortége est considérable et
beaucoup d’entre eux sont peu étudiés ou méme ne sont encore pas
du tout étudiés.
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Afin de montrer succinctement comment on peut prévoir en théorie
I'existence d’'un phénoméne résultant d'une interaction entre le cor-
tege et le noyau des atomes, nous donnerons d'abord une classification
systématique de certains phénomenes intéressant seulement le cortege
ou le noyau, d'oui nous ferons dériver par transposition les phénoménes
qui nous intéressent.

A. — PHENOMENES CONCERNANT UNIQUEMENT
LE CORTEGE

Nous grouperons quelques phénomeénes qui mettent en jeu des
transformations électroniques et photoniques et nous diviserons ceux-
ci en phénomeénes du premier ordre et phénomeénes du deuxiéme ordre,
selon qu’ils ne nécessitent pas ou nécessitent I’emploi des états
« virtuels » dont nous préciserons la nature au moment opportun.

I. — Phénoménes du premier ordre:

Nous savons que dans le champ d’'un noyau d'atome existent, pour
les électrons, des états a énergie négative ! et des états a énergie posi-
tive. Dans un état & énergie négative, 1'électron ne peut s’échapper du
champ du noyau de I'atome, il fait partie du cortege. Dans un état a
énergie positive, au contraire, il ne fait que passer dans le champ du
noyau et est susceptible de s'en évader.

Par analogie avec l'image classique, nous représenterons symboli-
quement les premiers états par des ellipses, les auires par des hyper-
boles. Bien entendu, c'estla seulement uné notation conventionnelle, qui
ne signifie rien du point de vue physique. Nous parlerons parallelement
de niveaux O (ou elliptiques) et de niveaux H (ou hyperboliques).
Rappelons encore, avant d'énumérer les phénomenes, que les niveaux
O forment un spectre discret, tandis que les niveaux H forment un
spectre continu.

1. L’énergic, prise ici en considération, esl la somme de ’énergie cinélique et de
I'énergie potentielle. Elle ne contient pas la masse au repos de I’éleclron.
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1° Absorption de la lumiére. — Un photon est absorbé. Un électron
change de niveau O.

hv
Fig. 1.
2° Emission de la lumiére. — Un électron change de niveau 0. Un
photon est émis. ’
hv
Fig. 2.

3° Bramstrahlung positive. — Un photon est absorbé. Un électron
change de niveau H.

o &

Fig. 3.

’
& Bramstrahlung né;;ative. — Un électron change de niveau H. Un
photon est émis. N

@ &«

Fig. 4.
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50 E[ffet photoélectrigue. — Un photon est absorbé. Un-électron
passe d'un niveau O a un niveau H.

hv

~

Fig. 5.

6° E/[fet photoélectrique inverse. — Un électron passe d'un niveau
H a un niveau 0. Un photon est émis.

hv

Fig. 6.

II. — Phénoménes du deuxiéme ordre :

10° Diffusion Thomson®. — Un photon est absorbé. Un électron
passe « virtuellement » sur un niveau atomique, puis reprend sa place
initiale. Un autre photon est émis, avec méme fréquence.

Ce passage virtuel se fait sans conservation d’énergie; il faut prendre
en considération tous les états possibles ; la vie de cet état virtuel est
tires courte et 1'état est inobservahle. Le phénomeéne global conserve
I'énergie.

hv hv

\
A Y
)

ou

hv

Fig. 7.

2. Les numéros des phénoménes sont ceux d’une classification qui nous est person-
nelle. Comme nous ne les relalons pas lous ici on ne s’élonnera pas d’observer des
manques dans la numérolalion.
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{1° et 12° Diffusion « genre » Raman. — Un photon est absorbé.
Un électron passe virtuellement d'un niveau O sur un autre niveau,
puis revient réellement sur un autre niveau O. Un autre photon est
émis, avec une [réquence différente.

ou I

: T

hv y; hv'

\
\ h \
1
\"'\.;
’
V4

Fig. 8.

(On pourrait envisager lc méme phénoméne sur les états H.)

13° et 14° Effet Compton et son inverse. — Un photon est absorhé.
Un électron passe d'un niveau O a un niveau H (ou vice versa) par
I'intermédiaire d'un état virtuel. Un autre photon est émis, avec une

fréquence différente.
hv hy!

/ . / .
4 ,‘
l’ 4
/ 4
ou_

\ \
\\
\ \\ \ .
.

v
Fig. 9.

B. — PHENOMENES CONCERNANT UNIQUEMENT LE NOYAU

Nous ne rappellerons que ceux qui concernent I'émission ou I'absorp-
‘tion de photons ou d’électrons.

15° Photoexcitation nucléaire. — Un photon est absorbé. Le noyau
passe dans un état excité.

w
.T/hv.

{6° Emission y. — Le noyau passe d'un état excité a un état moins
excité. Il émet un photon. L]

w
.T/hv.
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17° Absorption 8. — Le noyau absorbe un”électron positif ou néga-
tif. Il émet un nentrino.

A\ «o/.pi

18° E'mission 8. — Le noyau émet un électron positif ou négatif et
un neutrino.

C. — PHENOMENES QUI NAISSENT DE L'INTERACTION
ENTRE LE CORTEGE ET LE NOYAU

A presque chacun des phénomenes que nous venons de décrire et a
bien d’autres que nous n'avons pas décrits, on peut associer un phéno-
mene d'interaction noyau-cortége.

Pour montrer cette correspondance, nous donnerons le méme
numéro au phénomeéne purement électronique ou nucléaire et a son
équivalent mixte.

1. — Phénoménes mettant en jeu une variation d’énergie
nucléaire.

Toute une série de ces phénomeénes correspond a une variation de
I'énergie nucléaire. Toute perte d’énergie du noyau peut avoir sur le
cortege un effet analogue a 1'absorption d'un photon. Toute augmen-
tation d'énergie du noyau peut avoir sur le cortéege un effet analogue
a I'émission d'un photon.

En nous basant sur cette remarque, nous pouvons prévoir les phéno-
menes suivants :

1° Absorption interne. — Le noyau passe d'un état excité a un état
moins excité. Un électron change de niveau Q.

Fig. 10.
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2° Un électron change de niveau . Le noyau passe sur un état
plus excité.

Fig. 11.

3° et 4° Bramstrahlung inlerne posifive el négalive. — Un électron
change de niveau H. Le noyau change de niveau.

OO

Fig. 12.

5¢ Conversion inlerne. — Le noyau passe sur un état moins excité.
Un électron passe d'un niveau O a un niveau H. .

Fig. 13.

6° Freinage électronique. — Un ¢électron passe d'un niveau H a un
niveau O. Le noyau passe sur un état plus excité.

Fig. 14.
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10° Diffusion inlerne et inverse. — Le noyau passe dans un état
moins excité ou plus excilé. Un électron passe sur un état virtuel,
puis revient a son niveau de départ. Un photon est émis ou absorbé.
Ce phénomeéne doit aider a l'absorption et a I'émission des photons
par les noyaux.

Fig. 15.

11° et 12° Diffusion inlerne genre Raman el son inverse. — Le
noyau change d’état. Un électron change de niveau en passant par un
état intermédiaire virtuel. Un photon est émis ou absorbé.

Fig. 16.

13° Effet Complon interne. — Le noyau perd de l'énergiec. Un
électron passe d'un niveau O 4 un niveau H par I'intermédiaire d’un
niveau virtuel. Un photon est émis.
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1I. — Phénoménes mettant en jeu une absorption ou une éemis-
sion d’électron.

17° Capture o. — Un électron du cortege est absorbé par le noyau,
gui émet un neutrino.

Fig. 18.

18> Création e. — Un électron est créé par le noyau an scin du
cortege. Un neutrino est émis.

Fig. 19.

Tels sont quelques-uns des phénoménes dont on peut prévoir I'exis-
tence dans le schéma de-correspondance que nous proposons. On
pourrait en décrire un grand nombre, mais les exemples ici donnés
mettent suffisamment en lumiere 1'esprit de la méthode.

[l est évident que le temps consacré & cette série d'exposés ne
permettra pas de les étudier tous. D’ailleurs un certain nombre d’entre
eux n'ont jamais fait I'objet d’études expérimentales ni méme théo-
riques.

Seuls seront étudiés les mieux connus et les plus étudiés ; ¢’est-a-dire :

La conversion interne, qui ne peut se dissocier de I’émission v,
donc de I’étude de l'isomérie.

La capture d’électrons périphériques, ou capture e, et son inverse
la création e, dont l'existence a été prévue théoriquement par
R. Daudel, P. Benoist, R. Jacques et M. Jean [1], dont les caracté-
ristiques essentielles ont été développées par R. Daudel, M. Jean et
M. Lecoin [2] et dont M. Jean [3] a récemment complété I'étude, mais

-
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dont l'observation expérimentale n'a pas encore c¢té réalisée. La
recherche de ce phénoméne serait intéressante. Il doit, cn ellet,
constituer le quatrieme type de radioactivité naturelle et le cinquiéme
type de radioactivité artificielle.

Notons enfin qu'on ne peut impunément perturber le cortéege d'un
atome sans perturber aussi la molécule a laquelle il apparfient; il a
semblé nécessaire de parler des conséquences qui en résultent : I'étude
de P'effet Szilard el Chalmers en donnera une idée.

CHAPITRE II

GENERALITE SUR LA THEORIE DE L'INTERACTION
NOYAU-CORTEGE"

On admet couramment que l'interaction entre le noyau et son cor-
tege se fait par I'intermédiaire de deux types différents de messagers :

les photons, qui véhiculent l'interaction électromagnétique due aux
propriétés électriques des noyaux (charge électrique, moment magné-
tique); les mésons, qui véhiculent l'interaction plus spécifiquement
nucléaire. .

Nous devons étudier successivement ces deux types d'interaction.

A. — L'INTERACTION ELECTROMAGNETIQUE

L’interaction électromagnétique entre le noyau et un électron du
cortége peut étre considérée comme le résultat d’'un échange de deux
types de photons entre le noyau et I’électron.

Louis de Broglie® envisage, en effet, le photon comme un corpus-
cule doué d'une trés faible masse au repos p, et possédant un spin
maximum 2% et pouvant, par conséquent, étre dans trois états diffé-

rents en ce qui concerne la composante de ce spin dans une direction

3. La nouvelle théorie de la lumiére, Hermann, édileur, Paris.
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donnée : cette composante cn cffet peut étre nulle, ou avoir I'une des

’ h
deux valeurs &= —-
2x
Dans le cas ou la composante de spin est nulle, on peut symboliser

le photon par le schéma suivant :

V A E
— 1),
o

Il est, en effet, doué d’un potentiel scalaire V et le potentiel vecteur

A ainsi que le champ électrique E sont collinéaires avec la vitesse . .
Le photon, dans ce cas, ne transporte pas le champ magnétique.
Il est surtout responsable de l'interaction coulombienne.
Celle-ci se produit en deux temps: i

[ u; q)i
AN

noyau photon
initial annihilé
'
u, ¢’q = Ke‘_")_')
o o—— v
noyau N\ photon virtuel
final a composante
de spin nulle

{¢r temps

Louis de Broglie suppose que 1'espace est plein de photons annihilés,
décrits par des (onctions d’onde ¢, mais inobservables. Dans un pre- i
mier temps, le noyau décrit par la fonction d’onde u; pourra faire
passer dans un état p non annihilé ¢, un de ces photons. Le noyau
perd alors une certaine quantité de mouvement, est décrit par u, et
communique cette quantité de mouvement au photon dont 'onde ®,
peut se noter ‘

¢, = Ke‘-")_”.

Dans un second temps le photon est absorbé par 1'électron el rede-

vient annihilé (fonction ®;). L'électron qui possédait d’abord la fonc-
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tion d'onde W, devient alors ¥;:
qu
! 0—> ¥,
2° temps "T”
P,
O ¥

Le résultat global de ce phénomeéne est le suivant :

Le noyau u; est devenu u,. L’électron " est devenu ¥, Autrement
dit le noyau a changé d'état et a provoqué un changement d’état de
’électron. Le photon revenu dans I'état initial n'a servi que d’inter-
médiaire.

Louis de Broglie a montré que I'interaction ainsi transportée par les
photons a composante de spin nulle, transporte I'interaction électrique

. h .
coulombienne. Les photons a composante == .- peuvent aussi passer
dﬂ

du noyau a l’électron, ou vice-versa. Ils transportent l'interaction
magnétique de Laplace.

La probabilité totale d'un phénomeéne de changement d’état ana-
logue a celui que nous venons de décrire s’exprime a partir des opé-
rateurs « énergie ». L’opérateur énergie associé au systeme noyau-
photon s’écrit :

H=H,+H,+ H,,
formule dans laquelle H, est I'énergie du noyau, /1, celle du photon,
H,, celle qui nait de I'interaction entre ces deux particules.
La quantité

Hqo= / w*d*H, u,did+

représente la tendance avec laquelle la transition u;®; > u,d, peut se
réaliser.
L'énergie du systeme photon-électron s’écrit pareillement :
He.=H+H + H,
et la quantité :
Hy= f WHOTH B, W dr

exprime de méme la tendance avec laquelle la transition peut se
réaliser.
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La probabilité du phénoméne total s’écrit :

HoHy
E,—E,

2
»

4“2
] =—;—P(E)

ou E; et E sont les énergies des états correspondants et ou ¢ (&) dé-
nombre les états finaux du systeme.
Cette forme rigoureuse conduit a des calculs assez longs et, usuel-

lement, on écrit :
2

2
P=’i,’l‘_p(E)| [ urt v puds]

Cette facon d’agir revient & sous-entendre, sans l'expliciter, le réle du
photon : I'opérateur /. doit, en effet, étre construit pour représenter
'interaction qui nait entre le noyau et I'électron sous l'influence de
I'échange des photons précédemment décrit.

Quand on désire ne décrire que 'interaction coulombienne, on prend :

Hne=6. V,

ou e représente la charge de I'électron et ou V représente le potentiel
scalaire photonique créé par le noyau au cours de la transition

u; — Ug.
La probabilité devient :
§r? el 7 M/ [
= = TWi(Me eu —— U
() P="74E) [ aowinenmn [ en, () m -
espace noyau r

L'exponentielle s peut &tre considérée comme une trace de l'exis-
tence du photon Ke ¥+ et¥ ¥ qui transmet l'interaction et 1 repré-
r

sente la décroissance coulombienne de l'interaction en fonction de
la distance :

dr
('.:)M électron
d+’ / ‘Iv"q * l.lff
e MM r
[ L] [] lii - Uq
L ] L]
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En fait, dans la théorie de Louis de Broglie, I'interaction coulom-

. s oae 1 .
bienne n’est pas tout a fait en -——, mais en
r

—zr'Lcr
hlo'

—1— e ’
r

dans laquelle yu, est la masse du photon. Mais comme cette masse est
trés petite, I'exponentielle vaut sensiblement 1 et peut étre négligée.

B. — L'INTERACTION MESIQUE

L'interaction par mésons est trés analogue a l'interaction par pho-
tons, mais elle est plus complexe.

Tous les photons appartiennent a la méme classe de particules, qu'on
appelle vectorielle, car les grandeurs qui les caractérisent dérivent-
d'un vecteur. De plus, les pholons ont une charge nulle et un spin
unité et une trées faible masse. Au contraire, les mésons semblent se
diviser en 4 classes : '

la classe vectorielle;
—  pseudovectorielle;
—  scalaire;
—  pseudoscalaire.

Ils peuvent posséder un spin entier ou nul, une charge nulle, posi-
tive ou négative, enfin différentes masses, assez élevées. _

Le méson ne désigne pas une particule, mais tout un monde de
particules différentes.

Si on prend le cas d’'un méson vectoriel, on est conduit 4 un forma-
lisme tres voisin de celui du cas du photon.

Pour représenter ce qui correspond a l'interaction coulombienne,
on pourra utiliser un opérateur d’interaction entre noyau et électron de

la forme :
H,,=g%

g désignant la « charge mésique » de I'électron vis-d-vis des mésons,
un peu comme e représente la « charge électrique » des électrons vis-
a-vis des photons.
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¢ représente le potentiel scalaire mésique créé par le noyau.
Ce potentiel conduit a écrire :

E

1k r cr 2
f i) [ guMnele e
.
espace

noyau

42
P =" o(E)

— = er

car cette fois, il n'est plus possible de négliger le terme & *  puisque
la masse u d’'un méson n’est pas trés petite.
On peut encore noter :

L 2 nl
== o()

f du Mg (M) [ W MgEI M)W M) & e h e
noyau r

espace

Comme la longueur d’'onde de ¥ est grande devant celle du méson,
qui est considéré, le plus souvent, comme beaucoup plus lourd que
I'électron, on peut admettre que les ¥ sont constants dans la zone ou

I'exponentielle e " nest pas nulle, de sorte que :

iTT o Ther
f vgwr® & ' 4 —avwgwy,
r

a étant une constante.
Et la probabilité P devient :

2
a‘l'"g\P'f ug'udr
noyau

an P="TuE)

Cette formule, qui représente la partie « coulombienne » du phéno-
meéne, représente donc « 'essentiel » de éelui-ci. On peut montrer, et
c’est |1a une remarque trés importante, que I'on peut obtenir, a une
constante pres, des formulesa peu prés analogues avec toutes les aulres
classes de mésons dans le méme cadre d'approximation.

Il pourra, cependant, en plus, subsister dans P des opérateurs « et
o' permutant certains des indices des fonctions sur lesquelles ils
operent :

an P="Cu(E)

a¥ ga‘l”/ug 2 ud-r
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représente donc, quel que soit le méson choisi pour transporter I'in-
teraction, la partie principale du phénomene.

Dans le cas du méson vectoriel, « == 1. En général, I'influence de
I'opérateur « sur les W n'est pas, en général, bien importanie, de sorte
que la plus grande partie des propriétés du phénomene subsiste, quelle
que soit la classe de méson choisie : variation de P avec le numéro
atomique du noyau, l'énergie de la transition, ete.

Cette remarque apporte un grand réconfort, car on connait trés mal
la nature des mésons responsables de l'interaction, il est difficile de
construire une théorie précise : on peut cependant étre assuré qu'en
prenant la plus simple des formules, c'est-a-dire la formule (II), on
représentera correctement la partie principale du phénomene.

Quand nous parlons de partie principale, nous sommes un peu trop
optimistes. En effet, si, par exemple, I'élément de matrice :

fug’udr est nul,

le terme calculé pour P est nul : il est alors nécessaire de recourir a
une meilleure approximation pour évaluer . On dit dans ce cas que la
transition est interdite. Produite, en effet, par des interactions en pre-
miereapproximation négligeables, elle seranécessairement d'un ordre de

grandeur plus faible que si fug’ud-r n'est pas nul, auquel cas on par-
lera de transition permise.

En fait, rappelons qu'il faut en toute rigueur discuter sur la for-
mule (IT"). Autrement dit, si

fug’a’ud-cu’ n'est pas nul,

la transition est permise ;
si

fug’a’u,d-: est nul,

la transition est interdite.

On voit que la notion d'interdiction va dépendre du type de méson
utilisé, puisque la nullité de I'intégrale en question va dépendre de
I'opérateur a.

A fortiori, tous les calculs: de détails vont dépendre de ce choix et
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de nombreux auteurs ont discuté et vanté les mérites de tel ou tel
opérateur a.

En fait, ces discussions risquent fort d’'étre sans issue. Il est vrai-
semblable que tous les types de mésons agissent simultanément, avec
des importances variables sans doute, de sorte que tous les types
d’opérateurs doivent intervenir simultanément, ce qui ne conduit pas
a une simplification des choses.

La conclusion nous parait étre la suivante. Tandis que les faits essen~
tiels gouvernant la phénoménologie des transitions permises peuvent
étre établies avec une sécurité assez bonne, particulierement dans la
mesure ou ils ont surtout pour cause les propriétés des électrons; les
faits concernant les tramsitions interdites et, en particulier, I'analyse
précise des cas particuliers ne peut étre que trés décevante dans I’état
actuel de la théorie.

La théorie actuelle permet d'analyser les grandes lignes de Ia physio-
nomie générale des phénomenes d’interaction cortege-noyau. Il faut
parfaire cette théorie avant de pouvoir en tirer d’utiles enseignements
sur tout point de détail.

A titre d’exemple, nous montrerons comment, par des calculs tres
simples, on peut, sans hypothéses précises, obtenir d'importantes
conclusions. ’

CHAPITRE 111

CARACTERISTIQUES ESSENTIELLES
DE LA CAPTURE D'’ELECTRONS PERIPHERIQUES
PAR LE NOYAU

Puisque nous venons de parler des interactions mésiques, nous
donnerons un exemple ou cette interaction est responsable du phéno-
mene. Il s’agit de la bapture K et des captures analogues, L, M, N,
etc., que nous groupons sous le nom de captures.

Pour I'étude des transitions permises, nous utilisons la for-
mule (II) :

4 2 e
P=4= )

E'3 *x !
awﬁnnlgqrinilialfuﬁnalg Winiia
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Ici, il faut encore tenir compte du fait qu'aprés capture de l'électron
il y a émission d’un neutrino. Autrement dit, si les [u initial] et
[u final] décrivent bien le noyau, 'onde [ W initiale] doit étre identifiée a
celle [ niveau] qui décrit I'électron sur son orbite, avant la capture
(mullipliée par 'onde d’'un neutrino annihilé que nous négligeons) et
I'onde [¥ final] doit ¢tre identifiée & celle & qui décrit le neutrino émis
(multipliée par 'onde de I'électron annihilé que nous négligeons).
On en tire :

R

4m?

P — -+ o(E)| ad*qw nimu‘/11}“g’u,-d-c

Pour plus de simplicité, nous poserons* :

G =fu’}‘guid-r.

La quantité p de la formule fondamentale dénombre les états finaux
possibles; plus précisément, c’est la densité énergétique des états
finaux. Si nous prenons le cas ou le noyau aboutit & un état final
unique (ce qui est général), on voit que le nombre des états finaux
égale le nombre des états du neutrino éjecté.

Soit m, la masse de I'¢lectron et ¢ I'énergie du niveau considéré.
L'énergie que l'électron apporte au noyau est e+ myc? Soit Aw la
différence d’énergie entre le noyau initial et le noyau final, le neutrino
devra emporter une énergie :

E = Aw -+ s 4 myc?

parfaitement définie.

" La quantité de mouvement p entrainée par le neutrino est alors
fixée et I'état de celui-ci ne dépend plus que de la direction de sa
vitesse. -

Pour dénombrer les états possibles, on utilise le raisonnement sui-
vant :

Placons-nous dans I'espace des p et ¢valuons le nombre des états
relatifs a des neutrinos de quantité de mouvement comprise entre p
et p+dp.

4. La queslion csl alors développée sclon la présentalion de R. Daudel, R. Jacques,
M. Jean, J. Ratier el P. Benoist. J. Physique, 8, p. 257 (1947).
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L’espace sphérique compris entre la sphére de rayon p et celle de
rayon p -+ dp est
dnpidp.
"Elle renferme
4=pidp
—_Bh:‘
cases quantiques de volume h3.
Comme le spin peut prendre deux valeurs différentes, il y a

8xp*dp
h3
états possibles.
Si I'on néglige la masse du neutrino, on a:
E dE
pP=—— dp =

c c

en sorte que le nombre des états s'écrit :

8B E

hic?

et la densité cherchée

__ 8xE*
P= hed

En rassemblant ces résultats et en groupant dans le terme K toutes
les constantes y compris le module de I'onde plane & qui décrit le
neutrino, on obtient pour la probabilité de capture e la valeur:

P-=KE? lw' niveaul 2 noyau G21
= If[Aw —+ e+ mc?']2 I\I}' niveaul : noyau G2

Comme généralement ¢ est petit devant Aw -+ mc?, on peut, a
partic de cette formule, énoncer la premiére loi de la capture e. La
probabilité de caplure e est a peu prés proportionnelle au carré de
Uénergie de la transition nucléaire, dugmentée de U'énergie au repos
de Uélectron.

La forme de W ... dépend évidemment du niveau considéré. Si
I'on utilise la mécanique ondulatoire non relativiste, on trouve que les
parties radiales des fonctions W et, par conséquent, les valeurs de
¥ Zoyau Sont les suivantes, en admettant que dans le noyau le rayon
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vecteur peut étre pris égal a zéro:

n=1 (niveau K) I |1p‘ni\'eau ‘2 noyau
3
7N 2 _2 3
=0 _><£>”2e 2 _>4<§>
(71 Qo
n=2 (niveau L) * '

L]

@)
1=0 ST %S

2y/2

(2—edk

l-')l'o

v
e
NN
SN
SN—
[X]
oo| =~

3
&)
- e
ap e
=1 — e 2 -0
2/6 f
n=3 (niveau M)
B)
. - 4 3
— Ao/ —Bs 4D 2 > Z\*1
1=0 v (6 — 65+ :2)e 4(a0> =

27 . . .
avec p= —r; Z,numéro atomique effectif;
na,

9

a, = Z’m; r, rayon polaire.

Pour la couche K, on voit que ¥ 2,,,, varie comme Z*. La probabi-
lité de capture K varie sensiblement comme le cube du numéro alo-
mique de U'atome. En fait, comme nous l'avons dit, Z est le numéro
atomique effeclif du noyau vu de la couche étudiée, c’est-a-dire la
charge apparente en unités e de ce noyau vu de la couche considérée
et compte tenu de l'effet d'écran.

Peu importante pour la couche K, cette correction le devient pour
les autres couches.

On voit encore, pour un élat donné, qu’en passant d'une couche
donnée a une couche de nombre quantique plus élevé, la probabilité
de caplure diminue.

Dans une méme couche, la- probabilité diminue lorsque croit le

nombre caractérisant U'état. Les états s sont tres favorisés par rapport
aux états p. .



ETUDE DE L’INTERACTION ENTINE LE NOYAU ET SON CORTREGE 49

CHAPITRE 1V .
CARACTERISTIQUES ESSENTIELLES
DE LA CREATION e
®

La création e cst le phénomene inverse de la capture e. Son exis-
tence n'a pas encore été prouvée expérimentalement. L'étude théo-
rique de ce phénomene, entreprise récemment?, peut étre calquée sur
celle de la capture e.

Dans l'étal initial, le noyau peut étre décrit par une fonction U,,.
Puis ce noyau devient U, en éjectant :

1° Un électron qui devient périphérique et que l'on peut décrire
par la fonction W ,;ycae qui dépend du niveau sur lequel 1'électron vient
se placer;

2° Un neutrino, que l'on peut décrire par la fonction .

De sorte que, avec les approximations faites récemment, la proba-
bilité de transition s'écrit :

2

P = lk—;:-p(E) a(])*g‘l”,‘,‘ivcaufu;*g’uid: .

\

La densité ; est ici, comme dans le cas de la capture, proportion-

nelle au carré de l'énergie empbrtée par le neutrino, soit, avec les
mémes notations :

s

E = Aow—¢e¢— myc?.
La probabilité de création e s'écrit donc:
P = KlAw —f — m002l2 |\l"' niveaul 2 noyauG2-

Comme généralement ¢ est petit devant Aw + mc?, on peut, a partir
de cette formule, énoncer la premiere loi de création e : La probab:-
lité de création e est a peu prés proportionnelle au carré de Uénergie
de la transition nucléaire diminuée de Uénergie au repos de l'électron.

3. R. Daudel, P. Benoist, R. Jacques el M. Jean. C. R., 224, p. 1427 (1947).

R. Daudel, M. Jean et M. Lecoin. C. R., 225, p. 290 (1947) et J. de Physique, 8,
p- 238 (1947). ’

M. Jean. C. R. (sous presse).
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En procédant comme nous I'avons fait dans le cas de la capture e,
on montre aisément les autres lois approximatives suivantes :

La probabilité de création K varie comme le cube du numéro alo-
mique de Uatome. .

Pour un état donné, quand on passe d’une couche donnée a une
couche de nombre quantique plus élevé, la probabilité de création
diminue. - _

Dans une méme couche,-la probabilité diminue lorsque croit le
nombre caractérisant Uélal.

CHAPITRE V

INFLUENCE DE L’'IONISATION DES ATOMES
SUR LES PERIODES RADIOACTIVES

Il est usuel de dire que les périodes radioactives sont des constantes
absolument spécifiques des noyaux des atomes et qu'aucun eflet exté-
rieur ne peut les perturber.

Cette facon de voir est trop exclusive et souffre théoriquement des
exceptions, particulierement importantes dans le cas des types de
radioactivité qui mettent en jeu l'interaclion cortegesnoyau .

Il devient quasi évident & priori que dans ce cas toute perturbation
apportée au cortege doit se répercuter sur le noyau et, en particulier,
les périodes radioactives envisagées doivent dépendre de la nature
chimique de la molécule dans laquelle I'atome est engagé.

On peut montrer ces faits dans le cas de la conversion interne, de
la capture e et de la création e, a titre d'exemple.

La probabilité P de désinlégration d’'un noyau par conversion interne
est la somme des probabilités de conversion K, L, M, etec. :

P = Pg—+ P+ Py.

Dans ces condilions, si on ionise 'atome en enlevant, par exemple,
les électrons M, la-probabilité totale P diminue et devient : i

P'= P+ P,.

6. R. Daudel, Revue Scicntifique, 85, p. 162 (1947); E. Segré, Physical Review,
71, p. 274 (1947).
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La duréc del'isomeére augmente done si l'on provoque cette ionisation.

Le seul fait de passer, par exemple, d'une molécule AB a une molé-
cule AC, ou B et C ont des électronégativités différentes, suffit & créer
une différence dans la vie de I'isomere nucléaire A. Si, en effet, B est
beaucoup moins électronégatif que C, I'atome A sera plus riche en
électrons dans AB que dans AC. La vie du noyau de A sera donc plus
grande dans le cas oi A formera la molécule AC que dans le cas ou il
formera la molécule AB.

Que se passerait-il si on retirait tous les électrons de I'atome A ?
La conversion deviendrait nulle. Est-ce a dire que l'isomere A devien-
drait stable ? En fait, on observerait une augmentation de sa durée de
vie d’autant plus considérable que le rayonnement y serait plus converti.

On admet, en effet, que la probabilité totale P de désintégration
d’un noyau tel que A est la somme de la probabilité d’émission d'un
photon P, et de celle d'énission d'un électron P, :

P = Pph + Pe.
Si on enleve les électrons, il reste :
P = Pph\

le noyau n’est donc pas rendu stable, mais seulement moins fortement
radioactif. )

Il est important de faire observer que tous ces raisonnements ne
sont valables que dansla mesure ol I'qn admet que I'isomere se désin-
tegre par deux voies différentes : la voie photon et la voie électron.

Si on admettait, en effet, que le photon est toujours rayonné, mais
que dans une partie des cas il est converti en électron avant de sortir
de l'atome par choc contre un électron du cortege, par elfet photo-
électrique interne, le retrait des électrons K n’influencerait en rien
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la période de désintégration du noyau, mais diminuerait seulement la
probabilité de rencontre entre le photon émis et un électron, donc le
rapport de conversion.

En fait, on admet actuellement qu'il n’y a pas a vrai dire conversion
interne du photon. On admet que Ic photon dispose de deux méthodes
tout a fait indépendantes pour abandonner son exces d'énergie — soit
de la libérer sous forme d'un photon rayonné, qui a peu de chances
de produire un elfet photoélectrique interne, soit de communiquer
directement cet exces d’énergie a un électron du cortege, qui en profite
pour s’évader de l'atome. Bien sur, c'est le champ électromagnétique

-qui sert a cette transmission d’énergie entre le noyau et 1'¢lectron et,
par conséquent, en théorie Louis de Broglie, ce sont, en [in de compte,
des photons, mais des photons virtuels et, par conséquent, d’essence
bien différente de celle des photons rayonnés.

Puisque la modification de la période des isomeres nucléaires sous
I'influence de l'ionisation des atomes_n'est évidente que dans la mesure
ou l'on accepte cette nouvelle hypothese, I'étude expérimentale du
phénomeéne, qui n’a pas encore été abordée a notre connaissance,
apporterait une raison directe de choisir entre ces deux hypotheéses.

Dans le cas de la capture o, 'effet se présente d’'une facon encore
plus certaine. La probabilité totale de désintégration totale par capture
e est similairement :

P = Py + P+ Py

Si on retire les électrons L et M, par exemple, on obtient :
P= PK

et la vie du noyau est augmentée.

Des expériences ont été tentées’ pour mettre en évidence ce phéno-
mene. Les premiers résultats, insuffisamment précis pour permettre
une conclusion définitive, donnent une indication en faveur de l'exis-
tence de cet effet.

Qu’advient-il dans le cas de la capture e si on enleve tous les élec-
trons de I'atome ? On interdit absolument la possibilité de réalisation

A

7. R. Bouchez, R. Daudel, P. Daudel et R. Muxart. J. de Physique, ..., p. 336
(1948). ’
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du phénomeéne. Si le noyau n’était capable de se désintégrer que par
capture K, il deviendrait stable.

Cest un exemple ou une forte ignisation peut faire disparaitre
complétement la radioactivité d'un nofrau. '

La création e obéit a des lois inverses.

Si les P désignent cette fois les probabilités de création, on a

toujours :
P == PK+PL+Pm,
A
mais la création M n’est possible que dans la mesure ouil y a de la

place sur le niveau M.

On voit, par conséquent, que cette fois I'ionisation va favoriser la
désintégration. Celle-ci va diminuer la période du noyau. Ainsi la
période de création e de I'hydrogene atomique doit étre plus courte
que celle de I'hydrogene moléculaire.

Que va-t-il se passer si I'on retire tous les électrons ? On diminuera

dans des proportions trés fortes la période de création e.
" Remarquons, a ce propos, qu'il existe des noyaux qui doivent ne
pouvoir se désintégrer que par création e. Des conditions énergétiques
sont telles qu'il est possible d’envisager la possibilité pour un noyau
de ne pouvoir se dééintégrer que par création K par exemple. Si la
couche K est occupée, la désintégration devient impossible. Le noyau
reste stable. Si on enléve les électrons K, la radioactivité apparait.

On voit donc gue, dans ce cas, l'ionisation d’un atome peut rendre
radioactif un noyau qui reste stable en présence de son cortege.

CONCLUSION

Ainsi quelques minutes de réflexion sur les radioactivités qui font
intervenir I'interaction noyau-cortege nous ont conduits a reviser
cette idée, qui attribue aux périodes radioactives un caractere de
haute spécificité nucléaire. .

De simples transformations chimiques doivent pouvoir augmenter
ou diminuer certaines périodes des radioéléments.

Une ioaisation profonde pourrait aller jusqu'a rendre stables des
noyaux normalement radioactils et rendre radioactifs des noyaux
ordinairement stables.
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La conclusion de cet exposé peut étre qu'en dehors des vastes
travaux auxquels tant de chercheurs pensent et qui restent a accomplir
pour parfaire la théorie des interactions nucléaires, celle-ci ouvre
actuellement deux domaines plus modestes, mais a peu pres entie-
rement vierges : la recherche d’un phénoméne nouveau, le cinquieéme
type de radioactivité que représente la création e, d’une part, et
d’autre part, la mise en évidence de la variation des périodes radio-
actives sous U'influence de Uionisation ou d’effels similaires (chan-
gements de la nature chimique de la molécule dans laquelle se trouve
I’'atome radioactif, dction de champs sur le cortége électronique ou
autre perturbation de celui-ci). !

Ce type d’étude

1° menée dans le cas de la conversion inlerne pourrait permeltre
de choisir entre les deux mécanismes qui onl élé proposés pour celle-ct
et vraisemblablement confirmer directement le second : existence de
deux « voies indépendantes » : la « voie électron » et la « voie pho-
ton » ; .

2° menée dans le cas de la capture o, pourrait prouver Uexistence
de types de capture autres que la capture K ;

3° dans le cas de Uémission B, pourrail prouver Uexislence de la
créalion e.
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ISOMERIE NUCLEAIRE

par Paul Cuanson
Maitre de conférences 4 P'Ecole Polylechnique

- INTRODUCTION

Le premier cas d'isomérie nucléaire est apparu en 1921, lorsque le
chimiste Hahn fut conduit a attribuer au produit de désintégration de
l'uranium UX1 par le processus 8, non pas un dérivé unique, mais
deux substances de périodes différentes, I'une UX2 de période
1,14 minutes, I'autre UZ de période 6,7 heures.

Ces deux substances, toutes deux radioactives 8, se désintegrent en
un produnit commun, l'uranium UII, qui est un émetteur « a longue

vie: Ul,— UX <}U‘ lX\UII - 1.

Nous nous thllVOIlS donc en présence pour la premiere fois de deux
corps radioactifs (UX2 et UZ) de méme numéro atomique (Z = 91) ct
de méme nombre de masse A =234, et de périodes différentes. Ces
deux éléments, qui ne different ni par leur nombre de protons, ni par
leur nombre de neutrons, mais par 'arrangement de ces particules a
'intérieur du noyau, sont donc trés analogues aux molécules de la
chimie formées des mémes atomes, mais présentant des structures
internes distinctes. De telles molécules sont appelées isomeres et une
dénomination semblable sera appliquée aux noyaux du type que nous
venons de rencontrer.

Ce premier cas remarquable d'isomérie resta longtemps le %eul de
son espece ef en réalité attira peu l'attention des physicicns. Il faut
en ellet attendre 1937 et le développement con51d01ahle de la physique
nucléaire du aux transmutations par neutrons pour arriver a un
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nouveau cas d'isomérie, découvert sur le brome de la maniere suivante :

Le brome posséde deux isotopes stables, a peu pres également
‘abondants, de masses 79 et 81. Or par adjonction d’'un neutron au
brome on produit trois éléments radioactifs artificiels, de périodes
18 mn, 4,5 h, 34 h (Fermi). A priori on devrait obtenir un brome 80 et
un brome 82, tous les deux radioaclifs et de périodes déterminées.

Comme il apparaissait bien improbable d'admettrc 'existence d’un
isotope stable non encore découvert, et comme son existence aurait
été de plus en contradiction avee les regles connues concernant la
présence des isotopes stables, il fallut bien admettre, non sans reéti-
cences, que la 3¢ période observée devait étre attribuée a un isomere
du brome 80 ou 82. Peu apres, cette hypothése recut une confirmation
plus solide lorsque Bothe et Gentner réussirent a attribuer les trois
périodes a des isotopes bien déterminés du brome.

Ces expérimentateurs utilisaient pour la premiere fois les rayons y
de grande énergie qui apparaissent dans la réaction Proton + Lithium. -

Ces v de 17 MeV sont capables de produire une réaction du type
(y, n), ou un neutron est expulsé par effet photoélectrique. Cette fois,
on doit obtenir les deux isotopes 78 et 80 — et on trouve trois périodes
6 mn, 18 mn, 4,5 h. Deux de ces périodes, 18 mn et 4,5 h, sont sem-
blables a celles oblenues par Fermi dans 'expérience précédente. Un
résultat semblable fut obtenu par Heyn avec les neutrons rapides, par
la réaction n, 2n, qui conduit elle aussi aux isotopes 78 et 80:

Il en résulte que c’est I'élément 80 commun aux deux types de
réaction qui est responsable des deux périodes 18 minutes et 4,5 heures.

C’est enfin Fleischmann [1] qui d'une maniére toute différente apporta
la preuve directe que ces deux périodes appartiennent au méme noyau,
et non a un troisicme isotope rare et jusqu'ici inapercu: il détermina
les énergies de résonance pour des neutrons lents, 'apparition du
brome 18 minutes 4 52 eV 3=3 eV-et du brome 4.5 h 4 53 eV 3 eV,
ce qui montra que les deux périodes apparaissent par capture sur le
méme noyau. Unc coincidence de mcéme énérgie de résonance sur
deux noyaux différents élait irés improbable.

On rappelle que, pour effectuer une telle mesure, on ralentit d’abord
les neutrons par la paraffine et on.élimine ensuite les neutrons ther-
miques avec un filire de cadmium. Dans la bande d’énergie disponible
au dela de 1/2 volt les neutrons de vitesses différentes sont absorbés

rd
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de manieres différentes par une couche de bore, le coelficient d’absorp-
tion étant proportionnel & 1/e.

On relie les coefficients d’absorption u,, des neutrons thermiques et
s des neutrons de résonance aux énergies correspondantes /7, et
FE.s par la formule w,/u.e = \/Erés/El.,, ounona: Fyus£kT.

Voici donc établi de maniere certaine que les noyaux isomeres du
brome 80 ne se distinguent qu’apres formation du noyau « compound »
et peuvent étre considérés comme deux états intermédiaires d'exci-
tations différentes avant le retour a I'état stablée. Nous discuterons plus
loin quelle peut étre In nature de ces divers états quantiques et quelles
regles de transition doivent présider au passage d'un élat a un autre.

Mais auparavant, il importe d’étudier plus en détail quelles'sont les
diverses méthodes d'obtention des isomeres et (uelles techniques parti-
culieres il faut appliquer dans chaque cas. Ensuile nous dresserons
un tableau aussi systématique que possible des cas d'isomérie connus.
Nous verrons alors quelques régles empiriques suggérées par 'étude
de ce tableau.

Nous donnerons enfin une étude sommaire des tentatives d’expli-
cation théorique actuellement en faveur, et quelques indications
succinctes sur l'importance de la conversion interne dans I'étude
expérimentale de l'isomérie, renvoyant pour une documentation plus
détaillée au travail de Mr Surugue dans cette méme série d’exposés.

CLASSIFICATION DES CAS D’ISOMERIE

Les cas d'isomérie actuellement connus ne sont pas toujours parfai-
tement déterminés et les tables publiées a cc sujet offrent un grand
nombre de discordances. Nous donnons en annexe un tableau d'en-
semble avec les rélérences. 1l se trouve en effet que, a partir des
dOIl'lléCS expérimentales qui sont des périodes de rayonnement  ou vy,
des raies X et des raies électroniques émises au cours de la transfor-
mation, il faut remonter & un schéma explicatif. Nous allons faire
précisément notre classement a partir de ces schémas qui seront un
guide commode, mais cela ne doit pas faire oublier toule la difficulté
quiily a a les établir, nile caractére incertain qui s’y attache parfois.
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A. Le noyau est stable dans son niveau fondamental.

Dans ce cas, qui est le plus simple, un noyau stable peut exister

sous une forme excitée et revenir a son niveau primitif avec émission

d'un rayonnement y selon une période variant de quelques secondes a
2 jours. L'énergie d'un rayonnement y émis, qui n'est autre que le
niveau d’excitation, varic de 19 a 390 kiloélectronvolts.

Le schéma d’émission est simplement le suivant (fig. 1):

v

Fig.

i.

Les isomeéres de noyaux stables considérés comme sirs sont les

suivants :
8K, | 55, [8ND|9Rh | wAg| Ag |1HiCd | '3in |11jin| HBu| A
Spin.s. .| 9/2 9/219/2 1/2 1/2 | 1/2 92 1921 ? 3/2
Périodes..[ 113 mn (2,7 h| 36 j |53 mn|49 sccj40,5 sec|48 mn|105 mn|4,5 h(36,8 h(7,5 sec
Niveau 46 . . ] ]
keV.s..) g9 386 19 93 87 190 | 390 |340] 30 7} 280

Nous devons noter que l'isomeére du niobium ne figure pas sur la
table de Segré.
Le '#2Ba est peut-étre émetteur B~ 14,2 jours. .Mattauch indique
5tBa avec un y de 39,5 h. Il n’est marqué ni stable, ni radioactif.
Tous ces isomeres ont un A impair, ce (ui entraine un spin impair.

Tous les spins connus sont‘% ou 9/2, sauf I'or qui a un spin 3/2, ce

qui est lié, comme nous le verrons, a une théorie de la transition de

. 1 .
spin 9/2 - ou inversement.
=

Les périodes sont courtes et varient de 7 secondes a 36 heures.
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Enfin il est remarquable que saufl I'or tous ces corps stables ayant
un isomere, ont un 7 situé au milieu de la table, entre 36 et H0.

Les niveaux d'excitation varient de 19 a 390 kilovolts.

Nous devons nous demander maintenant par quel procédé on peut
obtenir ces isomeres des noyaux stables. On distinguera quatre pro-
cédés généraux:

a) L’isomere radioactif résulte d'une désintégration ¢, Par exemple

27r (n y)— 9Zr rf: 1Nb* = Nb stable.
b) Par réaction (p, n) sur le noyau stable, suivie d'une capture K :

K )
"¥ln (p, n) > '48n = 13In* 5 In stable.

C’est également le cas du strontium et de l'argent.
c¢) Par réaction (p, n) sur le noyau Z —1:

IRb (p, n) > HSr* > Sr stable.
d) Par simple excitation (choc élastique) :
BIn+ (yy) >1,13 MeV  ou (p, p)>15,8 MeV
ou (xa) > 16 MeV — '1:In* —— In stable.

En général, plusieurs réactions sont possibles et c’est cela qui
permet, par le recoupement des filiations, d'affirmer quelle est la véri-
table nature du produit excité. On est en elfet presque toujours obligé
d’'irradier un mélange d'isotopes et il est souvent difficile de choisir
entre plusieurs interprétations.

ISOMERIE DES NOYAUX RADIOACTIFS

L'isomérie des noyaux radioactifls pose des problemes heaucoup plus
difficiles que l'isomérie des noyaux dont I'état fondamental est stable.
Il faut en effet distinguer plusieurs cas : .

a) Les deux isomeres sont radioactifs B~ ou .

b) Unsisomeére est radioactif §* ou p—, 'autre est radioactif y.

c¢) Un isomere est radioactil y, I'autre subit la capture K.



60 . PAUL CHANSON

A. Les deux isoméres sont radioactifs — ou f~.

«) Dans ce cas le schéma de transition est le suivant (fig. 2).

Fig. 2.

Les deux isomeéres I, et I, émettent des électrons de périodes et
d’énergies différentes et évoluent vers un méme noyau N, dans I'état
[ondamental.

C'est le cas des noyaux suivants:

87 18 mn

: (0,45)
9 6 mn 1,9 MeV

ey 402 0 o

7 mn
ERE e

12 h

mais aucun de ces cas n’'est d’attribution absolument certaine.

B) En général la transition a lieu des niveaux I, et I, vers des
niveaux N; excités du noyau N, le retour a 1'état N, se lait ensuite par
des transilions y. )

On obtient alors le schéma suivant (fig. 3a):

Fig. 3 a.

La transition du niveau excité I, se fait sur un niveau excité N, par
émission B et il y a ensuite retour a 'état normal par une ou plusieurs
transitions y. C'est le cas de I'indium 116 qui correspond au schéma
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suivant (fig. 30):

0,85 meV
(S« mn)

2.8 mev
Bo (13 sec)

Fig. 3b.

Il y a méme souvent possibilité de transitions intermédiaires diffé-
rentes entre les niveaux Nj et N,.

Il est méme possible d’obtenir des transitions telles que I,, N, n’ait
pas lieu non plus directement, mais par l'intermédiaire d'un niveau
intermédiaire, selon le schéma suivant (fig. 3 ¢):

o BO Y

Y

i Fig. 3 ¢.

On trouve un grand nombre de ces divers cas d'especes. Mais I'attri-
bution rigoureuse des niveaux n'est pas toujours tres sure. )

L’analyse des résultats expérimentaux montre que tous ces isomeres
sont détenus par réaction (n, y) et parfois (d, y). Par exemple, le
calcium (20,48) donne :

n, . 30 mn
4Ca <d Y)»;g(:a:g; o,

Il y a environ une douzaine de cas connus d'isomérie de ce type.
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B. Un isomére est radioactif 3+ ou p—, I’autre est radioactif y.

Le noyau I cxcité en I, retourne a son état [ondamental par une
transitiom v (fig. 4 a). Ensuite la radioactivité § suit son cours

Fig. 4 a.

normal. C’est Pontecorvo qui en 1938 proposa le premier ce schéma.
On expliqua ainsi la contradiction apparente de deux spectres $ iden-
tiques, mais de périodes différentes. Par exemple dans le cas du
brome 80 le rayonnement y a une période de 4,5 heures et le rayonne-
ment § une période de 18 minutes (fig. 4 b). Mais, en réalité, lorsque

l‘l
45h 80
I,— Br
B \usmn 80
Kn
Fig. & b.

I’état formé directement (18 minutes) est éliminé, il subsiste un équi-
libre radioactif entre les deux isomeéres et on observe la période de la
substance a longue vie, de 4% heures. Ce schéma lui-méme peut
d’ailleurs étre encare plus compliqué, car il peut y avoir plusieurs
transitions possibles entre les niveaux [, et I, (fig. 4 c).

Fig. 4 c.
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Il semble bien par exemple que dans le cas du brome déja cité, il y
ait deux transilions v successives selon le schéma suivant:

1. 49 keV octopolaire magnétique.
va: 37 keV dipolaire magnétique.

Ces cas d'isomérie avec transition y sont les plus fréquents. On en
compte environ une trentaine a I'heure actuelle. Cette transition peut
encore étre suivie de deux transitions B différentes, comme dans le
cas de I'étain 122, ce qui fait apparaitre une isomérie du Te!*? (fig. 4 d).

T 140 keV

1.36 MeV

1,91 meV

Fig. 4 d.

C. Un isomére est radioactif y, I’autre subit la capture K.

C'est le cas du $Sr obtenu en irradiant le rubidium :

- 85
SRb + p = 5S,.
37 P =550 Sp + | 70mn
On obtient une période 70 mi- ®
nutes, correspondant a une tran- K 66 |
sition y et une période 66 jours,
qui correspond a une capture K de > Rb

retour au rubidium (fig. 5).
On ne connait actuellement que
5 ou 6 cas a pen pres surs de ce processus.

Fig. 5.
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REMARQUES GENERALES SUR LES CAS D’ISOMERIE -

|24
L'examen de I'cnsemble des cas d’isomérie a permis a Mattauc

d’énoncer deux regles empiriques.

{° Un noyau pair-pair n'a jamais d'isoméres. Les éléments iBa,
20Pb qui sembleraient faire exception & cette régle ne sont pas confir-
més dans les tables modernes.
© 2° Tous les noyaux stables dont I’état fondamental possede un spin
9/2 présentent le phénomene d’isomérie.

Il faut ajouter qu'inversement il y a des no_\g'al;x de spin —1)— ou —g‘

présentant le phénomene d'isomérie. Nous reviendrons sur cette
remarque a propos de l'interprétation des spins et de l'isomérie dans
le cadre dé la théorie de von Weizsiicker.

En ce qui concerne la premiere régle de Mattauch, on peut remarquer
que Feather et Bretscher [2] ont constaté que pour les éléments radio-
actifs naturels les éléments du type impair-impair ont un premier
niveau bas. Mr Berthelot remarque qu'il y a peut-étre 1a un argument
en faveur d'un premier niveau élevé pour les éléments pair-pair, ce
qui correspondrait finalement a une faible métastabilité.

Le fait de l'isomérie étant ainsi exposé dans ses grandes lignes,
nous devons insister sur quelques remarques tres générales, intimement
liées a I'étude de ces problémes :

La conversion interne. — Nous avons vu que le cas le plus général
de I'isomérie correspond a la transition isomérique par émission y.
C’est d’ailleurs précisément I'observation du rayonnement y qui permet
de décider entre les divers schémas que nous avons passés en revue.
Mais en réalité on observe pratiquement, non le rayonnement y, mais
une raie électronique d’énergie bien définie, superposée au fond
continu B. On dit alors que le rayon ¥ subit une conversion interne a
I'intérieur de I'enveloppe électronique de 'atome.

La différence d’énergie E entre les deux états isomériques est alors

E=E.+E,

ou E, est I'énergie de la raie électronique,
E\ est I'énergie de la couche K.
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Ce phénomene de la conversion interne est bien connu depuis les
tpériences sur le rayonnement y des éléments radioactifs naturels.
.ais alors que dans ce dernier cas la conversion est faible, autrement

lit le coefficient « = N Ne est petit, de 'ordre de —1—, dans le cas

e+ N 100
de l'isomérie, la conversion devient le phénomene principal et on
n'observe en général que des électrons.

Ce terme de conversion laisse supposer un mécanisme en deux
temps. D'une part émission d’un photon, ensuite effet photoélectrique
interne. En fait il semble qu'il y ait une interaction plus directe :
I'électron entre en interaction avec le noyau, se charge de I'exces
d’énergie de 1'état métastable sous forme d'énergie cinélique et est
émis ensuite. Cette maniére de voir n'est pas simplement formelle,
mais conduit & une modification de la vie d'un état excité du noyau.

En effet si wy est la probabilité pom I'émission d'un photon vy et we
la probabilité pour I'émission d'un électron de conversion,

dans le premier cas (effet en deux temps) la probabilité de désinté-
gration totale est w = w;;

dans le deuxieme cas cette prob:‘ibilité est

W = Wpy ~+ We = Wy, <1 -+ we>_
Wph

Elle est donc multipliée par le facteur (1 + w /wy).

C'est Hebb et Uhlenbeck qui-les premiers ont calculé le rapport
W, '
Wph
relativiste.

Mais, comme la séance de mardi prochain sera consacrée entie-
rement au probleme de la conversion interne, je me contente de ces
quelques indications qui montrent la liaison existante entre l'isomérie
et la conversion interne.

Voyons maintenant quelques difficultés expérimentales, qu'on ren-
contre dans I'étude de l'isomeérie.

Nous avons vu que l'énergie des électrons de conversion dépasse
rarement 100 keV et n'est souvent que de quelques dizaines de kiloélec-
tronvolts. Il en résulte que 'étude de ces raies de tres faible énergie
nécessite I'’emploi de compteurs a parois trés minces. C'est ainsi que

. Dancoff et Morrison ont étendu ces recherches au cas de 1'électron

w
o
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Mr Pontecorvo [3] réalisa un compteur formé d’une.feuille d’aluminium
de 5 u, rempli d'air a la pression atmosphérique et alimenté sous
1000 volts. On peut encore, comme 1’a fait Mr Berthelot dans I'étude
de I'isomérie du brome |4], déposer la substance radioactive sur une
feuille battue d'aluminium, qui est ensuite introduite a l'intérieur
méme du compteur. )

Le mesure expérimentale de 1'énergie des raies électroniques peut
se faire soit au spectrographe magnétique, s.oit au moyen d'écrans de

diverses épaisseurs, de I'ordre
de quelques mg/cm?. On peut
alors tracer une courbe d’ab-
sorption dont les cassures indi-
queront I'apparition des raies
successives (fig. 6).
D’autre part il est indispen-
sable de n'enregistrer que le
rayonnement corpusculaire. Il
! g faut donc trouver un dispositif
Fig. 6. gui permette d’éliminer les pho-
tons. Pour cela, an peut em-
ployer, comme l'a fait Mr Berthelot, un systcme de compteurs en
coincidences.

Enfin, vu la faible énergie des électrons de conversion, il est utile
d’employer des sources de matiere inactive pour éviter I'absorption.
Pour cela il est commode d'employer le procédé Szilard et Chalmers,
dont je dirai deux mots seulement, puisqu’'une étude compléete sera
- faite de cet effet particulier par Mr Haissinsky.

Raisonnons sur le brome pour fixer les idées. Partons par exemple
du bromure C,H,Br, que nous soumettons aux neutrons. Nous avons
évidemment un mélange des bromes 79 et 81 et par action des neutrons
nous aurons, soit le brome radioactif 80, soit le brome 82.

Dans l'état excité qui suit la capture du neutron, le noyau composé
libere son énergie en émettant des photons, ce qui entraine un recul
du noyau émetteur suffisant pour que l'atome soit arraché a la molé-
cule et les atomes libres du brome, devenus radioactifs, pourront étre
extraits par un simple lavage a I'eau. On peut donc obtenir un produit
concentré en isotopes radioactifs. Mais il y a plus, la transition isomé-

-
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rique, bien que mettant en jeu une éncrgie- trés faible, peut étre
suffisante pour rompre une liaison moléculaire et séi)arer directement
les isomeres. ‘ '

Ceci nous conduit & dire deux mots de I'attribution précise des filia-
tions. .

Expérimentalement nous mesurons les périodes de radioactivité et
I'énergie des raies de conversion, il faut voir maintenant de quelle
maniére nous pourrons attribuer rayonnerhent et période a un noyau
déterminé,

Le procédé Szilard et Chalmers, dont nous venons de dire un mot,
peut étre d'un emploi précieux. C'est ainsi que de Vault et Libby [5]
réussirent a précipiter les ions de recul du brome & 1'état Br a partir
d'une solution ammoniacale d’ions et a les précipiter sous forme
BrO;AgBr; dans ces conditions, si on fait I'opération quand Paclivité
18 mn a disparu et qu'il ne reste que la période 4, heures, on constate
gqu'on sépare de nouveau un produit de période 18 mn, ce qui montre
que ce dernier dérive bien du noyau de période 4,5 heures et que le
rayonnement appartient bien a la période 18 mn. Une autre méthode
pour l'attribution des filiations résulte de I'étude des rayons X qui
accompagnent la conversion interne. En effet la disparition d'un élec-
tron K entraine I'émission d'une raie K correspondante. On doit done
observer I'émission de la raie X de I'élément qui subit la transition
isomérique. C'est ainsi, pour revenir au brome, que l'observation
effective des raies K du brome a donné une nouvelle preuve de la
transition isomériqne selon le,schéma que nous avons déja indiqué.

CONSIDERATIONS THEORIQUES

Le titre de cette conférence ne comportai't qu'une étude des phéno-
menes expérimentaux. Mais je m’apercois qu'aucun exposé théorique
n'est prévu. Je crois donc utile de compléter ces quelques considé-
rations sur I'isomérie par une revue rapidé des principales voies
d’explications proposées par les théoriciens.

Quels que soient les schémas proposés pour expliquer les périodes
difféerentes de désintégralion béta, il faut toujours conclure qu'il
existe, au-dessus de l'état fondamental, un terme excité et, chose
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remarquable, ce terme excité ne retourne pas de maniére instantanée
a 'état [ondamental avec émission gamma. La vie d’'un terme excité
dans un noyau est généralement de l'ordre de 10—!* seconde. Ce
résultat peut ¢tre obtenu simplement de la maniere suivante :

Imaginons que ce terme excité soit du a des charges oscillant a la
maniere d'un dipéle. 1l résulte alors d'un calcul classique que I'énergie
rayonnée par unité de temps est

S =

2,02

esv
c(l

>

Wl

v’ étant I'accélération d’'une charge e et ¢ la vitesse de la lumicre.
L’amplitude maximum est, en ordre de grandeur, égale, au maximum,
au rayon R du noyau.

Alors v est de l'ordre de wR et »' de w?R, d’ou pour une charge
Ze 1'énergie rayonnée :

2
S ~Z:Z o'Re,
c

Or chaque quantum transporte une énergie £ = hw ; par conséquent
la probabilité pour le rayonnement d'un quantum dans ['unité de
temps, qui est le nombre de quantas rayonnés dans I'unité de temps,
a pour expression :

P

—ENZ282\A EE 2
T ho he c

-

E
et, en remplacant o par W’ ona:

p_Le L (Eny:
he h \ he
Cette probabilité est donc proportionnelle & w® ou E3.
Il en résulte que nous ne pouvons attendre d’états a longue vie
que pour de petites "valeurs de E, c'est-a-dire de petites énergies
d’excitation.

Sionprend #=6.10"*cm et Z =50, on a pour la durée moyenne
de l'état excite T =1/P:

T=0,4.10—1sec pour £ =10 keV
T'=0,4.10"1% sec pour I =100 keV
T=0,4.10"1 sec pour £ =1 MeV,
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On voit que nous sommes loin des ordres de grandeur nécessaires
pour expliquer 'apparition de l'isomérie nucléaire, c’est-a-dire de
périodes longues associées a des énergies de quelques centaines de.
keV. Il s’en faut de plusieurs puissances de 10. Il faut donc trouver
une regle de sélection qui écarte completement certaines transitions
gamma. Pour cela il faut faire appel aux transitions multipolaires qui
se superposent au rayonnement habituel du dipéle dans lequel le
moment cinétique differe de 2 unités h. On sait en effet que I'étude
classique du rayonnement di au mouvement de charges distribuées
dans un volume de forme quelconque peut se mettre sous la forme
d'un développement en série, qui fait apparaitre les ordres multipo-
laires successifs. .

D’une maniére plus générale, il résulte des travaux de Heitler [6],
Hansen [7], Dancoff et Morisson [8] que la quantification des champs
multipolaires électrique et magnétique conduit a Il'interprétation
suivante :-

Lorsqu'un noyau passe d'un état de spin S a un état de spin S,
tous les multipoles d'ordre 1 entier, tels que :

S—81<1<IS+ S|

contribuent au rayonnement.
Mais la probabilité d'émission diminue considérablement lorsqu'on
passe de l'ordre 21 a l'ordre 2(1+-1). Cette diminution est en effet

27 R\? ER\? _—
dans un rapport <T> » Ou encore < hc) - Pour un noyau lourd ou
Ii—f est de l'ordre de 0,03 I (£ étant exprimé en volts), on aurait
pour un y de 1 MeV un facteur 1 000 environ.

On voit done que, pour une transition de spin de 5 a 7 unités, on
pourra trouver une diminution de probabilité de transition qui permet-
tra de concilier les ordres de grandéur précédemment établis
(T=0,4.10—1% pour £ =100 keV) avec les périodes observées de
I'isomérie.

La formule, donnant cette probabilité, que nous avons précédem-
ment établie pour ] =1, devient d’'une maniere plus générale, pour
une transition 1: )

_ 72 E (EB)“-'[

"“"he h \he



70 PAUL CHANSON

On doit a von Weiszicker d’avoir appliqué pour la premiere fois
cefte formule aux problemes de 'isomérie.

Mais cette formule, qui part d'une description de I'état 1 =1 par les
oscillations dwn oscillateur linéaire, est insuffisante et nous oblige a
envisager des "lransitions qui dépassent vraiment celles- que nous
connaissons et qui sont de 4 au maximum (9/2 - 1/2).

En réalité Fligge [9] considere non un oscillateur linéaire, mais
une sphere en rotation.

Il est conduit alors a l'expression suivante pour la probabilité
cherchée :

P0:Z2e'-’£ K <ER>2"
' he 0 Mc®\ he

ou Mc* est I'énergie au repos du noyau entier, § son moment d’inertie.
Comme on a E <€ Mc?, il en résulte des vies beaucoup plus longues
que dans le cas de la premiere formule P, (d'un facteur 10°),

On obtient ainsi, toujours pour le méme noyau, Z = 50 avec | =4
et E=100 keV, <= 3.10° sec. _

Pour I/ =1 MeV il faudrait un 1 de 6 a 8 unités, ce qui est tres peu
‘probable. On voit en méme temps pourquoi on observe des transitions
isomériques pour des énergies de 100 keV ou inférieures a 100 keV.

Mais il reste a expliquer pourquoi il peut apparaitre de si grandes
variations de moment cinétique entre niveaux trées rapprochés. On est
tenté en effet d’admettre que, par analogie avec ce que nous savons de
la distribution des spins dans l'enveloppe électronique, des niveaux
tres rapprochés correspondent a de petites diftérences de moment
cinétique. Mais il faut bien voir que ceci correspond au fait que dans
le cortege électronique nous avons affaire a des champs coulombiens,
dont la structure nécessite pour le terme fondamental un 1 assez petit.
Or I'organisation du noyau se présente de maniére toute différente.

Fligge a montré que, dans la mesure ou on peutl se représenter le
noyau comme un gaz de Fermi, on obtient dans la série des nucléons
des moments cinétiques pouvant atteindre des valeurs élevées, jusqu’a
6 ou 7. C'est la une indication en faveur de l'apparition de grandes
différences de moments.

Ces tentatives d’explication, que nous venons de résumer brieve-
ment, ne sont pas les seules.

Hebb et Uhlenbeck [10] ont cherché a calculer la probabilité de
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l'ionisation pour unec seule particule a se déplacant dans le noyau,
tandis que le reste du noyau est considéré comme une caisse de
potentiel.

Koneyuma [11] essaye d'expliquer le rayonnement émis comme s'il
provenait d'un « proton lumineux » porteur de tout le moment ciné-
tique.

Ces théories,, sans ¢tre rigoureuses, aboutissent a4 des ordres de
grandeur corrects. ‘

Mais la théorie du moment cinétique n'est peut-étre pas la seule a
invoquer pour comprendre I'isomérie. Nous allons dire quelques mots
de suggestions tout a fait différentes présentées par divers auteurs et
faisant intervenir les propriétés de symétrie des fonctions d’ondes,
I'isomérie de position et enfin le modele de la petite goutte.

a) Isomérie et symétrie. — On sait que la fonction d'onde d’un
ensemble de particules identiques de spin 1/2 (ici les nucléons du
noyau) est antisymétrique par rapport aux coordonnées et aux spins.
Dans le cas ou l'interaction due aux spins est faible, on peut écrire la
fonction d'onde soit la forme ¥ =&. o,

& étant relative aux variables d’espace,

¢ étant relative aux variables de spin. .

Si on néglige en premiere approximation les interactions de spins,
on aura deux séries de niveaux indépendants, entre lesquels aucune
transition n'est possible: ceux pour lesquels ¢ est symétrique et -
antisymétrique, et ceux pour lesquels @ est antisymétrique et ¢ symé-
trique. Le grand succes de cette théorie réside dans I'explication des
niveaux de l'atome d’hélium et de la molécule d'hydrogéne. Mais si
I'influence des spins n'est pas négligeable, les deux états différents de
symétrie des fonctions d’espace ne sont plus indépendants et il y a
des transitions possibles, comme cela a lieu, tres faiblement d’ailleurs,
entre les niveaux inférieurs de I'ortho- et du parahélium.

Les états isomériques seraient peut-étre semblables aux états ortho-
et para- bien connus de la molécule ou de I'atome ; mais, comme le
fait remarquer Fliigge [9], le développement récent des recherches sur
la théorie du noyau fait intervenir de trés fortes interactions spin-
trajectoire, du méme ordre que les interactions dépendant du seul spin
ou de la seule position des particules. Pour l'instant, il ne semble
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donc pas possible de batir une théorie quantitative a partir de ces
interdictions dues a la symétrie.

b) L’isomérie de posilion. — On sait que I'isomérie moléculaire est
lue a4 un arrangement différent dans la disposition géométrique des
atomes de la molécule. Est-il possible d’admettre que les noyaux
pourraient avoir des configurations différentes également stables ? Le
noyau serait alors semblable 4 une sorte de cristal, ou tout au moins
a un fluide dans lequel ne regnerait pas le désordre parfait d'un gaz.
Sion cherche a estimer le temps de production d'une telle modification
dans le noyau, on ne peut le faire qu’en estimant le temps nécessaire
a un élément du noyau pour traverser le noyau avec sa vitesse
moyenne. On obtient ainsi 10—2° sec, ce qui nous conduit trés loin
des ordres de grandeur attendus. Mais il nous reste une autre possibi-
lité, dans le cadre du modele de la goutte liquide.

LE MODELE DE LA GOUTTE LIQUIDE

a) En se placantd’'abord a un point de vue statique, on peut chercher
a donner au noyau, non une forme sphérique, mais une forme d’ellip-
soide de révolution allongé. Dans cette configuration, la surface croit,
ainsi que la tension superficielle, et I'état devient énergétiquement
moins favorable. Par contre la répulsion coulombienne des protons
diminue, car dans la forme allongée, ils sont en moyenne plus éloi-
gnés I'un de l'autre. Il doit donc exister une forme énergétiquement
plus favorable et cela dépend du rapport de I'énergie superlicielle
(E's= 4=yR*) a I'énergie de coulomb £, = 3Z%*/5R.

E, 20 yR*
K, 3 Z%?

La discussion quantilative de ce probléme montre que si A > 0,565
la sphére est la seule forme stable et si X< 0,5 il n'y a qu'une forme
d’équilibre allongée.

Pour X compris entre 0,5 et 0,565, il y a deux figures d’'équilibre,
séparées par une montagne de potentiel, et la transition d'un état a
I'autre est peu probable, sauf peut-étre par effet terminal si on prend

Ce rapport est 2 =

les valeurs connues pour I et L.
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SthgziiAthVetEgzOﬁGZ%P””Mﬂﬁona:k=25%-
On trouve alors que le domaine critique s’étend de Z2/4 = 44 a 50,

Or 7%/A atteint la valeur maxima 36 pour *;U, par conséquent I'idée
des noyaux allongés est insuffisante pour expliquer les phénomeénes

d’isomérie.

b) Si nous nous placons maintenant & un point de vue dynamique,
I'état fondamental du noyau est toujours représenté par la forme sphé-
rique au repos, mais I'état excité serait un état ou la goutte devient
le siege d’ondes stationnaires. Ces états d'énergie possibles peuvent
alors se répartir en trois groupes. Pour I'excitation d'une rotation, il
suffit d'une énergie trés petite et la rotation a licu si lentement que
I'on peut pratiquement considérer le noyau comme un corps solide.
On a vu dans I'étude de la théorie du moment cinétique que des états
de cette espece peuvent étre métastables.

Les oscillations de dilatations ne sont pas du ressort de cette étude,
car elles correspondent a des énergies beaucoup trop grandes.

Nous considérerons donc seulement les oscillations de déformation.
Imaginons avec Fliigge le noyau comme un fluide incompressible, de
telle sorte qu'il faut fournir de I'énergie pour agrandir la surface du
noyau. Les écarts de la surface a la forme sphérique sont alors décrits
par une fonction sphérique :

r=R-+a,P, (cos 6),

ou l'indice n donne le nombre des lignes nodales sur la surface. On
calcule sur la base de I'hydrodynamique classique les [réquences
propres d’oscillation et, par une méthode purement classique, I'énergie
rayonnéc a partir de la théorie de Maxwell. On obtient alors comme
expression de la probabilité de transition:

) <EI{>2<“‘)

P=[z he

he ne?

n!
(2n—+ 1)1

On obtient ainsi une formule en accord avec celle du moment ciné-

avee fa=3(n-+1)2»

tique, mais, a la place du moment 1; inlervient le nonibre quantique
n, qui décrit la forme de la surface nucléaire.
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D'une maniere plus précise, Mr Berthelot [4] donne 'expression des
probabilités de transition pour I'émission d'un rayonnement 2" polaire
électrique P, et 2" polaire magnétique P, au moyen des (onctions

9.t [
O = 3(n4+1) ——

CEIEINRA A e

(2n + %)'“

et on a approximaﬁvement P, (n)~ P,(n—1). En portant alors sur
un diagramme énergie-période les résultats expérimentaux ou la tran-
sition se fait sans conversion interne (In, Se¢, Sr, Zn, Ag), on constate

que 6 points se placent au voisinage de la droite 1 =75 (sur une droite
parallele avec période 4 fois plus petite), ce

- br qui peut étre considéré comme un cas satis-
0| wo ey faisant. - .
On peut considérer enfin comme des résultats
y
- en bon accord avec ceux de la petite goutte,
T | 37 kev ceux obtenus par Mr Berthelot pour expliquer

, le schéma de transilion du brome 80. En admet-
§ K tant une émission octopolaire magnétique a
r . - ’
Fig. 7. 49 keV et une émissidn dipolaire magné-
tigue a 37 keV, on obtient en effet un bon
accord avec les périodes expérimentales (fig. 7).
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REUNION DU MARDI 4 MAI

LA CONVERSION INTERNE
DU POINT DE VUE EXPERIMENTAL

par Jean SuRUGUE
Professeur i I’Ecole de Physique el de Ghimie Induslrielles

Nous nous placerons dans cet exposé uniquement au point de vue
de I'expérimentateur, et si nous aurons a fairc appel a la théorie pour
expliquer un certain nombre de phénomenes, nous nous contenterons
d’utiliser les résultats des caleuls, sans nous .occuper aucunement de
les justifier, puisque l'aspect théorique du phénomeéne de conversion
interne sera examiné par ailleurs.

Nous rappellerons tout d’abord quelques faits trés connus, au risque
de répéter des bhanalités, mais I'examen des faits que l'on considere
comme bien connus n'est pas toujours infructueux, et nous verrons
que, parmi ceux (ui seront mentionnés ici, quelques-uns appellent
des réflexions qui ne sont peut-étre pas sans prolongement.

L'étude des rayonnements électroniques des corps radioactifs natu-
rels au moyen du champ magnétique a depuis longtemps mis en évi-
dence I'existence, dans I'émission des particules légeres, de corpuscules
chargés négativement et se présentant expérimentalement d’une facon
tout a fait dilférente.

Les uns constituent les rayoms 3 primaires, caractérisés par un
spectre continu d’'énergie. Le début du spectre, difficile a étudier en
raison d'un grand nombre de phénomenes génants, absorption rapide,
réflexion et diffusion des supports, se situe vers les énergies [aibles,
sinon nulles, et la fin du spcctre, dont I'énergie varie beaucoup d’une
transformation a ’autre, constitue une caractéristique de la transfor-
mation ; entre ces deux limites, la courbe de répartition est tout a fait
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réguliere et présente un maximum pour une énergie sensiblement
égale au tiers de I'énergie maximum.

Il s’agit la d'un spectre simple, et I'aspect de la courbe de répar-
tition est souvent perturbé par l'existence de spectres complexes,
formés par la superposition d’émissions § conduisant & des niveaux
d’éncrgie différents du noyau formé.

Les corpuscules qui interviennent la sont des électrons négatifs,
mais la discussion serréc des expériences semble ne pas permettre
d’exclure la possibilité d'existence d'autres particules.

Les autres corpuscules négatils émis présentent un tout autre carac-
tere, du point de vue de la répartilion d’énergie. lls forment en effet
une série discontinue de groupes monocinétiques. Ce sont des élec-
trons arrachés au cortege électronique de 'atome transformé, qui sont
dits électrons secondaires, et dont I'émission constitue le phénomeéne
de conversion interne.

Le noyau laissé par la désintégration dans un état excité ¢émet le
plus souvent un ou plusieurs photons pour libérer I'exces d'énergie
qui le sépare de I'état fondamental, mais il existe une certaine proba-
bilité pour que cette énergie soit transmise directement & l'un des
électrons de I'atome, probabilité qui décroit a mesure que 'on consi-
dere des électrons de plus en plus éloignés du noyau. 1l s’ensuit qu’a
chacun des rayonnements y émis par le noyau correspondent une série
de groupes d’électrons arrachés aux différentes couches de l'atome
transformé ; I'énergie de chacun de ces groupes est égale a I'énergie
du photon diminuée de l'énergie de liaison de la couche correspon-
dante, soit: hv — Ex, hv — F} , etc., dans le sens des énergies crois-
sanies.

L'intensité de ces différents groupes, pour un méme rayonnement vy,
est décroissante dans l'ordre donné, c'est-a-dire a mesure que leur
énergie augmente.

Le principe de l'analyse d'un spectre est donc de déterminer les
groupes associés a un méme photon, en cherchant les différences
d’énergie égales aux différences d’énergies de liaison Ik, Iy, etc. et
vérifiant que les intensités suivent bien la progression.normale.

C'est la souvent un travail que viennent compliquer la juxtaposition
des rayonnements y consécutifs a une méme transformation, et la
superposition des rayonnements émis par les divers noyaux successifs.
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L'interprétation des spectres tres riches en raies laisse donc place a
quelque incertitude, spécialement dans le cas des raies de faible inten-
sité,

Il est évident que la premiere utilisation du phénomene de conver-
sion interne a été précisément la détermination de I'énergie des
photons, puisqu'on est & méme d'obtenir une précision trés bonne,
de 'ordre de 1/1 000, sur l'énergie des électrons secondaires. C'est
encore Ja d'ailleurs une des applications les plus intéressantes, cette
méthode précisant en général les résultats obtenus par d’autres voies.

Dans l'ordre d’idées des déterminations d’'énergie, on peut dire
qu'aucune difficulté grave ne se présente, mais il peut étre néanmoins
utile de rappeler le phénoméne suivant, bien qu'’il n'intéresse pas
directement les questions d’interaction entre le noyau et son cortege
électronique.

Par suite du départ d’électrons arrachés aux différentes couches du
cortege, et aussi du changement de charge du noyau, I'atome se trouve
dans un état excité et donne lieu a I'émission des rayons X caracté-
ristiques de 'atome formé. Ces rayons X a leur tour produisent des
photoélectrons, qui, extérieurement, se présentent de la méme fagon
que les électrons de conversion interne, sous forme de raies mono-
cinétiques. On peut donc remonter a I'énergie des photons, Ka, et
Kay, mesurables par ailleurs directement par diffraction cristalline.
Les nombres obtenus varient naturellement d’'un auteur a I'autre, mais
il est remarquable que si I'on fait la différence de ces énergies, on
trouve une valeur constante, de 2,3 ekV par spectrographie électro-
magnétique, et 3,0 par spectrographie corpusculaire [1]. Il s’agit la
des corps C, c'est-a-dire de numéro atomique Z = 83, pour lesquels
les observations sont particulicrement nombreuses. Il est vraisemblable
que ce n'est pas un effet du basard et qu'une étude systématique des
rayons mous serait nécessaire pour rendre compte de la raison de
cette anomalie !.

Nous allons maintenant examiner la question de l'intensité, qui ne
se présente pas du tout d'une maniere aussi simple.

Il intervient la ce qu'on a appelé le coefficient de conversion interne,
défini tout d’abord comme le rapport de probabilité d'extraction d'un

1. Mr Valadarcs donne plus loin une explicalion possible de celle divergence.
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électron et d'excitation du noyau, le phénomene étant alors envisagé
comme un elfet photoélectrique interne, d'ou vient le nom du phéno-
mene. La conception actuelle est celle d'un transfert direct d’énergie
du noyau a I'¢lectron et le coefficient de conversion interne est main-
tenant généralement défini comme le rapport des probabilités d'extrac-
tion d'un électron et d’émission d'un photon. On coupe court & toute

e

ambiguité en parlant du rapport % sans utiliser le terme un peu

impropre de coefficient de conversion interne. Le coefficient de con-
version interne global est la somme des coefficients relatils aux diverses
couches, ce que nous écrirons: a = ag —+ 2, + ... Pour 'expérimen-
tateur, ce sont généralement les différents coefficients partiels qui inter-
viennent, puisque la mesure donne les valeurs, relatives ou absolues,
des intensités des électrons correspondant a un méme photon et prove-
nant des diflérentes couches, notamment ag et ap = ay, + ar,, + ar,,-

Il est clair que tant que le phénomene est de faible intensité, ce qui
est le cas général en radioactivité naturelle ou il s'agit de rapports de
I'ordre de 1/100, la différence est insignifiante au poinl de vue numé-
rique. Il n'en est pas de mcéme lorsque 1'on considere des noyaux plus
légers, pour lesquels I'extraction d’électrons devient le phénomeéne
important et méme prépondérant, comme dans le cas des isomeéres,
ou le coefficient de conversion interne peut devenir considérablement
plus grand que 1. -

Le coefficient de conversion interne €st, pour un noyau déterminé,
fonction de plusieurs variables, dont chacune présente de l'intérét
pourmener a bien une discussion compléte des résultats expérimentaux.

Le coefficient de conversion interne décroit réguliérement 8 mesure
que l';énergie augmente, toutes choses étant égales d’ailleurs, et cela
d'autant plus vite que l'on considere des couches électronigues plus
€loignées du noyau, c’est-a-dire que les rapports tels que :—L diminuent.

K

Ce qui constitue le facteur prédominant dans la variation des coeffi-
cients de conversion interne, est le changement de moment angulaire
lié a la transition considérée. Il n'est pas utile d’y insister, puisque ce
doit étre 14 un des points a souligner dans la présentation qui suivra,
de I'aspect théorique du phénomene.

Retenons seulement que 2 augmenle beaucoup a mesure que l'on
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considere des variations plus grandes de moment angulaire, donc des
rayonnements multipolaires d’ordre plus élevé, et plus vite pour les

électrons plus extérieuts, c'est-a-dire que les rapports tels que =" aug-
aK

mentent en méme temps que la variation de moment angulaire.

On a fait les calculs théoriques en assimilant le rayonnement du
noyau a celui d’'un multipéle électrique ou magnétique ; de sorte que,
pour une énergie donnée, un certain nombre de possibilités se pré-
sentent. Une fois délerminée I'énergie d’un photon par spectrographie
des électrons secondaires, la connaissance de l'intensité de ces derniers
est donc insuffisante pour qu'on en déduise celle du photon sans faire
appel a d’autres considérations. Rien a priori ne permet cn effet de
fixer le degré de symétrie du rayonnement, lié a la varialion de
moment angulaire de la transition (1 pour un rayonnement de dipole,
2 ou 0 pour un rayonnemenl de quadripole) et une grande partie du
probleme counsiste & résoudre cctte question, qui n’est pas liée qu’aux
questions d'intensité, mais pel‘lhet aussi de déterminer le spin des
niveaux excités du noyau.

Si une transition se produit avec une variation de moment angulaire
L, les rayonnements électro-magnétiques émis ont des ordres de

— 2
symétrie 2/, avec I > L, leur intensité étant proportionnelle a <2—}\—Iz) ’

c’est-a-dire qu’elle décroit tres rapidement quand ! augmente, puisque
A est beaucoup plus grand que R, rayon du noyau. Les rayonnements
d’ordre de multiplicité élevé ne sont donc accessibles que si ceux
d’ordre plus petit sont interdits. Les valeurs possibles de ! sont com-
prises entre J —J' et J+J', J et J' étant les moments angulaires
initial et final, et les considérations de parité fixent-des limites diffé-
rentes pour les valeurs de I correspondant aux rayonnements de multi-
péles électrique et magnétique.

Malbeureusement, les déterminations directes du coefficient de
conversion interne ont conduit 4 adopter un coefficient empirique,
dont la variation avec I'énergie est représentable par une courbe qui
se rapproche aux faibles énergies de celle d'un multipéle magnétique
(particulierement pour hv <400 ekV) et d'un multipéle électrique aux
énergies plus grandes. L’expérience a montré que les rayonnements
dipolaires sont rares, alors (que la théoric fournit une probabilité
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de beaucoup supéricure a celle des quadripolaires. En général, les
rayonnements qui interviennent sont quadripolaires, et peuvent méme
¢tre d'un ordre plus élevé, ce qui implique donc l'interdiction des
rayonnements d’ordre inférieur.

S'il est possible d’atteindre par un autre moyen l'intensité des
photons, c’est-a-dire -d’avoir une idée au moins approximative du
coefficient de conversion interne, la question du choix est vite tran-
chée, puisque la variation est assez grande d’une nature a l'autre de
rayonnement. On peut aussi se servir des rapports d'intensité des
raies de conversion K et L, rapports qui ont été calculés dans certains
cas par Hebb et Nelson, en fonction de la variation du moment angu-
laire.

Dans tous les cas ou ces simples considérations ne sont pas suffi-
santes, il est nécessaire de faire le plus possible de recoupements avec
les autres méthodes d’étude des rayons y, absorption, effet photoélec-
trique, effet Compton, structure fine des rayons «. En particulier, il y
a lieu de construire des schémas de transitions et des schémas de
niveaux d’excitation devant constituer des ensembles cohérents au
point de vue des énergies, des intensités et des changements de
moment angulaire. C'est un travail qui peut étre assez long, mais
I’examen de toutes les conditions qui doivent étre remplies laisse une
assez faible incertitude sur le résultat final, méme dans les cas com-
plexes.

Au total, la conflrontation de.l'expérience avec la théorie, si elle
peut étre assez généralement considérée comme satisfaisante, laisse
subsister quelques difficultés, que nous allons examiner maintenant,
et que je me permettrai de présenter comme autant de questions a
soumettre aux théoriciens.

Tout d’abord, la part variable du multipdle magnétique dans le
rayonnement est assez difficile a saisir et on comprend mal comment
une telle contribution peut étre une fenction régulierement décrois-
sante de I'énergie. Le fait est en tous cas que les courbes de coelficient
empirique concordent bien avec de nombreux résultats expérimentaux,
dont” s’écartent notablement les courbes théoriques ; le calcul ne
permet pas, je crois, de prévoir une telle courbe.

En second lieu, qhelques mesures d'intensité, du reste pas tres
précises, effectuées parallelement par spectrographie magnétique et
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par diffraction cristalline, ont montré des écarts tres grands avec ces
courbes empiriques, aussi bien d’ailleurs qu’avec les nombres calculés
pour des multipoles électriqueé ou magnétiques. Il s’agit la des coeffi-
‘cients de conversion interne anormalement élevés et anormalement
faibles, rencontrés en radioactivité naturelle [2].

Les coefficients de conversion interne tres supérieurs aux valeurs
courantes ne soulévent pas d'objections théoriques, puisqu’ils peuvent
étre considérés comme liés a des degrés élevés de multiplicité de
rayonnement, alors que I'émission de rayonnements de degré plus
réduit peut étre optiquement interdite. La rencontre de tels cas n’est
pas tres fréquente dans 1'étude. des noyaux lourds, ou ils constituent
une anomalie, mais le phénomene d'isomérie nous y a habitués et
I'explication en semble satisfaisante.

On rencontre quelques cas de conversion interne trés grande, sinon
totale, dans les trois familles radioactives naturelles: 1,415 MeV de
RaC - RaC’, de numéro atomique 84 et de nombre de masse 214 ;
40 ekV de ThC—-ThC", Z =281 et A = 208 ; 149 ekV, 61 ekV et 53 ekV
de RAAC > AcX, Z =88 et A =223; 116 ekV de AcX - An, Z =86
et A =219, ‘

Le phénomene inverse, de conversion interne anormalement faible,
parait beaucoup plus embarrassant. Les mesures mentionnées a
Finstant ont montré dans la famille de 'actinium un rayonnement vy -
-de 50 ekV de grande intensité et ne donnant qu'une conversion tres
faible, de l'ordre de 7.10—* dans le niveau L,, alors que la valeur
normale serait 200 & 300 fois plus grande.

Il correspond a la transformation RJAC — AcX et il a été particulie-
rement étudié, parce qu'il s’agit d'un domaine d'énergie ou le phéno-
meéne de conversion interne présente une bonne intensité [3]. 1l parait
constituer une véritable discontinuité, car il est entouré de rayonne-
ments assez voisins, pour lesquels rien n’existe de pareil (48 et 53 ekV).

De méme, quoique moins nettement, des rayonnements y tres mous
de la transformation RaD — RaE (moins de 40 ekV) semblent p|résenter
un phénomeéne analogue;ici Z = 83 et A = 210 [4]. Dans les deux cas,
il s’agit de rayonnements de faible énergie, pour lesquels la conversion
interne devrait étre importante, et cette anomalie est certainement
beaucoup plus difficile a interpréter que la précédente. Peut-étre le
mécanisme d'un tel phénomene est-il a chercher dans le cortege lui-

6
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méme, en [aisant intervenir une sorte de résonance. Cette hypothése
n’est pas invraisemblable, en raison de I'ordre de grandeur de I'énergie
en jeu. Il est certain que I'étude des rayons y dans le domaine d'éner-
gie des liaisons entre le noyau et le cortége devrait apporter beaucoup
d'informations intéressantes, les mesures étant jusqu'ici tres peu
nombreuses.
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DISCUSSION:

par Mr VaLADARES

Mr-Surugue a attiré I'attention sur la divergence existant entre les
énergies trouvées pour les photons par l'intermédiaire des électrons
secondaires, dus a I'effet Auger, et les énergies des raies du spectre X
correspondantes. Je pense qu'on poilrrait essayer d’expliquer cette
divergence énergétique de la facon suivante:

On peut supposer l'e(fet. Auger dgeomposé en deux phases: D'abord,
dans l'atome ionisé dans la couche K (c'est le cas qui nous intéresse
ici), ilya pas%age d’un é¢lectron %e la couche L, par exemple, vers K
libérant ainsi une énergie Wyx — Wi, ou 11 est le travail d’extrac-
tion de I’électron de la couche indiquée par I'indice ; ensuite, 1'énergie
libérée dans ce passage sert a expulser un électron, en géncral d'une
autre couche (par exemple L,) qui aura une énergie /' donnée par

I'expression :
E=Wy— W, —AW,

ou AWV représente la différence du travail d’extraction d'un électron
de la couche L, lorsque l'atome est neutre et lorsqu'il est ionisé (cas
de 'effet Auger). Or AV doit étre une fonction, soit de l'électron
expulsé, soit de celui qui s’est déplacé vers la couche K.

Considérons le cas concret des passages de L, et L, vers K. Si les
énergies mises,en jeu sont émises sous la forme photonique, -on aura
des photons d'énergie Wy — W et Wx— Wy, correspondant
respectivement aux raies Ka, et K« du spectre de rayons X. Par
contre, si les énergies servent a expulser des électrons de la couche
L,, il semble légitime d’admettre que le terme correctil A 1V est plus
grand que A Wy ; en eflet, 'absence d’un électron de L, doit influen-
cer davantage le travail d'extraction V1, que I'absence de I'électron
de L,,. On aura ainsi deux électrons secondaires, dont les énergies
seront respectivement :

]'111 =\ ?K - “,r[‘“ - “/’[-l —Aa “/Lu‘
E-Z = “/K — “/'Llll — W 'Ll —A "‘/er.
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Par conséquent, on doit conclure que la différence
Ey— By = (W, — Wy, )+ (AW, — AW,
doit étrc plus grande que:

Kl; —_— Kdg = ‘/VL” —_ “'Llll'

D’autre part, pour que ce raisonnement puisse étre accepté, il faut
que la différence énergétique entre I, et Ka, soit plus grande qu’entre
F, et Ka,, ce qui est bien le cas.

Il semble, par conséquent, que cette interprétation pourra constituer
une hypotheése de travail que laccumulatlon de nouveaux résultats
expérimentaux et les calculs théorlqucs de ATV permettront de confir-

mer ou d’infirmer. .



THEORIE DE LA CONVERSION INTERNE

par Jean RATIER

Attaché de recherches a I'Institut du Radium.

INTRODUCTION

Le phénomene de la conversion interne fait intervenir une interac-
tion entre noyau et électron de nature purement électromagnétique.
Le mot de conversion n’est plus d'ailleurs trés bien approprié a la
conception moderne du phénomene, les agents d'interaction n'étant
pas des photons réels, mais des photons virtuels.

Considérons un noyau, dans un état excité. 1l émet, normalement,
un rayonnement v dans sa transition & l'état stable. Seulement, la
présence du cortege électronique va induire des transitions nucléaires
supplémentaires par interactions directes entre électrons et noyau,
considéré comme ensemble de charges ponctuelles oscillantes, et par
conséquent accélérer la désactivation du noyau. Le transport d’énergie
nucléaire sur les électrons se manifestera par l'expulsion de ces
¢électrons hors de I'atome. Celui-ci émettra ensuite, dans le réarrange-
ment des couches électroniques, un rayonnement X caractéristique de_
I'électron éjecté. Mais ce phénomene est indépendant (au moins en
premiére approximation) du rayonnement y. Le nombre de photons
sortant sera considéré comme étant le méme, qu’il y ait ou non
conversion. )

Il n’est, en (ait, certainement pas le méme, la présence du cortege
perturbant I'émission des y et diminuant leur nombre, comme le
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montre la comparaison des résultats actucls de I'expérience et de la
théorie.

On concoit alors aisément qu’'un noyau entouré de ses électrons aura
une période d'autant plus courte qu'il sera moins ionisé ; plus il sera
ionisé, plus il tendra vers la stabilité.

CONSIDERATIONS QUALITATIVES

Soit V,, Nk, Vi, ... la probabilité d’émission des y et celles des élec-

Ny

trons K, L, .... Nous appellerons )\K=1\—" )\L=N" .-- les rapports

N,
q q
de conversions, quantités que donne directement l'expérience. On
appelle coefficients de conversion les quantités (toujours <(1)
N
Cr=—F_—
BTN, + DV
Soient \' et = respectivement les probabilité et période totales de
a désintégration, nous avons:

y --- qui se déduisent immédiatement des A, ..

N=N;-+Ng+ N+ Ny~

ct T== —1,_> Tq_"-': )‘K+)\L+"'
N g+ o+ - ’ T4 I P ) PR

=, étant la période du noyau nu.

Mais la théorie obligeant a distinguer les grandeurs électromagné-
liques de nature électrique et magnétique, et par conséquent les élec-
trons expulsés « électriques » et « magnétiques » (distinction qu’ignore
I'expérience), les X ne seront pas directement connus, car par exemple

)~K=M{=Nfll+jv*n‘mg=l“x+ﬁx . y.=jile
Ny N Nms nm

se déduira difficilement de la connaissance théorique de

el mng
= M{ et pl{ =& ’
Ny N

aK
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la forme analytique des N; (qui s’élimine dans « et §) n'étant pas
connue puisqu’elle contient les fonctions d’ondes nucléaires.

On pourra, alors, soit comparer directement la courbe expérimentale
avec les courbes des rapports électriques et magnétiques construites
%_Z‘]L: = w. en donnant & priori au noyau une
structure ¢énergétique simple (par exemple trou de potentiel). Ce
calcul fait p'ar Fisk ! montre que p 3> { (~4000) au moins pour les
ordres polaires peu élevés du rayonnement nucléaire.

Nous trailerons le probleme dans le cas général ou la polarité du
rayonnement v est un nombre entier quelconque, que nous appel-
lerons 1. -

Nous donnerons d’abord quelques résultats qualitatifs bien connus :

s¢parément, soit calculer

1). Décroissance rapide du rapport de conversion quand I'énergie de
la transition nucléaire augmente.

A%y 1=1
lh/ \
sk .
‘+ -
3 —
2
1 b
o .
: 100000 200000
(électronvolts)

Fig. 1. — Variation du rvapporl ? pour Z =350,
I

1. Fisk et Taylor. Proc. Royal Socicly, 146 (103%), p. 178.
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2) Aug\mentation du rapport de conversion avec I'ordre polaire (plus
un rayonnement est interdit, plus il est converti).

| - | w
0 >
50000 100000 200000
(électronvolts)
Fig. 2. — Varialion du rapport Z—“ pour Z =70.
L

. , . A .
3) Croissance avec I'énergie des rapports ==, les ¢lecirons L prenant
a2y,

d’autant plus d’'importance par rapport aux K que / et Z sont élevés.

. IK [+ 4
On constate que, contrairement aux rapports —, les rapports —-
‘ oL an

décroissent quand I'énergic augmente (sauf la courbe correspondant a
I =1 qui croit légerement).
D'autre part les ordres polaires sont inversés par rapport aux 2K
aL
(rapports 2L d’autant plus grands que [/ est grand)- Excepté quelques
M

valeurs, la conversion M a d’autant plus d'importance que Z est
élevé.
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o

L’intervalle de variation des %‘i est environ (2 —10).
M

1=
3
2 —
'~ .
w

0 l | |
50000 100000 200000 -~ 250000

{€électronvolts)

- S aL .
Fig. 3. — Varialion du rapport 2, pour Z =30.
M

%) Remarquons enfin que, pour les faibles énergies et les Z et [
élevés, le nombre des électrons L émis peut I'emporter sur les K. Dans
I'intervalle d’énergie que nous avons envisagé, cela ne se produit pas
dans la comparaison L, M.
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W
0 ] » ] |
50000 100000 200000 250000

( électronvolts)

e - ar. ., -
Fig. 4. — Varialion du rapport ., bour Z =70.
M

ETABLISSEMENT DES FORMULES GENERALES

Le phénomene sera tres simplement représenté par applicalion de
la formule de Wentzel, qui exprimera la transition a4 un état final libre,

sous l'influence de 1'énergie e(;;‘ —|—_;;T) libérée par le noyau, d'un élec-
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tron lié a I'atome; 1'électron dans 1'état final doit emporter la variation
{ du moment angulaire nucléaire, pour salisfaire a la loi de conser-
vation.

Soient J et ./’ les moments angulaires totaux caractérisant les
niveaux initial et final du noyau, nous aurons J'—J = L, L longueur
du moment angulaire du photon.

En appelant !/ le nombre quantique associé a L, j et j' les nombres
quantiques associés a J et J', on écrira la conservation quantique du

moment angulaire : o o
| U—7I<I<+7'}

Une inégalité analogue donnera la conservation du moment angu-

laire de tout le systéme. Si on appelle !’ le moment de I'électron sur
sa couche, et I’ son moment apres Pexpulsion on aura: -

|| — U<V U+

Seulement cette formule ne tient pas compte de la parité des fonc-
tions & intégrer. caractére qui introduit une sélection plus restrictive.
Ce fait fera disparaitrc les éléments de matrice correspondant aux
valeurs de "= |l +I" — 1|, |l + I"— 3|, etc.

Il est facile de voir que le nombre ! détermine la polarité de la
radiation (moment angulaire du photon v).

Un potentiel scalaire créé par le noyau peut toujours s'écrire :

‘I)<_ﬁ) = Z C' mYT(O, ?)fl(kﬂ)(k)l+2n‘£‘y92 a,,r‘*‘-"'Y-j_"(O,, ?i)

R, 0, ¢ coordonnées du point d'observation,

r, 0y, o, coordonnées d'un point du noyau ; ’ est indéterminé.
Si u,(r)Y; représente I'état initial du noyau,
et si u(r)Y; ., représente '¢tat (inal du noyau, alors,

o = u,(Nuy(r)Y;Y},..

La combinaison des fonctions de Laplace Y montre que tous les
termes de la série sont nuls, sauf si A > L. \

Ce premier terme non nul détermine la polarité X =1; les termes
{+32, ... 2j+ 1 sont également possibles, mais donnent une intensité
de rayonnement tres rapidement décroissante.
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me
— ; dans

Nous exprimerons les énergies en mc?
i

ces conditions, si v est la fréquence des y, /r = % = w = énergic des ¥.

YA

+— >, n numéro de la
n

Le bilan énergétique s'écrira w=-;— <p2

couche, p impulsion de I'électron dans I'état final.

Les ondes ayant pour origine le noyau quasi ponctuel, nous utili-
serons des potentiels sous forme de fonctions sphériques.

En se basant sur la forme bien connue du vecteur hertzien, on
déduit un potentiel vecteur électrique 2' polaire dont les composantes
s'expriment (voir Heitler, Proc. Camb. Ph. S., 1936, I):

I+ 1\'?
(M o) __— AWM __ g~iwt (l)
ane ) = A; o iwlg} [( I > [(21_’_1) 9[—1)] YLifio 1(kr)

l (I£1)2—m?
+[(l+ DERI+3)2I+1) l+1f1+1(kr)]

| e L AL —m)(l—m— D\ s f
1O —(A AN = g—iv'g(V
AV={-id)=e a"”[( ! (2l+1)(2l_1)> Y
I A+ mLDU+m+ 2\,
—+ Y
((z_M) 2L+ )+ 1) ) . "‘]
. . [+ 1+ m)(l+ m + D\
M —(A — 1Y — wt ()
AV =(A,—iA)=e"1 a;,m[( ] Gl DEI—1) > YR,

I {{—m+D{—m—+ 2\,
+((z+4) @l+ 32+ 1) >“*"+']

1

on déduit £ et I par les [ormules classiques

ai'), est une constante,

H®

fl ,(kl‘) (k )1/) (k )1/) J’+‘/2<kr)+l(_1)l+l']—’ 1/’<kr)]

d’apres la condilion de rayonnement divergent.
Si le noyau est assimilable & un petit aimant, il existe aussi un

potentiel magnétique, qu'on obtient en remplacant E par — Hetll

par . Cette méthode est équivalente a celle employée par Hansen >

~

2. Hansen. Phys. Rev., 47 (1933), p. 139.
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selon laquelle on prend :
Z(l) =k m (?q),‘ m) —— _}c_ m A®

A0 — (— %) rot A

o étant solution de A® + kb =0 &= Z(b,, -
I, m

On obtient ainsi pour le potentiel 2' polaire magnétique :

AP — e_i(.‘ra7'2)'nm_:_11)]1/2Yrﬁ = a{? o

) — g—iurgf? (—m){+m+1) UEY"‘”
A+ (<] aj; m[ l(l+1) m [1

@) — g—ior (2) (l+nl)(’_m+1) 12 rm—1
AD=¢ a,,,,.[ ot Yr=,.

Les coordonnées de ces A se rapportent & un point extérieur au
noyau, soit A(z). Nous appellerons (1) un point de la source.
Nous avons alors le potentiel total :

1 2: 9 a6
AI, m = Jt s aS‘,),,.JbS,’,,.(z) s=1, 2.
avec aln = (1) (1) dry,
noyau

ou ¢ sontles fonctions nucléaires, et ou J(1) ala méme forme que b(2),
a la différence que les fonctions de Hankel sont remplacées par des
fonctions de Bessel (condition d’évanouissement a 1’origine).

On peut alors calculer aisément le nombre de quanta émis par
seconde par le noyau dans tout I'espace ;

(1) ]2 ,
pour le 2¢ pole électrique il vaut % = Ny"

[22.]° _ nmee
e . . agn.
magnetique oW Ny

Nous rappellerons qu'avec nos unités W = k.
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ETUDE DE LA CONVERSION ELECTRIQUE

Nous traiterons la conversion électrique dans le cas non relativiste,
la fonction scalaire donnant la plus importante contribution au phéno-

N v
mecne (a ~ —> s
c

ou, en utilisant une transformation de jauge :

H=ey' +(ad)

, R

LA Y
A'= AW grad ).

Nous pouvons prendre pour A’ le vecteur simplement déduit de

1kr . . , D \!—1 /@it
par [ — 1 dérivations Azw( ) ( - > (ce vecteur n’étant pas

r dz
un pur 2¢ pole électrique).

Aux tres petites distances A’(~r—!) est négligeable devant
A® (~ r—!=?); on peut donc prendre A"~ grad ), ce qui détermine

*. On voit que X peut alors étre pris égal a

l

1 (1) ke -m —iut
>‘=75-al’m<—l—_r_—1> \1/[(’“‘)9 lw’

dont le terme principal sera:

au)\/zéﬂ) PR ri—t g—iut

"V o= 200k
Les termes d’ordre supérieur seront multipliés par — :_';P.,, au moins,
v? 2
2
qui esl:m:—cg(<1 (si n* <€ 1). !

AN
On doit naturellement toujours utiliser des potentiels réels

%(A —+ A%), %O\ —+ 2*), mais dans l'intégration par rapport au temps,

le terme conjugué donne une contribution bcaucoub plus faible.
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Nous obtenons ainsi aveec H = 1— bl

- cd’

N\ 2 2
N 1211 f‘l’}“]—]‘l’n\ n = numéro de la couche

N Y i
12N, v 2
ou a, = —m‘l_—!—_i (2—11—'> w—H—1 f_‘ll,‘l",.Y, r—'=tdp|,
‘formule obtenue par Hebb et Nelson 2.
Pour I'état final de I'électvon nous prenons:

nn

* (2pr)e= i F(I' 1+ in,
20' + 2, 2ipr),

F(l’+1+1n)2 12 g

v, — Y™
L=Ye =y

qui est normalisée dans un intervalle d’énergie unité (nous avons posé
_aZ ; )
PP

3\ 1/2
o= (L) e-r.
ﬁ -

4

En utilisant la définition sous forme d'intégrale réelle de la fonetion
hypergéométrique, nous obtenons :
2 \ 2y
(&)
w

Pour la couche K

l 1
L1 TR 1)

2

oL g

!
2

ag — 16(1‘{3 F(l —+1 -+ in)

o

2
e

P

. (2i 2
avec Fi:Y_l—-lP(Fi =1—Lin=m>
et F-[‘(([, l—]—]+1n ‘)[+‘) __B>
Fi

. En transformant enfin la fonction F(|z|>1) en une somme de
deux fonctions hypergéométriques convergentes dans |c|<C1, nous

~ 3. Hebb et Nelson. Phys. Rev., 58 (19%0), p. 428.
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obtenons :
ARG e 2 {+5/2 b 2xn _
= 4% l+il!2(21+1)2< > (1 ) {+ /2 (—e—m—i—l)
|

!
— < (1+n2)l+l(l+1)e—2narclgn (2111)' n(j’+n'3)

I[ (j* +n2)

2

(1 - n2y° F2<d, 1—2l 2—I—in, ’:"‘)
4 -

({ +in)({ —1+1in)
B O T 0: F; 1
in(1 +1in) " +1in)(2 +1in) 2(4 + n?)’
3 . 6 + 4n® .
+in)(3+in) (4 +n2) (94 n?)’
. Pour la couche L.
Les calculs sont analogues, mais plus laborieux.

avec

- 2\ 1/2 =
1) électron s n=2 ['=0 ‘I",°,=<Y—> <l—%)e‘-’

X

= WAL 2\ e "
a (l—|—i)l”(‘)l+1)2< > ( n_2>1+1,2

1
%
Pl +1in) [ Fi— —"Fr\{
. n
1+§'
avec:
2l +1)122
o™| = (2L +1) '* 2xn

! = .
21 32 2\N/_ a—2mn n____2 h
4 I’I(]+n)( e +l)<1+4>
— 22_ {—2n arc Ig /2 [ t 2> 4l -+ n2(4 —+ 22 7[)
[ <1+ 4’)6 & 5 1+ 4> on
2, 1—21,2—t—in,’—ii2)

F
4 (j2 -+ n?) n2\? ( 9
tei—: 4 (“W) A+in(—1+in)

. e
- ] F(3,2_21,3_.z—in, ’-‘%% J

]

i (—2+in)({—1+in)(I—in)
(le crochet étant réel).



THEORIE DE LA CONVERSION INTERNE 97

=i+, m=m+1, m m—1
l!'=l—1, m'=m+1, m m—1

Nous obtenons pour les 6 électrons p apres sommation sur i :

" — el asZtl 2 l+7/2_1—
l—l+1.aL—O.28(21+1)2(2l+3)2(l+1)!2 w <1+n_2>‘*3/2
| P

|em"|T(L + 2 4-in)FL* 12
2 1
>l 1/0(l+1\)(l_1)|2

" 2) électronsp n=2 I"=1 —>-3

of 2\

P—1—1 a'=0,0082 Ms<.._>
’ v f+--
(+%
o™ |[(l+in)Fy—1°

Chacun de ces deux résultats a été multiplié par 2 pour les états de
spin des électrons. ;
Pour la couche M. Formules analogues, n = 3.

1) élats, I'=0:

& Z:ll 2 1+ 5/2 i
* (z+1)(2z+1)2l12< ) (1 T
+yg
2 2
r(l+1—+in) [ F,— _dn F. - y  _F
%(_n_ ) ';(E‘*‘l)
. 3 +l Q 9

A

2) état p, I'=1:

GZEZ 2 1+/2
= 0,027 a 2 _
= 0,02 (2l+3)(2l+1)2(l+1) w) ( _)Ha/‘
rd+2—+in) [ Fi**— 4n—Fé*2 i
9(%—I—i)
6Z5]2 2 \i+2 e™
=0,0015 — >~ = "
™ (z+1)(l—1)!2<w> (1+2§ BT
/ 9)
2
\r(t+in) [ Pt — — 20 i
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3) état d, négligé: contribution <C L

10
n® est en général <<1. On pourra le négliger dans les cas corres-
. . ,  atZ? .
pondants. Pour la couche M ou intervient n? = 9—;" cette approxi-
p

‘mation sera toujours valable.
Les courbes suivantes donnent les valeurs des rapports 2K ot XL en
. aL M
fonction de w et de I pour Z = 50 et Z = 70.

‘ Nous donnons pour Z =350 et Z =170 les valeurs de ay,; ax et ay
s’en déduiront d’apres les courbes des rapports.

7=350 410=5ooooevv %:100000evV %:QSOOOOevV
e—1 0,151 0,0182 0,004
e=2 7,4 0,269 0,00537
e—=3 355 5,37 0,028
e =14 15150 95,5 0,466
0,309 0,038 0,00229
316 0,813 0,0129
2 000 29,4 0,0854 “
53 710 M1 0,616

ETUDE DE LA CONVERSION MAGNETIQUE

En approximation non relativiste, cette conversion est interdite pour
les électrons s, car la parité de 'opérateur de rayonnement n'est plus
(—1)! comme dans le cas électrique, mais (—1)'*'. L'introduction
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avec la relativité du spineur de Dirac, dont la parité n’est pas définie,
permet de lever I'interdiction.

Nous supposerons l'influence du champ nucléaire sur |'électron
éjecté négligeable et prendrons des ondes planes comme fonction

d’espace, % sera considéré << 1.

Nous aurons alors :
> >
I 2 =W g ADedr,

¥ ayant pour composantes W; = u; oi7 ™ 1=1,2,3,4.

On peut prendre 'axe des z suivant p (A® ne faisant intervenir que
lalongueur ITcl = W). Nous aurons alors p, = p,=10.

Le signe X signifie une somme sur tous les états initiaux de 1'élec-
tron sur sa couche, sur les deux directions de spin de I'électron final.

Nous aurons alors pour u, :

i ;=1 u,=—0 \
E>0)u=—L_ u=
> u; l-—|—E u, O e
[1+—L’ 2]
u‘—O UQ—-i (l_'_E)
—12
E>0 U:;=0 u‘_i——}iLE

Pour ¢ nous négligerons les petites composantes devant les deux

1
_autres. Alors pour un spin final z + = par exemple, on a
:Z(z)? = 1 AQ¢, + 1, AP0y — U, AP g,
Nous aurons & calculer des intégrales de la forme :
> >
f o8 PP e a3 (D i ydrie

[A=1, ou 2, ou 3 pour les calculs jusqu'a la couche M comprise].
Nous avons le bilan d’énergie : -

W—|—9>_

N 2—) “N 2
14 pt~(1 4 Wy p W( =
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En négligeant certaines intégrales d'ordre < ;—Za, nous obtenons en
2 Ba . o |a§?)m I2.
@y

1T xfw
L+1f2
Pour.la couche K : Bx = 2a‘23%_<w —i—Z) .
v

. IV, 27!
faisant le rapport —— avee N, = —
als ppo s v [ .

q

Hl.2

w

Pour les petites énergies Be o Bt
aK 2 c?

Pour les grandes énergies la conversion § ne dépend plus de l'ordre
B

polaire Bx~~ W

Pour la couche L :

g, = B2 W2\ (| (L (W[ Lt
W\ W 5\ W )21

+l(2l+1)(2z—1_ W )B

& 204+1 W32

Le deuxieme terme de 1'accolade est < 0,5 pour Z=30
< 1,25 pour Z =150.

Pour la couche M : *
\

g — 20 L (W2 gy L mZ W2\ 203
MTETE W\ W 16\ W /|2 \Wwi2 >

I +1 [ [2—1—W\?
+2z+1+2l+1( W2 )]
22t W 2\2 243 o\
9 291 __1)2 9
+486(2l+i)2(l——1)2’< W )[‘0’7( DA ’)(VV+2 >
2 AP 423 316 AP 21—
3( 20+ 3 ' W42

62— 94 Wr\? ‘ 2 2A4b
i(i—1 i — __2 _
+ )2<W+2>2/) 4+ 1) 1)(1+2)< T — e

b9 W\ 2 80— 816
)+ WA | g 21— M —8l6
2(W+2)2) 4+ 820242 1)><(z 1+

o) |

Le 3¢ terme du aux électrons d est toujours < 102,
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On appliquera pour le calcul des Z.¢ la régle grossiere de Slater

ZMeﬁZZM—10—17><O,3
ZLeﬂ=ZL~‘2—7><013'

Par exemple :

Z=30 ZLeﬂ=26 ZMeﬂ=i5
Z =150 Zran=146 Zyea=35
Z=70 Z[_,eﬂ‘=66 ZM eﬂ‘=55

Les formules ci-dessus permettent le calcul des B. Le tableau ci-
apres résume les résultats obtenus en fonction de w et de [ pour

Z=30 Z=30 et Z=T10.
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LA CAPTURE D’ELECTRONS PERIPHERIQUES :
ASPECT THEORIQUE ET FAITS EXPERIMENTAUX
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Atlachée de Recherches Assistant
Instilut du Radium a I'Institul de Radium
Laboratoire Gurie Laboratoire Gurie

[. — INTRODUCTION

La capture de négatons orbitaux est un phénomeéne présentant
une grande analogie avec I'émission de positons, émission §*: dans
ce dernier cas on admet qu'un proton nucléaire absorbe un négaton
annihilé, dans un état d'énergie négative, et laisse un positon observable
quittant le noyau en emportant une fraction ou la totalité de I'énergie
disponible ; dans le phénomeéne de capture le négaton absorbé est un
électron du cortege périphérique,

Nous étudierons simultanément 1'émission de positons ou capture de
négatons annihilés et la capture de négatons appartenant aux couches
de I'atome. Entre ces deux phénomenes. il n'y a qu'une différence
énergétique, I'émission B * nécessitant la création d'un électron, tandis
que la capture d’'un négaton orbital apporte au contraire au noyau
une énergie supplémentaire égale en premiére approximation a la
masse propre de l'électron capturé. La capture se produit seule,
lorsque 1'énergie disponible est insuffisante pour créer un positon,
tandis que 1'émission B+ est toujours accompagnée du processus de
capture ; lorsqu’il en est ainsi, les deux phénomeénes ont chacun leur
probabilité, P, et P., de se produire; P, est souvent beaucoup plus
grande que P, et alors I'émission 8~ masque la capture.

La détermination expérimentale de P, et P. est importante : d’abord
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parce qu'elle nous renseigne sur le noyau étudié, mais surtout parce
qu'elle permet une confrontation instructive avec les prévisions de la
théorie de la désintégration 8.

La capture présente en outre certaines analogies avec la conversion
interne ; la probabilité de la capture K, par exemple, el celle d'émis-
sion d’'électrons K de conversion interne dépendent directement de
I'interaction des électrons K et du noyau, et sont proportionnelles a
la probabilité de présence de ces ¢lectrons dans le noyau. Du point de
vue théorique, 'étude de la conversion interne et celle de la capture
utilisent des formalismes trés voisins; du point de vue expérimental,
les conditions favorables a la capture L, M,... sont également celles
qui favorisent la conversion interne dans les niveaux L, M,...

Le processus de capture a été d’abord prévu par la théorie avant
d'étre mis en évidence d'une maniere expérimentale : la prévision du
phénomene et le calcul de la période pour la capture K ont été faits la
premieére fois en 1935 par Yukawa et Sakata [Yi, Y2] et indépendam-
ment, semble-t-il, par Méller [M1] et Bethe et Backer [B1]; la mise
en évidence expérimentale de la capture K a été faite par Alvarez en
1937 [A1]. Jacobsen [J1] eut le premier I'idée de détecter le rayonne-
ment X accompagnant la capture K; il utilisa une chambre 4 détente
Wilson pour rechercher les photoélectrons produits par le rayonne-
ment X dans le cas du *3Sc, mais manquant probablement d’intensité
il ne put les observer. Alvarez, en utilisant le cyclotron de Berkeley,
plus puissant que celui de Copenhague au moyen duquel travaillait
Jacobsen, mit en évidence le rayonnement X de capture K sur le **V
de période 16 jours.

Depuis lors, de nombreuses captures K ont été découvertes au
moyen de différentes méthodes. On compte une cinquantaine de nu-
clides se désintégrant par capture K.

La capture K est le seul phénomeéne de capture de négaton orbital
observé. Toutefois la capture d’électrons appartenant aux couches L,
M, ... peut se produire : nous désignerons par Px la probabilité que le
négaton capturé appartienne a la couche K, Py, celle qu'il appartienne
a la couche L (on dira dans ce cas capture L), etc. La probabilité
totale de capture est alors P = Py + P+ Py—+ ... Le terme Py est
en général beaucoup plus grand que les termes Pp, Py ... etil est
trés difficile d'observer les captures d’ordre supérieur a K.
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La place vide laissée dans le cortege électronique par la capture
d'un électron de 'ce cortege est observable, comme I'avait suggéré
Jacobsen [J1], par les photons X émis lors du réarrangement des dif-
férentes couches électroniques. Par exemple, lors 'd'une capture K. la
couche K possede une case vide et le réarrangement des couches de
I'atome est en tous points analogue & celui qui détermine I'émission
de rayons X par une anticathode d’un tube de Crookes. Les raies prin-
cipalesi que l'on observe sont les raies du doublet K,, — K, dont les
énergies sont tres voisines et les intensités environ dans le rapport de
2 a4 1; pratiquement d'ailleurs les deux raies sont confondues et on
observe la raie K,. Les raies K;, et K,, sont beaucoup plus faibles :

)il I __ 3

F’—l‘.OJQ; E:‘)JO 3
la raie K, peut par exemple étre observée a I'aide d'un spectrographe
a cristal courbe.

A la suite des transitions K — L, K—M, ... des cases se trouvent vides
dans les niveaux L et M et les raies L, M se trouvent excitées a leur
tour; or ces raies se trouvent également excitées a la suite des
captures L, M ; I'observation du spectre L, et pratiquement du doublet
L., ne permet donc pas d’affirmer qu'il y a capture L; il y a lieu dans
ce cas de tenir compte de la contribution de la capture K ; des mesures
quantitatives délicates s'imposent donc : aucune étude de ce probleme
n'a encore été entreprise.

Remarquons que les photons X ainsi émis appartiennent dans le
tableau de Mendéléef a 1'élément précédant celui qui se transforme par
capture : un noyau dont le nombre de masse est A et le numéro ato-
mique Z se transforme, dés qu'il a capturé un électron, en un noyau
isobare de numéro atomique (Z —1) et le rayonnement X émis est
caractéristique de 1’élément (Z —1). (

Par exemple, '%Cd—+ " {e—— '"Ag+ W,

'%7Cd se transforme en Ag et le rayonnement émis est principalement

K. Ag : 0,558 A (ou 22200 eV),
K. Ag: 0,563 A (ou 22000 eV).
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Remarquons enfin que la transition ¢lectronique qui aboutit au
niveau K n'est pas nécessairement accompagnée d’un photon X, un
électron d'une couche supérieure peut en effet étre expulsé (électron
Auger) en emportant I'énergie de la transition (moins I'énergie d’extrac-
tion de I'électron Auger).

On voit donc que la capture d'électrons orbitaux est un phénomene
difficile a étudier, surtout du point de vue quantitatif, et d’autant plus
qu'il se trouve davantage masqué par d’autres (émissions §—, 8§+, pho-
tons plus ou moins convertis). En outre les sources faibles dont on dis-
pose au laboratoire rendent 1'étude plus délicate encore; les appa-
reils modernes (piles, générateurs de particules rapides), beaucoup
plus puissants, permettront avec des sources plus intenses une étude
plus aisée.

Dans la premiére partie de cet exposé (§ IT), aprés l'étude des condi-
tions énergétiques générales sur la production des phénomenes d’émis-
sion B~ B~ et de capture, nous exposons I'étal de nos connaissances
théoriques sur le processus de capture. Nous comparons, lorsque les
conditions énergétiques le permettent, la probabilité d'émission §+ et
celle de la capture pour un méme noyau.

Toutes ces théories reposent sur I'hypothése du neutrino; aussi
dans une deuxieme partie (§ 1II) nous discutons le c6té théorique et
expérimental de cette hypothése en relation avec notre sujet. La
3¢ partie (§ I V) est réservée aux méthodes expérimentales ; la quatrieme
partie (§ V) aux résultats expérimentaux.

]
!

II. — ETUDE THEORIQUE

A. — Geénéralités sur les deéesintégrations électroniques.
Hypothése du Neutrino.

Nous avons vu I'analogie qui existe entre le phénoméne de capture
et I'émission 8+. Plus généralement, il y a lieu de rapprocher les
deux processus de radioactivité §, la capture et la création e [D 1],
qui peuvent s'interpréter comme la transition d'un nucléon de 1'état
neutron a I'état proton (ou vice versa), avec émission (ou absorption)
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simultanée d'un électron et qui, du point de vue théorique, se traitent
suivant des formalismes essentiellement identiques. C'est pourquoi,
bien que le calcul de P, ait été fait la premiere fois en 1936 par
Yukawa et Sakata, il existait, depuis la théorie de Fermi de 1'émission
en 1934 [F1], un cadre général applicable a la théorie de la capture.

Cette théorie admet I'hypothése du neutrino introduite en 1933 par
Pauli pour satisfaire aux lois fondamentales de conservation de I'éner-
gie et de la quantité de mouvement au cours des processus de radio-
activité f : les émissions 3~ et 8+ sont accompagnées respectivement
d'une émission d'un neutrino et d’'un anti-neutrino.

Le neutrino et l'anti-neutrino, dont la distinction est purement for-
melle, sont des particules hypothétiques dont la charge est nulle, la
masse petite comparée a celle de I'électron, le moment magnétique
probablement nul (< 1/7000 magnéton de Bohr), le spin 1/2 h; elles
suivent la statistique de Fermi et n’ont probablement avec les autres
particules que des interactions de nature non-¢électromagnétique ; toutes
ces propriétés expliquent qu’elles n'ont pas encore pu étre observées,
si du moins elles existent.

Dans le cas ou la capture de négatons orbitaux se produit seule, on
peut admettre que I'énergie du noyau augmente environ de 0,5 MeV,
correspondant a la masse de l'électron capturé, le noyau revient
a un état stable en libérant une quantité d'énergie inférieure a 1 MeV
(fig. 1). On admet que cette énergie est emportée par le neutrino,

W{MeV) W(Mev)

0,87

0,36

3
Fig. 1 Fig. 2.
Le trail mixte correspondant a ’énergic 0,87 McV indique la valeur de I'éncrgic du
systéme noyau initial 7 Be + électron au momenl de la capture. 1l ne correspond
pas a un niveau réel.

sauf celle emportée le cas échéant par des photons (fig. 2); touteflois
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aucune expérience positive ne permet d’affirmer I'hypothése du
neutrino.

B. — Conditions énergétiques des désintegrations f—, £+ et
de la capture de négatons orbitaux.

B,) Radioactivité §—.

Soit un noyau initial N, de masse exacte m; se désintégrant avec
émission B~ en un noyau N, de masse exacte mz ., :

N(Z) __)(3 No(Z +1).
Le principe de conservation de I'énergie permet d’écrire :
Mze® = myz ., 1€ + moc® + W, -+ poc® + W, + W,

ou my, po : masses au repos de 1'électron, du neutrino;
W., W, : énergies emportées par I'électron, le neutrino;
W. : énergies emportées par les photons y, s'il y a lieu.

La transformation est spontanée et I'énergie ainsi libérée est néces-

sairement positive :
Wi+ W+ W, >0,

ce qui entraine : mz—mz ., —mg— pe > 0,

ou | AM >+ (my—+ ) | en posant AM =mz — mz ., ;.

B,) Radioactivité B+.

On montre de méme dans le cas ou N, se transforme en N, :

N,(Z)LM(Z—{} et en posant AM=mz—mz_,

(mz étant todjours la masse exacte du noyau tnitial) :

AM > my—+ o

B;) Capture de négalons orbitauzx.

C :
Soit le processus : N;(Z)>Ny(Z —1); appelons W, I'énergie du



LA CAPTURE D ELECTRONS PERIPHERIQUES 109

négaton orbital compte tenu de son énergie de liaison au noyau; dans
le cas d’un électron K par exemple on a :

W, = Wk = myc2 /1 — «222

(« : constante de structure fine a = 2ne’/he o> =135,2.10—5 cgs).
La loi de conservation de I'énergie appliquée a la capture permet
d’'écrire :
mzc4- W, =mz_,c* 4+ poc + W, + W,

et de méme W, + W, > 0 entraine :

AM > — myr =+ o

en posant y = (1 — «2/%)/2,

Bi) Interprétation des conditions énergétiques précédentes.

Nous avons résumeé les résultats précédents (fig. 3) en portant sur un

AADT
+
BT Cy .
Mgtk Limite d’'sémission 3*
m()
ok
CK
g T T - Limite de radioactivité par C
°Zm’ Zon‘e///clexr@z‘jioactivitéi imite démissi _ par Lk
_(mo*l"’d) Limite d'emission (3
- Erratum:
g~ remplacer
Sm— radioactivité
Nature des radioactivites par
eénergétiquement possibles stabilité.

Fig. 3.

axe la différence de masse AM entre les noyaux de masses atomiques
Z et (Z—1). Dans le cas de I'émission $—, AM est négatif.

i ) vy e s
1) Pour AM > m; -+ p, on peut observer simultanément I'émission

B+ et la capture : un noyau situé dans cette région a deux possibilités

de se transformer dans l'isobare précédent, soit par émission §* avee
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une probabilité P, soit par capture K, L, ... avec des probabilités
Px, Py, ... Cest le résultat déja énoncé : un noyau se désintégrant
avec émission B * posscde une probabilité non nulle de se transformer
par capture de négatons orbitaux. Le phénoméne de caplure accompagne
toujours Uémission §~.

2) Pour — myy + o << AM << mg—+ po, on a uriquement le phéno-
mene de capture. Remarquons que la capture peut se produire lorsque
I'énergie du noyau initial est inférieure a celle du noyau final, c'est-a-
dire quand Uénergie de la transition est négative.

3) Pour — (my—+ o) << AM << — mgy + wo, les deux noyaux, iso-
bares voisins, sont stables. Cette zone de stabilité est tres étroite, de

2
50 keV environ pour Z = 80. La probabilité pour que deux isobares
voisins soient stables est donc faible; en fait on connait trois couples
d’isobares voisins stables .(toutefois il se peut qu’ils se transforment

I'un dans l'autre avec une période tres longue) :

lordre de mo > (puisque p, <€ my), variant de 10eV pour Z =1 a

113 113 1 1 2 o
14Cd — 33In, saln — '35 Sn, 5iob — 15Te

Cet intervalle de stabilité se trouve en outre diminué par le phéno-
meéne de désintégration B, avec émission d’un électron ne sortant pas
de l'atome [création e]. Dans ce cas l'électron vient occuper une
case vide du cortege périphérique et I'énergie de création de cet
électron dans le processus nucléaire se trouve diminuée de I'énergie
de liaison de l'orbite sur lequel il vient se placer. Pratiquement ceci
se produirait si I'on pouvait peler I'atome de ses couches électro-
niques. _ ‘

Si 'on considere maintenant deux isobares stables dont les nombres
atomiques different de deux unités, on peut montrer, comme I'a fait
Sizoo [S1] a 1'aide de la formule semi-empirique de Bethe-Weizsacker,
que le noyau isobare intermédiaire se transforme généralement par
émission B~ et par capture d’électrons orbitaux (ou émission B+ si
I'énergie disponible le permet) dans les noyaux stables voisins : par
exemple le }JK, intermédiaire entre {A et ;iCa, se transforme par
émission B~ dans *°Ca et par capture dans *°A. Ce cas avait été prévu
par Sizoo.
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B;) Détermination de Uénergie de transition dans le cas de caplure,

1) Si la capture est accompagnée de positons, 1'énergie maximum
WV, des positons émis permet de connaitre ’énergie A W emportée par

le neutrino :
AW W+ 2mge?.

Par exemple : {;Zn se transforme en §Cu par capture et par émis-
sion B+ (fig. 4) [W1].

1,45

L’énergie maximum des positons étant environ 0,45 MeV,
AW==z1,45 MeV.

S'il n'est pas possible de déterminer 1V, le seul fait qu'il existe des
positons (ou une raie d'anihilation de 0,51 MeV) permet d’obtenir une
limite’inférieure de A W:

AW>2m,ct.

2) S’iln’y a pas d’émission de positons 1l est plus difficile d’atteindre
AW, car on ne connait pas toujours avec précision les masses exactes
des noyaux. On a pu cependant procéder ainsi dans le cas de la désin-
tégration du "Be.

On peut aussi estimer parfois 'ordre de grandeur de I'énergie de la
transition a partir des données empiriques sur la variation de I'énergie
de liaison des nucléons en fonction du nombre de neutrons et de
protons du noyau.
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Cette méthode, due a Bethe-Weizsacker, Bohr et Wheeler, I. Curie

[C1], est encore trés peu précise, par suite du petit nombre de rensei-
gnements dont on dispose sur I'énergie de liaison des nucléons dans

Mme p, BENOIST ET R. BOUCHEZ

les noyaux.
En appliquant cette méthode au cas de la désintégration du **Zn on
trouve que 1'énergie maximum emportée par le neutrino est environ

L W (MeV)
146 [ ome e oo ——-
[-
LR S - -
. 65
095 f------- it Rt n
o 30
v Y
Y
045 f-v-vm-- I I
! Y
ob------~ 65
ZE,Cu

Fig. 5. — Schéma 1.

1,5 MeV; ce qui permet de conserver le schéma 1 et d’éliminer le
schéma 2 (fig. 5).

A W(MeV)
255 [-====---- T--—.
205 fp--mvomc=iofoueeo-
VO
IR REEEEERPES {---
e
¥
0,45 f-m-m-ocm-- e B
¥
65
0f-mmmmmme- 29Cu
Schéma 2
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C. — Schéma de la théorie des désintégrations électroniques.

En désignant par P, la probabilité de capture par unité de temps
d'un électron dans I'état représenté symboliquement par (n), la proba-
bilité totale de désintégration par capture est:

¢)) PC=ZP(,1),

™
la somme étant étendue a tous les électrons périphériques
‘Si on utilise un systeme d’unités tel qu'on prenne mc? comme unité
d'énergie, ii/mc® comme unité de temps et ni/mc comme unité de lon-
gueur, m étant la masse au repos de l’électron, la période 7. de désin-
tégration est exprimée en unité sti/me? (qui vaut 1,24 10—2*' s); d’otr :

©)) T.=L2/P.= ()—})8—6 - 10—2! secondes.

c

Le probleme théorique essentiel est le calcul de la probabilité P,
de capture d'un électron dans un état (n).

Nous envisagerons d’abord ce probleme dans le cadre de la théorie
de Fermi et nous passerons ensuite en revue les modifications essen-
tielles apportées par Konopinski et Uhlenbeck et par la théorie du méson.

Dans son mémoire de 1934, Fermi remarque I'analogie entre I'émis-
sion B et le phénomene d’émission de lumiére par un atome. L’'émis-
sion de lumiére consiste dans le passage d'un électron d’un état initial
a un état final d'énergie plus faible. Cette transition serait due a
I'interaction entre 1'électron et le champ de photons.

Se laissant guider par cette analogie, Fermi [ait les hypothéses sui-
vantes :

1° L’émission B (comme la capture) est due a l'interaction directe
entre nucléons et particules légéres : électrons et neutrinos. Dans ces
conditions, si H désigne la partie de l'opérateur hamiltonien des
rucléons qui représente cette interaction, on peut définir, en méca-
nique quantique, une probabilité de transition par unité de temps, du
systeme nucléons et particules légeres sous l'effet de 1'énergie H:
cette probabilité avec les unités choisies est donnée par:

f V*HUd<
D

ou U et V sont les fonctions d’onde représentant le noyau dans I'état
8

2

A3) P=2rp

Y
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initial et dans I'état final respectivement, o un facteur statistique,
I'intégrale étant prise sur le volume nucléaire D.

2° Dans I'émission de lumiere l'interaction d'un électron avec le
champ de photons fait intervenir linéairement la fonction d'onde du
photon émis au point ou se trouve I'électron.

Par analogie, Fermi admet que I'énergic H est une combinaison
bi-linéaire des fonctions d’onde de I'électron et du neutrino, prises en
la position du nucléon qui se transforme.

3° Enfin la densité d’élément de matrice dans P doit étre invariante
dans une transformation de Lorentz. Cette condition réduit a 5 le
nombre des formes indépendantes que peut prendre I’expression VHU
(en supposant que nucléons et particules légeres sont décrites par des
fonctions de Dirac). Ce sont:

(S =Gs(VBU)3*BY ()
V= Gy (VU5 ) — (V) (%2 ) §
(%) T = Gr {(V*BaU) (*BaW ) + (V*3al)) (¢*BaWny) §
A=0G, g ( WZU) (‘P*:’)‘V(nQ —(V*:U)(6*7:% (ny) % .
P = Go(V*BysU)(s*BysWny)

Dans la capture d'un électron dans 1'état (n) o et W, décrivent
respectivement le neutrino émis et I'électron capturé.

Gs, Gv, ... sont des constantes qui caractérisent I'importance de
chacune des interactions. Elles sont analogues & la charge électronique
e dans/le cas de l'interaction entre les particules chargées et le champ

\

de photons.

Les opérateurs 8, _1), —0'), v; représentent des matrices a 4 lignes et
4 colonnes quon obtient par combinaison linéaire des matrices « de
la théorie de Dirac et qui agissent seulement sur les indices des fone-
tions d'onde. ,

De ces 5 formes d'interaction, Fermi utilise la deuxiéme, qui pré-
sente le plus d'analogie avec 'énergie d'interaction de la théorie
électromagnétique. Ultérieurement, Konopinski et Uhlenbeck [K1]
essayent de choisir parmi elles en s’appuyant sur ['étude expé-
rimentale des spectrés du Na%, du P*2 et du RaE. Il semble d'apres
leurs conclusions, qu'on puisse éliminer les interactions S, P et A.

En outre Marshak [M], tenant compte des résultats de Konopinski
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et Uhlenbeck, conclut que seule linteraction tensorielle T pouvait
rendre compte des résultats expérimentaux.

Toutefois, ces conclusions ne sont pas encore décisives. Il se peut
qu'aucunc de ces formes ne représente correctement linteraction
considérée et qu'il soit nécessaire d'envisager une combinaison linéaire
de plusieurs d'entre elles, mais les résultats expérimentaux ne per-
mettent pas actuellement de faire un choix.

Les hypotheses de Fermi, faites par analogie avec la théorie de
I'émission de lumiere par les atomes, ne sont pas les seules qu'on
puisse faire, Une modification fut apportée a la théorie de Fermi par
Konopinski et Uhlenbeck [K2]. Elle fait intervenir, au lieu de ¢, ses
dérivées premieres par rapport aux coordonnées ct au temps. La modi-
fication de Konopinski et Uhlenbeck a semblé tout d’abord une amé-
lioration, mais des expériences ultérieures se sont prononcées en
faveur de la théorie plus simple de Fermi.

Cependant la théorie de Fermi devait échouer complctement pour
rendre compte de 'ordre de grandeur des forces nucléaires : de méme
que l'interaction entre particules chargées résulte d'un échange de
photons, de méme l'interaction entre nucléons, d’aprés Fermi, serait
due aun échange d’une paire électron-neutrino entre un proton etunneu-
tron. L'interaction entre nucléons et particules légeres intervient donc
pour rendre compte des forces nucléaires et de la désintégration 8. En
utilisant pourla constante G la valeur qui convient pourl'émission B, on
trouve pourles forces nucléaires des résultats beaucoup trop faibles (pour
le deutéron on trouve une énergie de liaison 10!* fois trop faible).

C’est pour avoir une théorie qui rende compte a la fois de I'émission
B et des forces nucléaires que Yukawa proposa en 1935 la théorie du
méson. Dans cette théorie, I'interaction entre deux nucléons ou entre
les nucléons et les particules légeres n'est plus une interaction directe,
comme dans la théorie dé Fermi, mais se fait par échange de mésons.
On peut, pour la capture, imaginer le processus suivant en deux

étapes:
Pp+e —>n—+m*+e”

n+m*+4+e " —>n-+v,
P, n, e, v et m* représentant respectivement un proton, un neu-
tron, 1'é¢lectron capturé, un neutrino et un méson positif.
La capture, comme I'émission B, devient un phénomene nécessitant
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I'intervention d'un état intermédiaire virtuel et mettant en jeu deux
groupes de constantes, qui donnent respec’tivement I'importance de
I'interaction entre les mésons et les nucléons d’'une part, les mésons
et les particules légeres d’autre part.

Il est alors possible de rendre compte a la fois des désintégrations
électroniques et des forces nucléaires. Dans un premier mémoire
Yukawa décrit simplement le champ de mésons par une f(onction
d’onde scalaire et trouve pour le spectre d'énergie des rayons f la
méme formule que Fermi. Mais cette théorie scalaire ne permet pas
de rendre compte correctement des [orces nucléaires. Un nouveau
formalisme, ou le champ de mésons est décrit par un vecteur, est
développé par plusieurs auteurs et la forme correspondante de la
théorie de I'émission B est donnée par Yukawa et ses collaborateurs ;
elle conduit encore aux mémes résultats que la théorie de Fermi.
L'introduction par Méller et Rosenfeld d’'une interaction ayant lieu a
la fois par mésons vectoriels et par mésons pseudo-scalaires conduit
Rozental [R1] a une généralisation de la théorie de I'émission B, mais
la encore la théorie mésonique n’apporte pas de modifications essen-
tielles a la théorie de Fermi et ne permet pas de lever les difficultés
liées a cette derniere.

Il n'est donc pas utile de discuter plus en détail les résultats fournis
par la théorie du méson qui, d’autre part, sous sa formme actuelle pré-
sente toutes les difficultés inhérentes aux théories quantiques des
champs et semble de ce fait devoir étre profondément remaniée.

Nous exposerons simplement ici la marche générale du calcul de la
période de capture d'un électron (n) lorsqu'on a choisi pour repré-
senter I'interaction entre les nucléons et les particules légeres I'une
des formes (4). Dans une deuxiéme partie nous donnerons les carac-
téristiques essentielles des différents résultats auxquels conduisent
ces cinq possibilités. Enfin nous calculerons la probabilité totale P, de
désintégration par capture.

D. — Calcul de la probabilité de capture d'un électron dans
I’état (n).

L'électron capturé qui se meut dansle champ du noyau N, de charge

Z est décrit par une fonction d'onde W,y & quatre composantes, fonc-

tion propre du spectre discret de I'hamiltonien de Dirac [B3] appar-
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tenant & 'un des deux types suivants :

/ l—m—i—‘¥’2
> Yy fa(r)

214-3
l+m~+—22
2l + 3/> Y {n;t’/zfu l(r)
Type () j=1+1/2 l Lt m o+ 1/2
+m _
Y={"31 ) YR Ga )
| —m 4+ 1/2\¥% w1
\w‘ 91+1/> Yypr G
4 l+m—1 2
21_1 /) Y}l—liﬂFn el 1(7")
— —i
’ \ 2—- 21111_1 > Yy;n—-:lﬂFn.—l—l(r)
Type (b) j=1— .
¥, — l_’m+1/) /ZY m—1/2
a— A1 Yi Gn.—1-1(1)

I m - 1/2\'"2
= () )

Chaque état (n) est caractérisé par un ensemble de quatre nombres
quantiques =n, j, I, m: n est le nombre quantique principal ; dans
la notation spectroscopique ordinaire n = 1 correspond a la couche K,
n=2 a la couche L, ...

L'action des autres électrons du cortéege est traduite approximati-
‘vement par l'introduction dans les formules d'une charge effective
Z.g =7 — e. Une valeur approchée du Zq est obtenue trés simplement
en utilisant les constantes d’écran e données par les régles de Slater [S2].

L’interaction entre le neutrino &mis et les particules chargées étant
négligeable, le neutrino émis avec une impulsion ¢ est considéré
comme une particule libre et peut étre décrit par une onde plane,
solution de I'équation de Dirac en l'ab§ence de champ, et normalisée
dans un volume unité:

QP;:_i/‘/Q%eﬁ? 97=_1/¢§%¥9ﬁ?
) 9 =— 12T IGTT ) g2 eaiT
= /‘/éel—q)—r C?_':O

1
=0 _—1/‘/231 r
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La masse du neutrino est supposée égale a zéro —.
¢* correspond au cas ou la projection sur Oz du spin du neutrino est
+1/2; o~ au cas oul elle est — 1/2.

Ux» qy» g, Sont lescomposantes de I'impulsion du neutrino sur les axes.

Avec les unités choisies I'impulsion g du neutrino est mesurée par
le méme nombre que son énergie cinétique et est de 'ordre de quelques

unités, |?: est << R, R étant le rayon nucléaire (R < 1/40).

On peut donc remplacer 'exponentielle eid 7 par le développement
elq r _1+1qr+(l_q_)_+

Le rapport d’un terme au suivant est au moins 10.

Une fonction d’onde du type (6) décrit un neutrino dans un état
déterminé de spin, émis avec une impulsion donnée en direction et en
grandeur. D'aprés la formule (3) la probabilité de capthre d’un électron
dans I'état (n) avec émission d’'un-neutrino de spin donné dans I'impul-
sion ¢ et comprise dans I'angle solide dw est:

2
f V*HUd'r\ .
D

Pour avoir la probabilité de capture de l'électron (n), toutes les
directions d’émission et d’orientation du spin étant également pro-
bables, il faut d'une part effectuer la sommation S, sur les deux états
de spin du neutrino, d’autre part intégrer sur toutes les directions de
I'impulsion.

p est un facteur statistique égal 2 la densité d’états finaux du systéme
des nucléons et des particules Iégeres lorsqu’il est décrit par les fone-
tions d'onde V et 9. On admet que V' correspond a un état déterminé
du noyau, p est alors égal 4 la densité d’états du neutrino décrits par
une fonction du type (6) et est donné par:

Pén)dm = 2npdw

dnqid dw
pdgde = t}lﬂ_’l X

d’ou, avec notre choix d’unités h2n =1:

pdqdw = g_qdm
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La probabilité de capbure par unité de temps d'un électron dans
'état (n) est alors donnée par:

2

(M P<n>=izg,sv f dew f V*HUdx| -
br N

La partie du probleme qui reste encore a résoudre est la description
du noyau dans I'état initial et dans 1’état final par les fonctions d'onde
U et V. L'état actuel de la théorie des forces nucléaires ne permet pas
d’écrire un hamiltonien qui représenterait correctement l'interaction
‘entre les nucléons, mais des remarques générales sur la symétrie de
cet opérateur permettent de préciser le probleme. L'énergie ¥ des
nucléons (énergie cinétique + énergie d'interaction) doit étre indépen-
dante du choix du systéme de référcnce dans l'espace a 3 dimensions :
%6 doit étre d'une part invariant lors d'une rotation des axes, et com-
mute donc avec l'opéraleur moment angulaire total J du noyau.
¥ doit d’autre part étre invariant lors d'une inversion des axes, ce
qui entraine que toute fonction propre de # lors d'une symétrie par
rapport al'origine est multipliée par + 1 ou — 1 et correspond respec-
tivement 2 un état pair ou impair.

On peut donc définir au moins deux grandeurs intégrales premieres,
J et la parité. Chaque fonction propre de # correspond a des états de
moment angulaire total et de parité déterminée. La transition du noyau
initial N, au noyau (inal N, pourra étre caractérisée par la différence
AJ des moments angulaires totaux et par le changement de pa{rité
(« non » signifiera que I'état initial et I'état final ont méme parité,
« oui » des parités différentes). ,

D’autre part on démontre que toute expression de la forme

f V*TUd-

(ou T est une grandeur”tensorielle de variance déterminée) ne differe
de zéro que lorsque sont vérifiées certaines regles de sélection concer-
nant J et la parité. Par exemple :

Si T est un scalaire fV*TUd-r ne differe de 0 que si A/ =0, non.
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Si T est un pseudoscalaire /V*TUdr ne differe de 0 que si AJ =0,
oui.

Si T' est un vecteur /V*TUd-r ne differe de 0 que si AJ =10 +1,
oui (pas 0 - 0).

Si T est un pseudovecteur fV*TUdr ne differe de 0 que si
AJ =0, =1, non (pas 0 - 0).

Toutes ces remarques permettent de simplifier le calcul de P, et
d’obtenir des résultats ayant davantage de sens physique.

En eflet une expression de la forme {f V*HUd-<| se décompose en

une somme de termes correspondant aux différentes parties de l'opé-
rateur H, aux quatre composantes des fonctions d’onde et au déve-
loppement de I'exponentielle dans la fonction ¢ du neutrino. Si on se
propose de calculer P, dans le cas AJ =0, « non », il suffira de

conserver les fermes de la forme fV*TUdr ou T est un scalaire. Si

on fixe |AJ}| <1, « oui », on conservera seulement les termes ou 7T est
un pseudoscalaire ou un vecteur, et on obtiendra ainsi une suite de
valeurs P, Pl,, ... correspondant a un choix de AJ et de la parité.

Calculons par exemple la probabilité de capture d'un électron s
de spin +1/2(j=1/2, 1=0, m=1/2) dans le cas de [linter-
action V.

Dans I'hypothese AJ =0, « non », il suffira de conserver le plus
grand des termes ou T est un scalaire qu'on obtient en considérant le
premier terme en V*[/ de l'interaction, la composante ¥, en Y, de
I’électron et le premier terme du développement de I'exponentielle.
On obtient, d'apres la formule (7):

8) P — 94-%—‘7—2 f de
-

2
_ &vg* f VEUG(r) de
8 D

2

f VAU YyGu(r) 1 /Y2 dx
D .

Une difficulté se présente du fait que G,,(r) présente une singularité
a l'origine. On I'évite en calculant comme Fermi la fonction G,, pour
une valeur de r égale au rayon nucléaire R.
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D’autre parton a:
g = €9+ €spn

ou ¢, est la différence d’énergie propre entre le noyau N, et le noyau
N, et ol €5, est 'énergie totale de 1'électron s sur la couche n.
On obtient finalement :
f V*Ud=

2
f V*Ud~
D

résultats théoriques et expérimentaux dans le cas des spectres . C'est
une fonction décroissante de la charge Z du noyau N;.

On trouve par un calcul identique que la probabilité Pj_ de capture
d'un électron s de spin —1/2 (j =1/2, P=0, m = — 1/2) est égale
aPl,.

La probabilité totale de capture d'un électron K par exemple est
donce

(82) =G ML G2(R).

Le facteur G% peut étre déduit de la comparaison des

L2
(81) Pk=7 - "k (0 + )Gl
G*| [V*Uds 1
en posant par analogie avec la désintégration B, om =
0

nkg < 2 désignant le nombre d'électrons présents sur la couche K.
Dans I'hypotheése |AJ| <1, « oui », toujours pour un électron s, on

obtient :
fV*rUd‘c 312
3
3< V*:Udr><fV*;)Udr> —ec. c.%
D

(00 Gnow)'fno(ﬂ))].
3 4n 4R

bn 47:1?2 2=R

©) P:=9i9—2[

fV*aUd
D

/

Gi(R) | [2(R) _ Gno(R)[ no( B) 2

P! fait intervenir les éléments de matrice f
D

V*rUdr et f V*alUd-r.
D
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f V*rUd~ ~B’ f V*Ud-:'
D | D '
et f V*:Ud-rlrvv/c f V*Udr

|J b | D |

ot v est la vitesse des nucléons dans le noyau (v/c ~1/10).
Py

o 1/100.

On définirait de méme P¢ par la condition |AJ] < 2, « non », et on

aurait }I;i - 1/100.

On retrouve ainsi la notion de transitions permises et interdites

introduite de la méme facon dans le diagramme de Sargent des émet-
teurs B.

On peut montrer que

?

On a par suite pour une méme valeur de Z,

P} correspond a une transition dite permise,

P} — interdite d’ordre 1,
P; ,— interdite d’ordre 2,
ete.
E. — Vue d’ensemble sur les résultats de la tbéorie. — Calcul

de la probabilité totale de désintégration par capture P..
1° Transilions permises.
Lors d'une transition permise, seuls les électrons s (j=1/2,

1=20)et p(j=1/2,1=1) peuvent étre capturés avec une probabilité
appréciable.

La probabilité totale de désintégration par capture P? est de la
forme :
P2=PK+PL|+PL“+'--

Elle est donnée par la formule :

(10) P!= G2 M

Az )Pk (e0 + ex)2G3o + n, (e0 +€1,)2Gh
+ nLu<50 -+ 5L11)2F22,—2 —+ ... 3

ou ng, np, Npg.... repl'ésentent le nombre d’électrons K, L, L, pré-
sentés dans le cortege.
Seul le coefficient G*| M[* est caractéristique de I'interaction choisie ;
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il est égal aux expressions suivantes :

Interaction G MP
S G§ fV{SUd-:
/b I
\Y G% fV*Ud-r
D |
- 2
T G‘-i-fV[SaUd-r
D |
- 2
A G fV*cUd‘rl
D

PS G%s fV[ﬂYsUd—.‘

D

D’apres la variance tensorielle de I'opérateur qui figure dans 1'élé-
ment de matrice M, ces coefficients peuvent étre classés dans trois
groupes, qui different essentiellement par la nature des regles de
sélection correspondantes. Les coefficients des interactions S et V ne
sont différents de 0 que pour .AJ =0, changement de parité « non »;
I'interaction PS impose AJ = 0, changement de parité « oui », d’aprés
les résultats du paragraphe D). Ce sont les régles de sélection intro-
duites par Fermi qui exigent que lors d'une transition permise le noyau
initial et le noyau final aient le méme moment angulaire total J. Les
‘coefficients des interactions T et A sont différents de 0 pour AJ =0=%A,
changement de parité « non », et correspondent aux regles de sélee-
tion de Gamow et Teller, plus souples que celles de Fermi, puisqu’elles
autorisent en outre, pour une transition permise, un AJ égal a == 1.
Dés lors, si I'on peut déterminer expérimentalement les moments
angulaires totaux du noyau initial et du noyau final, et si leur différence
est égale 4 =1, si d’autre part on peut affirmer que la transition
correspondante est permise, on peut conclure que les interactions S, V
et PS ne peuvent a elles seules rendre compte des phénomeénes. Clest
ce que Konopinski a essayé de montrer dans'son article de 1943 [K3].

On peut faire sur la formule (10) les autres remarques qualitatives
suivantes :

a) Les énergies ex, ¢, ... des électrons capturés étant en général peu
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différentes de I'énergie au repos de I'électron (égale a 1 dans le systéme
d'unités choisi), P? est sensiblement proportionnelle & (g + 1)

b) La probabilité de capture d'un électron donné est proportionnelle
au carré de la plus grande des parties radiales de la fonction de Dirac
correspondante ou I'on a remplacé la charge du noyau par un Z.

Si Z n'est pas trop grand, cette quantité est peu différente de la
densité de probabilité de présence de l'électron correspondant a la
limite du noyau.

Or cette probabilité décroit trés rapidement quand n croit et pour
une méme valeur de n elle est beaucoup plus faible pour les électrons
p: que pour les électrons s.

C'est ce qu'illustre le tableau suivant:

Z ko(R) Gio(R) Fi, —o(R)
10 1,6><10—? 4,2><10~° 1,8 ><10—°
20 1,4><10—2 8,2 >< 10—+ 6,7 ><10—"
30 5,6><10~2 45 ><10-3 1,2><10—3
40 1,6><10— 1,4 >< 102 8,4 ><10—*
60 95510~ ,  1,0><10! 235102

La contribution des électrons des couches M, N, ...

est donc négli-

geable : c’est pour cette raison que les auteurs se sont bornés dans
les premiers mémoires a considérer la capture K.

¢) On peut remarquer également que P, comme la densité électro-
nique au voisinage du noyau, est une fonction croissante du numéro
atomique Z.

Si I'on admet que P est de I'ordre de grandeur de P%, P?doit varier
sensiblement comme Z? (la correction d’effet d’écran est peu impor-
tante ; pour la couche K: Z,s = Z — 0,30).

Pour ¢, =1 on obtient des périodes de désintégration dont I'ordre
de grandeur est le suivant:

VA 10 20 30 40 60

leo 3,4><108  3,8><10* 9,810 3,4><10® 5,8><102

d) Influence de Uionisalion.
La formule (10) suggére que la probabilité totale de désintégration
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par capture doit diminuer si on retire des électrons s, p, ou p, du
cortége. Ce fait a été signalé indépendamment par E. Segré (8S,) et
R. Daudel (D).

D’apres les remarques précédentes on voit aussi que, pour que cet
effet soit notable, il faudrait pouvoir retirer des électrons des couches
profondes ; les sources d'éncrgie dont on dispose ne permettent pas
d’obtenir par des procédés d’ionisation physique un pourcentage élevé
d’atomes ionisés profondément pendant un temps suffisamment long
pour pouvoir observer la variation de période.

Cependant on peut remarquer (B 8) que pour des valeurs de ¢, suffi-
samment voisines de la limite inférieure, par le jeu du facteur
(0 +€,)?, la probabilité de capture d'un électron L peut devenir aussi

grande que la probabilité de capture d’un électron K. Le rapport % est
égal a 1 pour les valeurs suivantes de ¢ : K

VA 10 20 30 40 50 60
€ —0,99 —0,99 —0,97 —0,93 —0,90 —0,86

On trouverait de méme des valeurs de ¢ pour lesquelles % serait
égal a 1. K

Bien que d’'un point de vue statistique il puisse exister des transi-
tions N; — N, correspondant a ces valeurs de ¢;, comme la période de
capture est inversement proportionnelle a (¢ + 1), le phénomene
de capture est moins fréquent pour les faibles valeurs de ¢, et la
variation de période plus difficile a étudier.

De ces différentes considérations, et d'une étude de la liste des
radioéléments qui se transforment par capture, il résulte que le
nuclide le plus favorable & l'observation de l'influence de l'ionisation
est le Be? qui peut par simple ionisation chimique étre amené sous
forme de Be** ou les deux électrons L, ont été retirés. Des expé-
riences ont été effectuées pour mettre en évidence la variation de
période correspondante (voir ci-dessous § V).

Il importe cependant de remarquer que la probabilité de présence
des électrons K dans le noyau est plus grande dans le Be** que dans
I'atome neutre de Be, comme le montrent par exemple les résultats de
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la théorie du champ self-consistent de Ilartree. Le départ des élec-
trons L a donc pour conséquence sur la formule (10) donnant la
probabilité totale de désintégration par capture, deux effets de sens
contraires : d'une part suppression du terme qui dépend des élec-
trons L, d'autre part augmentation de celui qui dépend des élec-
trons K.

e) Rapport des probabilités d’émission 3+ et de capture.

Dans toutes les transitions pour lesquelles ¢, >>1 le phénoméne de
capture est accompagné d’émission S+,

Si I'on calcule, dans le cadre de la théorie de Fermi, la probabilité

‘
P;+ d’émission B*, on obtient les valeurs suivantes du rapport Py ! .

P,
P+
Emetteurs £ I;c
c! 2,86 3600
S#t 10,68 1100
Sct? 3,5 7,6
Yes 2.3 2,4

Sht20 4,0 3,0

La capture est donc particulicrement importante relativement a
I'émission B* dans les cas ou I'énergie libérée est faible et la charge
nucléaire grande.

2° T'ransitions inlerdiles.

Pour les transitions interdites, les différentes formes d'interaction
conduisent a des résultats qui different non seulement par la nature
des regles de sélection, mais encore par la formule donnant la .proba-
bilité de capture en fonction de ¢, et de Z.

Mais, dans tous les cas, lors d'une transition interdite d’ordre n, il
ne peut y avoir capture avec probabilité appréciable' que d’'¢lectrons

dont le nombre quantique j est < 2“—2_*'1—

Un électron a donc d’autant moins de chances d’étre capturé qu'il
appartient a un état correspondant & un nombre quantique j plus
élevé.

Comme pour les transitions permises, bien que les formules soient
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pour chaque interaction plus compliquées, la probabilit¢ de capture
est une fonction croissante de ¢, et de Z. (Pour les transitions inter-
dites d’ordre 1, la probabilité totale de capture P! est sensiblement
proportionnelle a (eg+ 1)*.)

Pour ¢,=1 on obtient les ordres de grandeur suivants pour la
période de capture:

Z i0 20 30 40 60

Wy, 6,8>100  4,9>10% 91><107 255157  3.4><10¢
(. 3,8> 101" 1,8><10 2,4><10'2 35,2510 4,8 >< 1010
(O 4£,3>1020 1,2><101° 1,2><10* 2 1><10'7 1,4>< 1016

(™, (M correspondant respectivement aux transitions interdites
d’ordre 1, 2, 3.

Les transitions interdites conduisent a des variations relatives de
période par ionisation un peu plus grandes (pour une méme valeur
de Z et de ¢) que les transitions permises, mais correspondent & un
phénomene dont la mise en évidence expérimentale est encore plus
délicate, puisqu'il s'agit d'émetteurs & périodes plus longues.

IIl. — I’HYPOTHESE DU NEUTRINO
ET LA CAPTURE DE NEGATONS ORBITAUX

A) Arguments pour Phypothése du neutrino.

Dans le cas de la radioactivité B on observe que les électrons émis
n’ont pas tous la méme énergie ; ils forment un spectre continu d'éner-
gie s’étalant depuis une valeur trés faible, probablement zéro, jusqu’a
une valeur maximum W, (fig. 6). L'énergie de la transition n'aurait
donc pas une valeur unique, mais pourrait varier de maniere continue
entre les valeurs myc® et myc® + W, ; mais cette facon de considérer
le phénomene est incompatible avec la conception de la désintégration
B s’effectuant entre niveaux nucléaires quantifiés.

Orl'étude expérimentale de laradioactivité « et des photons nucléaires
associés (travaux de Rosenblum, Rutherford, ..., cf. [B4]), des bilans
energétiques des transmutations, la détermination des masses exactes
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des noyaux par le spectrographe de masse, ... (ef. [B1]) permettent
d’affirmer I'existence de niveaux quantifiés dans les noyaux.

Dans la radioactivité £, on peut donc affirmer que
I'énergie de la transition a une valeur bien définie
égale a: (myc® + W), dansle cas ou aucun photon
n'accompagne |'émission .-

Une deuxieme difficulté- est relative a la statis-
n tique et aux spins des noyaux : la radioactivité § et
300 la capture d’électrons ne modifiant pas le nombre
atomique du noyau, le noyau initial et le noyau final
possédent la méme classe de spin (entier ou demi-
entier) et obéissent a la méme statistique ; or
200 | I’électron émis ou absorbé étant un « fermion »

)r n/N
N=1800
400 |-

(statistique de Fermi-Dirac) .et son spin étant —;—

(en unité h/2x), il ne peut y avoir conservation du
100 - spin total, et par suite de la statistique du systeme,
'si 'on e fait aucune
hypothése supplé-
mentaire. Or la loi
> de comservation du

MeV spin (analogue a
Fig. 6. — Speetre conlinu de RaE obienu au Wilson .
d’aprés M. Lecoin (laboraloire Guric) [L1]). celle de la conser-

vation de la quantité

de mouvement) semble aussi bien établie que la loi de la conser-
vation de |'énergie.

Ces deux contradictions importantes relatives a la non-conservation
de 1'énergie et de la quantité de mouvement du systeme sont levées
si 'on suppose, comme 1'a fait Pauli en 1933, 'existence d’une parti-
cule hypothétique : le neutrino. L’émission §— (ou B*) s'expliquerait
par la transformation d’un neutron en proton (ou vice-versa) et la
création simultanée d'un négaton (ou d'un proton) et d'un neutrino
(ou d’un anti-neutrino). Le neutrino émis en méme temps que le
négaton emporterait une partie de 1'énergie de la transformation de
telle maniere que :

AW = myc? + pyc? + W,+ W,
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AW étaiit 'énergie de la transition nucléaire (en supposant qu'il n'y
ait pas de photons v).

Les difficultés précédentes disparaissent avec cette hypothése:
d'une part, d’aprés I'équation précédente, le principe de conservation
de I'énergie se trouve vérifié, d’autre part, si I'on suppose que le
neutrino a un spin l?’ﬂ' et suit la statistique de Fermi-Dirac comme

un électron, le principe de conservation du spin total se trouve lui
aussi vérifié. .

L’hypothése du neutrino gert de-base a la théorie de la radioactivité
8 faite par Fermi. Les succeés relatils de cette théorie, concernant la
prévision de la limite supérieure de I'énergie 1V, et les relations entre
W, et la période 7" de la radioactivilé 8, sont de solides arguments
en faveur de I'hypothese de Pauli.

Toutefois ce ne sont pas la des preuves directes pour cette hypo-
these. Aussi de nombreux auteurs ont essayé de mettre en évidence
le. neutrino. L’'absence de charge qu’il est nécessaire d'attribuer au
neufrino pour satisfaire le principe de la conservation de 1'électricité
ne permet pas d'observer un effet primaire d'ionisation ; en outre, le
fait qu'on n’ait pas observé d'effet secondaire d’ionisation, analogue a
celui créé par les rayons y, indique qu'il n’existe pas d'interactions
électromagnétiques importantes entre le neutrino et les autres parti-
cules. Enfin les recherches sur l'eflet d’ionisation di au moment
magnétique du neutrino ont été négatives [B5, N1] et permettent
d’affirmer que le moment magnétique du neutrino, s'il existe, est infé-
rieur & 1/7000 de magnéton de Bohr. D’autres expériences ont été
tentées pour mettre en évidence le neutrino a partir du recul du noyau
final de la transformation radioactive. Nous examinerons ces expé-
riences plus loin.

En ce qui concerne les anti-neutrinos émis au cours de la radioacti-
vité 8+, ils ne se distinguent pas des neutrinos, mais se trouvent intro-
duits dans le formalisme mathématique. Le neutrino, comme I'électron
négatif dans la théorie de Fermi, ohéil a I'équalion d’onde de Dirac ;
celle-ci conduit a des solutions correspondant a des énergies positives
et négatives. Tous les états d’énergie négative sont ordinairement
vemplis et lorsqu'un de ces états se vide, le « trou » ainsi créé est

observable comme un anti-neutrino dont la charge et le moment
) 9
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magnétique sont opposés a ceux du neutrino. Mais la charge et proba-
blement le moment magnétique élant nuls, la parlicule et I'anti-parti-
cule ne se dislinguent pas dans ce cas.

B) Energie emportée par le neutrino dans la capture
d’électrons.

A la suile de la caplure de I'éleciron, I'énergie du noyau initial
augmente environ de 0,5 MeV el revient 4 1'état stable en libérant
une quantité d’énergie égale a AW+ 0,5 MeV, A1V élant I'énergie
de la transition entre les deux niveaux nucléaires. Or la libération de
cette (iuantité d’'énergie, lorsqu’aucun y n'accompagne le processus de
capture, n'est pas observable. On admet, par analogie avec I'hypothese
de Panli,"que le neutrino emporte cette énergie.

Soit par exemple la transformation du ;Be en jLi par capture d’élec-

tron orbital:
iBe+°%,,—iLi
AW 4+ myc? =0,926 mUM = 0,86 MeV.

D’apres la valeur de celte énergic! le noyau ;Be ne peut se trans-
former que par capture d’élecirons orbitaux. On n'a d’ailleurs jamais
observé expérimentalement de positons. En outre 1'expérience montre
que 10 °/, des transitions s’elfectuent avec émision d'un photon y de
0,45 MeV environ. On suppose que dans un cas le neutrino emporte
0,86 MeV et dans 'autre 0,41 MeV.

C) Essaide mise en évidenceduneutrinoparlereculdunoyau.

On peut essayer de détecter le neulrino par le recul du noyau. Ce
recul peut étre observé dans la radioactivité B, mais c¢’est dans le cas
de la capture qu'il est le plus important (4 énergic de transition et
masse du noyau final égales).

Les premiers essais sur le recul du noyau furent eflectués par
Leipunski en 1936 {L2] sur le **C (émetteur de positons de période

1. D’aprés les masses exacles des alomes sclon Matlauch et Flugge (1942) déduiles
des données expérimentales sur le seuil de la réaclion 7Li (p, n) "Be.
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20 minutes et d'éncrgie maximum 0,95 McV); par Crane et Halpern
[C2 C2a] en utilisant une chambre de Wilson avec **Cl (émetteur
de période 37 minules ct d'énergie maximum 5 MeV). Dans ces deux
séries d'observations les auleurs conclurent que la quantité de mouve-
ment du noyau de recul était légerement supéricure a celle calculéce
lorsqu’on suppose qu'il n’y a pas de neutrino émis.

K. C. Wang [W2] en 1942 suggere d'uliliser le recul du jLi résultant
de la capture d’électron orbital par ;Be. Ce noyau a deux possibilités
pour se transformer en iLi: a) dans 90 °/, des transitions toute I'éner-
gie est emporlée par le neulrino: soil 0,86 McV; b) dans 10 °/, des
cas un photon de 0,45 MeV cst émis et le neutrino emporte 0,41 McV
environ. Dans le premier cas, la quanlilé de mouvement prise par le
noyau jLi est égale a celle du neutrino émis et 1'énergie de recul Wy
du noyau jiLi est égale a \Wu= W,/2Mc* (M élant la masse
exacle du noyau ect 1V, I'énergic emportée par le neutrino),
soit 57 ¢V environ. Dans Je deuxiéme cas I’énergie de recul
due a I'émission de pholons y de 0,45 MeV est seulement de I'ordre
de 16 eV.

-L’expérience a été réalisée en 1942 & Chicago par J. S. Allen [A3].
Cet auteur, opérant dans le vide, détecte les noyaux de recul *Li chargés
positivement a l'aide d'un tube multiplicalcur d’¢lectrons (fig. 7).

Multiplicfbeur

B d’électrons

Grille |
accélératrice == === =———===
Grilli%'arrét e ————— G, ,

- Pt Source de Be
Compteur G.M. @
Fig. 7. — Schiéma du disposilil de J. S. Allen.

Entre Ja source el la premiére électrode de ce tube il interpose une
grille G, portée a un polentiel positif variable +-v pour arréter les
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ions “Li. Les rayons y soni détectés par un compteur G-M. Allen observe
un potentiel d'arrét de la grille de 45 eV environ (fig. 8) et ne trouve

IA
1
l
1
|
! ! 1 | ! 1 I ev
0 10 20 30 40 50 60 70 »
Fig. 8. — Variation de linfensilé due aux noyaux de recul 7Li en fonction du

potentiel appliqué a la grille d’arrél Ga.

pas de coincidence entre les noyaux de recul et les rayons v émis dans
des directions opposées (si le recul provenait des rayons y le nombre
de coincidences aurait été 80 fois plus grand dans les conditions expé-
rimentales). En oulre le potentiel d'arrét trouvé dans ces expériences
doit étre majoré de quelques eV afin de tenir compte de 'absorption
dans la couche de gaz existant loujours & la surface du support de
plaline, du travail d’exiraction des ions positifs hors de la surface de
ce métal, de la pénétration des atomes "Be dans le support, ...

Les expériences précédentes comportent de nombreuses corrections
et causes d’erreurs ; aussi n'est-il pas possible d'en déduire des rensei-
gnements quantitatifs précis sur l'énergie emportée au cours de la
capture ; on nc peut rien dire en outre sur la nature de la particule
emportant cette énergie.

Comme conclusion, nous retiendrons que le recul du noyau ’Li a
¢té mis en évidence et que la valeur expérimentale maximum de son
énergie correspond approximativement au recul du a I'émission d'un
neutrino de masse voisine de zéro.

Cette expérience montre que les lois de conservation de I'énergie et
de la quantité de mouvement ne sont pas mises en défaut, mais n'in-
dique rien de¢ plus. L’énergie disponible pourrait étre emportée par
une ou plusieurs particules; on suppose uniquement, par raison de
simplicité, qu'il y a un seul neulrino émis.

Toutelois il serait possible de choisir entre ces hypotheses : dans le
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cas de plusieurs neutrinos le noyau de recul aurait un spectre continu
d’énergie, tandis qu'un seul neitrino émis correspondrait a une raie
monoénergétique pour le noyau de recul. L'étude expérimentale de la
répartition de I'énergie des noyaux de recul permettrait donc de préci-
ser le mécanisme de la capture d'électrons.

Une expérience analogue a celle d’Allen a été laite par B. T. Wright
[W3] surle '*7Cd : le 1°7Cd se transforme par capture en *"Ag; Wright
a mis en évidence le recul de '°"Ag, mais n'a pu déterminer I'énergie
du recul: ce noyau °"Ag quittant le support a I'état d’atome neutre.

En attendant des expériences plus décisives, on conserve I'hypo-
thése du neutrino parce que, d'une part elle permet d'interpréter
d'une maniere satisfaisante de nombreux phénomenes, et d'autre part
elle sert de base a la théorie de la désintégration B, théorie qui a déja
rendu de nombreux services, -

Récemment K, G. Wang [W4] a proposé d’utiliser la désintégration
B~ de !*B, dont la période est 2,2.10—2 seconde et dont I'énergie
maximum des B est 12 MeV; dans ce cas I'énergie maximum du noyau
de recul atteint plusieurs milliers d’électronvolts.

I[V. — METHODES EXPERIMENTALES POUR L’ETUDE
DE LA CAPTURE DES NEGATONS ORBITAUX

¢
A. — Généralites.

La capture d’¢lectrons est moins facile & observer que les émissions
« ou . En général on caractérise la capture a 'aide du rayonnement
X qui la suit; on peut parfois la mettre en évidence par des méthodes
indirectes ; citons:

a) Lorsque I'émission $* se produit parallelement a la capture, on
peut, en déterminant le nombre de noyaux radioactifs initiaux et le
nombre de positons émis, estimer l'importance du phénoméne de
capture. ’

Roberts et Heydenburg [R2] ont opéré de cette maniére pour étudier
la transition '?N - 13C 4 e*, 13N étant produit a partir de '2C par
réaction (d, n): 2C+ 3d ='’N—+!n. Ces autcurs ont interprété la
différence observée entre le nombre de neutrons et de positons émis
par '*N comme due a la capture d'électrons orbitaux par !*N. Dec tels
dénombrements absolus sont délicats et il est difficile d'obtenir une

AY
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précision satislaisante ; dans l'exemple précédent, les résultats de
Roberts et lleydenburg ne sont pas assez précis méme pour affirmer
I'existence de la capture.

b) S'il est possible de déterminer le nombre de noyaux formés ct
celui de positons émis, on peut atteindre la proportion de la capture
ct de I'émission B*.

Cette méthode, due & Alvarez [A2], a été expérimentée sur le $iNa

par H. Weltin [W35]:
22Na— 2Ne +- e*

22Na 4+ e~ — 22Ne

La comparaison entre la quantité de Ne déterminée par microana-
lyse, suivant la méthode de Paneth ct Peters, et le nomlire de positons
permet d'estimer la proportion de capture. Celle-ci, dans le cas de
**Na, serait environ 2 fois plus importante que I'émission de positons 2.

c) Sile noyau émet un rayonnement v et se désintégre uniquement
par capture, la comparaison du nombre de noyaux formés et du
nombre de photons permet de mettre en évidence une capture com-
plexe : cette méthode a été appliquée par Roberts, Heydenburg et
Locher [R3] sur "Be. "Be est formé a partir de jLi par réaction (d, n):

SLi—+ 2d — Be*—+ !n.

Le dénombrement des neutrons donne le nombre de noyaux ?Be*
formés. Or ces auteurs observent que “Be peut revenir a 1'état fonda-
mental jLi en émettant des photons y de 0,45 MeV environ, dont le
nombre est environ 10 fois plus faible que celui des neutrons formés
dans la réaction le(dn)7Be Ils supposérent le phénomene de captme

7L1

complexe suivant: Ce
7Be* iLi —+ hv.

Mais généralement le phénomene de capture peut étre caractérisé a
I'aide du rayonnement X qui I'accompagne. La mise en évidence de
ce rayonnement peut constituer une preuve expérimentale directe du
phénomene de capture. On ne pourra cependant en déduire I'existence
du processus de capture qu'apres estimation des phénomeénes de con-

2. W. N. Good clal. (Phys. Rev., 69 (1946), p. 313) ont oblenu par une méthode de
coincidences moins.de 50/, de captures K(eg/pp << 80/6).
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version interne, I'effet photoélectrique pouvant conduire également a
I'excitation de I'atome et a I'émission d'un rayonnement X.

La détection du rayonnement X, et principalement de la raie K_, se
heurte parfois a de séricuses difficullés expérimentales: le rayonne-
ment K, des éléments de nombre atomique inférieur & 20 possede une
longucur d'onde supérieure a 3 A, nécessitant une technique spéciale;
les noyaux émetteurs de positons dont I'éncrgie maximum est grande
ont généralement une faible probabililé de se transformer par capture
et le rayonnement X émis a une intensité faible.

B. — Etude de la capture & I’aide de la chambre de Wilson.

Jacobsen [J1] cut le premier I'idée de détecter les raics X caracté-
vistiques de la capture ; mais les sources peu intenses qu'il utilisa ne
lui permirent pas d'observer dans la chambre de Wilson des traces de
photoélectrons produits par la raie K, accompagnant la capture d'élec-
trons par le noyau *’Se.

B,. IL"nerg:'e du rayonnement X.

William et Pickup [W2], étudiant le noyau **V, déterminérent
I'énergie du rayonnement X a partir de son absorption dans le gaz de
la chambre : ils étudierent pour cela la décroissance du nombre de
photoélectrons (d’énergic 4000 ¢V cnviron) en fonction de la distance
a la source, les électrons provenant de celle-ci étant éliminés par un
champ magnétique de 2 000 gauss environ.

On peut également déterminer 1'énergie du rayonnement X a partir
de I'énergie des photoélectrons, du moins en ce qui concerne les
atomes de nombre atomique pas {rop petit: on obtient I'énergie des
photoélectrons soit en dénombrant le nombre de paires d'ions le long
de leur trajectoire, soit de préférence en mesurant la longueur
moyenne de leur trajectoire (parcours moyen).

La précision de cette méthode ne permet pas de distinguer des raies
d’énergie voisine et d'intensité comparable, elle ne permet pas par
conséquent de déterminer avec précision le nombre atomique de
I'atome producteur du rayonnement X primaire, et de distinguer deux
raies provenant d'atomes de nombres atomiques voisins.

Etant donné que cette méthode a un faible pouvoir séparateur et
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que la détermination du parcours moyen nécessite des mesures tres
longues au stéréocomparateur, on peut la remplacer par celle de la
« portée moyenne », distance entre la premiere et la derniere paire
'd’ions de la trajectoire des photoélectrons : la dispersion est dans ce
cas encore un peu plus grande, mais les mesures sont beaucoup plus
{aciles.

Cette méthode a été développée par Tsien San-Tsiang, C. Marty et
B. Dreyfus [T1], qui montrerent expérimentalement que le rapport de
la portée moyenne au parcours moyen était constant pour des néga-
tons d’énergie inférieure a 50 keV (0,55 dans I'argon ; 0,63 dans l'air).

B,. Détermination du rapport P,/P..

Le dénombrement simultané des positons et des photéélectrons
permet d’atteindre le rapport P, /P, a la condition que 'on connaisse
le nombre de photoélectrons produit par des phénomenes secondaires
(conversion interne, arrét des électrons dans la maticre, ...). dans la
chambre de Wilson au cours d'une détente.

Ce rapport a été délerminé par ce procédé par Williams et Pickup
[W6] sur **V et par Walke, Williams et Evans [W7] sur *7V.

La chambre de Wilson est un appareil de choix pour estimer, par
simple inspection, l'importance relative des photoélectrons (dus a des
rayonnements X ou y mous), des électrons Compton ou de matériali-
sation (dus a des photons plus énergiques), des électrons positifs ou
négatifs accompagnant la capture, et de suivre leur évolution au cours
du temps ; mais elle ne permet pas de mesures quantitatives précises :
¢nergie des photons K, provenantdela capture, valeurdurapport P, /P,.

C. — Etude & la chambre d’ionisation et aux compteurs G. M.

Au contraire, ]Ja chambre d'ionisalion et les compteurs G. M.
détectent globalement les phénomeénes, qui sont d’ailleurs plus faciles
a analyser lorsqu'une étude préalable a ¢té effectuée a la chambre de
Wilson.

En ce qui concerne spécialement le rayonnement X : la détermina-
tion de son énergie et de son intensilé peut étre effectuée a l'aide
d'une chambre d’ionisation ou d'un compteur.
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La chambre d'ionisation est du type couramment utilisé dans les
mesures des rayons X (cf. par exemple: Complon et Allison [C3],
Smick et Kirpatrick [S3, K4]).

Le compteur est construit de maniére a posséder l'efficacité maxi-
mum pour le rayonnement X étudié ; nous avons utilisé par exemple
des compteurs remplis d’argon a une pression assez élevée (20, 10 ou
méme 70 cm de Hg); ces compleurs sont fermés du coté o pénetre le
rayonnemenl par une fenétre mince (5 mg/ecm? d’aluminium) et fonc-
tionnent par « effet gaz »; leur efficacité est alors sensiblement propor-
tionnelle a la pression et atteint 50 °/, pour le rayonnement K,Ni pro-
venant de la capture d’électrons par ¢*Cu ou *'Cu.

Le point de fonctionnement ne dépasse jamais 2000 V a condition
(qu'on ajoute 10 a 20 °/, d’alcool dans le gaz du compteur. Pour des
rayonnements X plus énergiques, on a intérét a travailler avec des
compteurs rempli:s de xénon & la pression atmosphérique.

1° ENERGIE DU RAYONNEMENT X.
a) Par simple absorption.

L'énergie du rayonnement X peut étre mesurée parfois par simple
mesure d'absorption, lorsque la variation du coefficient d’absorption
est suffisante dans la région de 'atome étudié: c'est le cas-de la
capture par 5*V (16 jours).

K.Ti peut étre mis en évidence par absorption dans l'aluminium ;
c'est ainsi que L. W. Alvarez [A2] mit le premier en évidence le
phénomene de la capture d’électrons. .

b) Par la méthode de Uabsorplion eritigue.

La méthode de 'absorption critique utilise des écrans dont I’énergie
des électrons K des atomes qui les forment encadre celle du rayon-
nement X étudié. Un photon X peut expulser seulement un électron K
dont I'énergie de liaison est plus petite que son énergie propre: on
pourra donc caractériser le rayonnement X a l'aide de la différence
des courbes d'absorption obtenues avec des éléments voisins convena-
blement choisis.

Cette méthode a été employée par Alvarez [A2] sur le rayonnement
K. du Zn en utilisant des écrans de Ni et de Cu dont les discontinuités

d’absorption correspondent & des longueurs d'onde respectives de
Y
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1,48 et 1,38 A ; la plus grande partie de la raie K,Zn se trouve entre
ces limites. La raie K.;Zn par contre se trouve en dehors des disconti-
nuités d'absorption L. ct possede une énergie supérieure a cclle des
discontinuités d'absorption ; elle est donc fortement absorbée dans le
Ni et le Cu. Il est imporlant de bien canaliser le rayonnement X de
fluorescence K.Ni provenant des atomes de Ni excités par le rayon-
nement K,Zn, ce qui évite de diminuer anormalement ’absorption du
rayonnement primaire.

¢) Mélhode de fluorescence.

O’Neal, Schar(fl ct Goldhaber [O1] ont employé cette méthode pour
étudier le rayonnement X émis au cours de la transformation du *?!Te
de 125 jours. Leur dispositif, représenté figure 9, se compose d'un

Compteur

Fig. 9. — Schéma du disposilif de 0° Neal el al.

compteur C, sensible aux rayons X, comme détecteur, d’'un écran de
plomb, E, entre source et compteur, de dimensions suffisantes pour
arréter les photons X, et d’'une couronne E, jouant le role d'émetteur
secondaire pour le"compteur C. Les photons secondaires émis par E,
(Ag, Cd, Sn, In) sont en partie absorbés dans les écrans d’aluminium,
E..

Lorsque la discontinuité d’absorption K de I’élément composant E,
a une énergie supérieure a celle du photon X incident, on recueille
uniquement dans C des photons diffusés ; lorsqu’elle lui est inférieure,
les photons X excilent la couche K des atomes de E;, qui émettent a
leur tour des photons secondaires de fluorescence.

Cette méthode sensible a permis a leurs auteurs de mettre en évi-
dence dans le rayonnement primaire les raies K,Sb et K,Te.
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2° INTENSITE DU RAYONNEMENT X.

La détermination dc l'intensité absolue du rayonnement X est déli-
cate. Elle pcut étire déterminée, lorsqu’elle est sulfisante, a 'aide d’une
chambre d’ionisation construite pour des mesures absolues (cl. Compton
et Allison par exemple [C3]).

Sinon on peut 'alteindre par compteur, mais I'étalonnage de I'effi-
cacité d’'un compteur est moins facile que celui de la chambre d'ioni-
sation. Nous n'étudierons pas la déterminatlion de l'efficacité du rayon-
nement X de la chambre d'ionisation ou du compteur?, ce qui serait
trop long. ‘

Indiquons simplement les différentes corrections nécessaires pour

VI{(: Facteur de fluorescence
100 [~

. _nombre de photons K émis
K nombre d’ionisations K

S0 —

0 ] | | | J
0 20 40 60 - 80 100

Zr
Fig. 10.

passer des valeurs brutes obtenues au nombre d'atomes excités au
niveau K par la capture ; ce sont:

a) L'angle solide effectil dii & la canalisation du dispositif expéri-
mental et corrigé des effets de parois.

3. Gf. a ce sujel: Intensilés absolues des rayonnements émis par #4Gu et 81Cu par
R. Bouchez el G. Kayas J. de Phys. et lc Rad. (sous presse).
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b) Les différentes absorptions dans la matiére de la source et toute
matiere entre source et détecteur.

¢) L'efficacité du détecteur.

d) Le facteur de fluorescence 11, c’est-a-dire le nombre de photons
émis par atome excité auniveau K ; 1 — Wy est appelé ordinairement
le « facteur de conversion interne » de photon K (électron Auger et
photoélectrons) (cf. courbe donnant la variation de Wg en fonction
de 7 : fig. 10).

e) La contribution a l'intensité obtenue des photons de la série K
autres que les photons K, (K. et Ks,).

f) La contribution a l'ionisation de la couche K de phénomeénes
autres que la capture K: conversion interne des photons nucléaires,
effet photoélectrique, arrét des électrons dans la matiere (si leur éner-
gie est supérieure a la discontinuité d’absorption du niveau K).

Il est donc difficile de déterminer I'intensité absolue de la capture,
aussi n'existe-t-il que fort peu de résultats dans la littérature. Nous
les discuterons plus loin.

D — Analyse spectrogr;zphique.

Les rayons X accompagnant la capture peuvent aussi étre détectés
a I'aide d’un spectrographe a grande luminosité. Les spectrographes
dans lesquels le faisceau de phbtons est limité par une fente étroite
ne sont pas assez lumineux pour détecter les faibles rayonnements X

Cristal
__________

° %/}/%///2\ Phedographique

Cercle focal
Fig. 41. — Spectrographe a cristal courbe de sel gemme utilisé par Abelson.

accompagnant les transitions nucléaires. Deux types de spectrographes
a grande luminosité ont été utilisés avec succes : ils comprennent un
cristal courbe dont le rayon de courbure n'est pas trop grand (infé-
rieur 4 30 cm environ) et travaillant soit par réflexion (type Johann),
soit par transmission (type Cauchois).

Le premier type a été employé par Abelson [A4] (fig. 11). Il com-
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prend un cristal de sel gemme : dans I'air on peut I'utiliser pour détec-
ter les raies K, d'éléments de numéro atomique supérieur a 23 environ
(3,5 A ou 5000 eV) et les raies L, d’é¢léments de numéro atomique
supérieur a 59. Avec cet appareil, Abelson a mis en évidence les raies
K.Zn et K.Ni accompagnant les captures K du ¢’Ga et du ¢*Cu.

Le deuxieme type de spectrographe, a cristal courbe, a été utilisé
par Edwards, Pool et Blake [E1] (fig. 12). Ces auteurs employerent

SourceéElectro—aimant_
S

-

Film photographique

Fig. 12. — Speetrographe a cristal courbe par transmission ulilisé parJ. E. Edwards.

des cristaux de quartz, de mica ct de gypse et observerent les raies
K.Ag accompagnant la capture K de '°7Cd et !°°Cd (cristal de mica),
les raies K,Ni (cristal de quartz) et K,Cd (ecristal de mica) caractéris-
tiques des captures K de ®*Cu et !'2In (2,7 jours). '

Ces spectrographes a grande sensibilité ont par contre un pouvoir
séparateur faible. Les sources utilisées étant larges, la canalisation
pas tres stricte, les raies obtenues sout larges. Toutefois ce pouvoir
séparateur est sulfisant pour séparer les doublets K, ou L. appar-
tenant a deux éléments voisins. En effet dans le cas du spectrographe
utilisé par Edwards et al., la largeur du doublet K. d'un élément dans
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la région du Mo est 5 .10~ A environ ; alors que la distance entre les
doublets K, de Ag et Cd est 24 .10~ A, soit environ 3 [ois la largeur
d'un doublet. , .

Cette méthode permet de préciser le numéro atomique de 1'élément
é¢mettant le rayonnement X et peut remplacer la méthode de 'absorp-
tion critique, soit lorsqu'il devient tres difficile de réaliser des écrans
sélectils, soit lorsque le rayonnement X considéré est complexe (raies
K, d'éléments voisins).

Cette méthode permettrait aussi d'étudier les cas de double ioni-
sation K : considérons un noyau Z qui se transforme par capture K et
laisse le noyau Z — 1 dans un état excité a partir duquel il y a émis-
sion d'un rayonnement vy fortement converti; si l'atome Z —1 est

_keV
szowt ----- .'__{ —
E C
' ! 107
YT S _! .............. (‘d_-__7/2 ou 3/2
vy
:
E (5*
O 3/2
o |07 'g' i LT 1;2
Fig. 13.

encore excité au niveau K quand le photon est émis, tout électron K
de conversion laissera I'atome dans un état doublement excité au
niveau K. Ce fait peut se produire lorsque la probabilité d’émission
du photon X est plus faible que celle de 1'¢lectron K de conversion.
Les pholons K émis et laissant les atomes excités une seule fois au
niveau K ont une énergie plus grande et voisine de celle des photons
K desatomes Z. D'oti un déplacement d’une partie de la raie K, (Z—1)
vers les plus petites longueurs d'onde que l'analyse spectrale peut
révéler. Ce cas a été signalé par Alvarez [A2] sur *"Ga et par O'Neal
[O1] sur **'Te; aucune étude n'a encore été effectuée par l'analyse
spectrographique et 1'on posséde peu d'informations sur les périodes
relatives des émissions des photons X et vy.
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Remarquons que I'un des principaux avantages de la méthode est
la possibilité de mettre en évidence des raies X peu intenses en faisant
des temps de pose trés grands, compatibles avec la période du noyau
étudié.

Toutelois cette méthode ne permet pas de déterminer l'intensité
absolue du rayonnement considéré, car il est difficile d’établir une
relation entre l'intensité d'une raie, telle que la révele I'étude au
microphotometre, oi a la cellule photoélectrique, ct le nombre de
photons responsables de cette raie. D'autre part le facteur de trans-
mission ou de réllexion pour le cristal utilisé n'est pas connu avec
précision et varie notablement avec la longueur d’onde.

V. — RESULTATS EXPERIMENTAUX

On connait actuellement une soixantaine de cas de capture, du {Be
au 3°Np. La capture des électrons K est la seule mise en évidence,
aucune capture d’électron L n’a été observéc : Deutsch et Elliott [D2]
n'ont pas réussi a I'observer dans le cas de **Mn, noyau qui se trans-
formerait, selon Marzak [M2], par capture L avec une probabilité rela-
tivement importante.

L'analyse spectrographique a mis en évidence des raies L,, mais il
n’est pas possible de conclure 4 une capture L sans étude quantita-
tive, extrémement difficile par cette méthode.

Une mise en évidence indirecte de la capture L est en cours sur le
"Be : les premiéres expériences [B6] a I'aide des compteurs ne sont pas
encore décisives .

Nous classerons les dilférentes captures K connues d'apres la nature
des rayonnements émis :

A. — Capture K sans émission de positons : —y<{g <1.

A,) Sans émission de v : capture simple.

La détection de la raie K. de I'élément précédent constitue dans ce
cas une preuve de la capture K.

4. Nole sur épreuves: La caplure L a ¢(€ mise en évidence sur le 7Be par
R. Bouchez el al. (€. R., Parvis, 227 (1948), p. 825; J. de Phys., mai 1949) cl sur '0A
par Ponlecowo el al. (Phys. Rev., avril 1919).
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On connait avec certitude un seul nuclide dans cetfe classe: **V
(600 jours). La comparaison de ce résultat expérimental avec la théorie
ne peul ¢tre faite : on ne connait pas exactement . On peut dire
seulement que la période prévue par la théorie est 600 jours a la
condition de supposer ¢ = — 0,88, le calcul étant effectué en utilisant
le tenseur d'interaction ; un changement de parité « non » et |M[2~0,1,
hypothéses qui ne sont pas anormales.

As) Avec émission de v : capture complexe.

Cette classe comprend deux catégories de transitions. Dans la pre-
micre la différence de moment angulaire total AJ est petite (0==1):
le noyau final comprend alors plusieurs niveaux différant par exemple
parl'orientation du spin d'un des nucléons: type "Be. Dans la deuxieme
la probabhilité de transition est, toutes choses égales, plus faible : soit
parce que AJ est relativement plus grand que dans la catégorie précé-
dente |AJ| > 2, seit parce que la transition s’accompagne d'un chan-
gement défavorable de parité. Le passage de 1'état intermédiaire a
I'état final s’accompagne d’une émission d'un ou plusieurs photons
fortement converlis.

Les noyaux appartenani a cette catégorie sont nombreux : citons
%Ga (84 heures) sur lequel Alvarez [A2] observa pour la premiére [ois
le phénomene de conversion interne en radioactivité artificielle. De
nombreux photons y et électrons de conversion interne accompagnent
la capture.

51Cr (26 jours), dont le rayonnement y de 330 keV est fortement
converti; **Mn (500 jours); **Fe (4 ams); %As (90 jours); '°°Cd
(158 jours); etec. i

Cas du "Be.

Le "Be est le type de la capture complexe comprenant seulement
des transitions permises. Sa période est 54 jours

Nous allons comparer sur cet exemple résultats expérimentaux et
théorie. Les grandeurs comparables sont :_

. . - .2

1) La période totale 7', ou mieux la probabilité totale P = ]7 ;

2) Les périodes partielles (ou probabilités partielles) lorsqu'il y a
lieu : dans le cas de la capture complexe 'Be, on distingue une. pre-
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miere probabilité parlielle P, correspondant a la transition "Be — 7Li,
et une deuxieme P, correspondant a "Be — 7Li*;

1

3) Le rapport des probabilités pour la capture K et'la capture L,
PK/PL 3 /

4) Le rapport 7 des probabilités par capture K et par émission de
positons = Py/P..

Nous limiterons I'étude de I? au nuclide '°*Cd ("Be n'émettant pas
de positons).

Dans le cas ou il n'y a pas d’émission de positons, il est dilficile
d’atteindre avec précision ¢, et d'effectuerla comparaison entre théorie
et expérience. Toutefois Be est un des rares cas ou cette comparaison
est possible ; on détermine en effet ¢, = 0,7 & partir des masses
exactes de "Be et de "Li. .

Les probabilités partielles P, et P, sont déduitesde la proportion de
photons y de 0,46 MeV émis lors de la transition 7Li* > 7Li: le rapport
du nombre de photons au nombre total de captures est compris entre
3°/, et 30 °/, [R4] (on ne possede pas de résultats expérimentaux plus
précis). -

Nous indiquons figures 1 et 2 les schémas de la transition "Be - "Li;
les états 3/2 et 1/2 du "Li étant probablement des états P (1 =1).

En premiére approximation on peut négliger la capture L ; la proba-
bilité P est done égale a la probabilité de capture K, Pk. On a alors

Py=P + P;. N
P n.
Posons p = 2 _ — 1.
P Pi -+ Pg Nk '
1 A2
On sait que Py est proportionnel a (s, + ¢x)?, d'ou Lif = <52+—5"> .
P, e +ex

¢t +<x correspond a I'énergie disponible dans la tramsition
"Be (3/2) > "Li (3/2), soit 0,87 MeV.
€2 4 ex correspond a celle disponible dans la transition

"Be (3/2) - "Li (1/2), soit 0,42 MeV.

Py

087\t . .. .
On a donc Ez(0,42> = 4,3, d'ou ¢ =19 °/,. Rappelons que

I'expérience indique une valeur comprise entre 3 et 30 °/,.
‘ 10
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Calcul de la période.

La probabilité totale P, ou bien la période 7T'x = L,/Px, est plus
difficile a atteindre théoriquement. Elle nécessite la connaissance de
a valeur de I'élément de matrice nucléaire, donc de 7. On sait que la
période est donnée par:

1 1 =
— =+ — + g (s +ex)*Gk.
=T k (s0 +ex)*Gk

3

Les périodes corvespondant aux probabilités partielles P, et P,
peuvent donc étre obtenues a partir de cette formule :
2 \87
k() +er)?GR ;&) + €1<=0—.,—=1,7;
0,51
de méme pour P,

Gy, fonction radiale principale d'un électron K calculée a la surface
du noyau, est obtenue a partir de la solution de Dirac pour un électron
dans le cas d'un spectre continu:

- 1 —+ EK ’ r o »y
G —=— K 9,7 . (Da/ }) 210 -2 g— 2#4R
k=20 @,y & @D !
avec yi =1 —x*2%; v,2=1 pour "Be;

R : rayon du noyau Be (en unités 1{3) = T7,4><1073;
m
ex = (1 — 22322 1.

Pour Z on utilise la valeur efficace dofinée par les regles de Slater
sur les constantes d’écran : pour un électron K cette constante est 0.3.

Finalement :
1 1
==-3,0.10—%
Twe T, e

Rappelons que 'on a posé: 1_ @&
pPESIS POSC: T, T L2 20

résultats expérimentaux sur les spectres B et de la théorie permet
d'écrire :

|M|*; la comparaison des

RIPORR! (s
To— 1000
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On obtient une valeur inférieure de 7, en prenant |[M|*=1; d'on
T, = 1000. Cette valeur correspond au cas ot les fonctions d'onde des
noyaux "Be et "Li seraieni identiques ; physiquement ceci signifiec que
la transition s’effectue sans réarrangement nucléaire.

On peut obtenir une limite supérieure pour 7T, en considérant la
transition permise !'C—!'B. Les noyaux !'C et ;B different par une
particule « ; on suppose que la transition ''C - !'B s’accompagne d’un
réarrangement plus notable que dans le cas "Be - "Li, on peut écrire
|Mge >|M|}ic. L'élude de la transition §* C'' — *'B permet d'atteindre
dans ce cas |M|* 2 1/4.

La valeur T, correspondant a 7Be est donc comprise entre 1 000 et
4000, d'ou 28 _]OU/I‘S < Tx <110 jours: la valeur expérimentale est
environ 55 jours.

Ce résultat signifie que la transition "Be - "Li est accompagnée
d'un réarlanvement interne moins important que dans le cas de la
transition 'C— !'B.

L'état de nos connaissances sur la structure des noyaux ne nous
permet pas de préciser davantage.

. Cas de la capture L.

-

On sait que P¢~ (go + &,)*G i, d'ou:

Pu _ (e (O

Py \e+ex) \Gg/)’
ol e, ey, sont les énergies de liaison d’un électron K et d’un électron
L,; on peut négliger leur différence devant .

Il reste :
Pu <G_L>
)K - GK

Un calcul analogue-a celui effectué pour G montre que

G, ==1/2(aZ.n)

T.a constante d'écran pour électron L, est 2,05.
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o Pu T Py T (22,050
I totli==> bt o D (TN N 8102
vien Py~ Pr Py 3 <Z—U,3> ~1,8.102,

soit : f’i’é‘l,B 102,
Py

La contribution de la capture L est inférieure a 2 °/,.

Si I'on ionise 'atome "Be, on réduit la probabilité de capture ; il en
résulte une augmentation de la période. Ce fait a été signalé indépen-
damment par E. Segré [S4| et R. Daudel [D3]. Si par exemple on ionise
completement la couche L, de I'atome "Be, la période de capture de
l'ion "Be sera théoriquement 2 °/, plus grande que celle de ’atome
neutre. Le calcul précis de cette variation ne peut étre fait, car il
nécessiterait la connaissance exacte de l'ionisation de la couche L, dans
chacune des formes (2 °/, représente une limite supérieure).

Nous avons effectué des expériences en vue de mettre en évidence
la variation de période prévue Lhéoriquement. Les premiers résultats
expérimentaux [B6] donnent une nette indication en faveur de cette
variation de période en fonction du degré d'ionisation de I'atome;
mais il n'est pas encore possible de donner un résultat quantitatif.

D’autres expériences plus précises sont en cours”, utilisant une
méthode dillérentielle a 'aide de deux cLiambres d'ionisation reliées a
un systeme électrométrique tres sensible.

B. — Capture K avec émission de positons. 7%1.“_;> 1.

Oc
Si la désintégration ne s’accompagne pas de rayonnement y, la mise

en évidence des raies X caractérise la capture ; dans le cas contraire
il est nécessaire d’estimer la contribution due a la conversion interne
dans la couche K avant de conclure au phénomene de capture.

B,) Pas de rayonnemenl v: les deux transitions p* et capture K
sont généralement permises. ’

Tous les noyaux émetteurs de positons correspondant a une transi-
tion permise et n'émettant pas de rayonnement y appartiennent a cette
catégorie, mais seuls sont plus faciles a étudier ceux dont les proba-
bilités de capture et d'émission $* sont comparables.

Type §Cu (3,4 heures): la probabilité d’émission B* est théorique-

5. Nole sur épreuves : ces expériences onl permis de mellre cn évidence une

varialion de période de l'ordre de 10/0; GI. C. R., Paris, 1948 par R. Bouchez, R, ¢t
P. Daudel, Muxarl el Journal de Phys. et le Rad. (déji cité).
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ment 4 fois plus importante que celle de capture K, mais on ne possede

pas de détermination expérimentale ¢ du rapport ! = %

B,) Avec rayonnement y.

Les transitions appartenant & cette catégorie sont beaucoup plus
complexes.

Leur complexité dépend du nombre et de la nature des niveaux
intermédiaires. Il peut exister par exemple une capture complexe
« permise » (cf. § A;), accompagnée d'une émission B* également
« permise » :%*Zn, '97Cd...

" L’émission peut étre « interdite » ; dans ce cas la capture appartient

au type °"Ga et le rayonnement y est souvent fortement converti:
V48, 52Mn...
Sur le rapport I = Pg/P..

Les probabilités de capture K, Py, et celle d’émission B+, P, sont
2
proportionnelles a I'élément de matrice nucléaire |M|* = !fV*HUdr' .
I/ D

Cet élément de matrice est le méme dans le cas d'une capture el d'une
émission B+ correspondant & une méme transition et disparait dans le
rapport R = P/P..

Ce rapport est une excellente grandeur de comparaison avec la
théorie de la désintégration 8, car il est indépendant des fonctions
d’onde nucléaires, que I’'on ne connait pas.

On peut effectuer le calcul de I? en faisant certaines hypothéses sur
la nature de la transition et le choix des opérateurs d'interaction.

La détermination expérimentale de R n’est pas lacile. Aussi peu de
transitions s'effectuant par capture et émission B* ont été étudiées
quantitativement. Une étude précise est celle de la transition
Cd C—FL‘}TAg par Bradt et al. [B7].

Calcul de R = Px/P.. dans le cas de {J'Cd - i§"Ag.

Les deux transitions sont permises.

On a vu dans ce cas que:
K= %(—) . %(so —+ex)2Gk.

6. Note sur épreuves : Récemmenl R. Bouchez et G. Kayas onl délerminé pour le
61Gu le rapport Pg/P .+ ct ont oblenu : 0,35 =% 0,06 (J. de Phys., avril 1949).

P
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D'autre part indiquons que dans le cas d'une transition §+ permise
interaction Bs non, on a:

)
-

dans laquelle vy, = (1 — «2%%)'2; ¢, p, énergie et impulsion du positon
émis ; g, énergie (ou impulsion, on néglige la masse au repos du neu-
trino) du neutrino émis.
3, lN(YO—']ﬂZE/p)2
To=4pI1)*o—2 @ mnfilp 20— L) .
0 ( P ) ‘ Mz(Y""' .)2

r . .
On trouve ))—'5:4_:3;)0, en excellent accord avec la valeur expéri-

mentale : 320 2= 30.

Remarquons que si 'on effectuait ce méme calcul en utilisant la
Smodification de la théorie de la désintégration B par Konopinsky-
Uhlenbeck, on trouvereit environ 18 . 102,

La théorie de Konopinsky-Uhlenbeck est définitivement rejetée.

(. — Embranchement capture K, émission #~.

Les régles concernant cet embranchement ont été établies par
Sizoo. On peut schématiser les conditions par lesquelles un tel type

[}

MA
A pair A impair
:
5 | '
O 1 . i
:B N
' 7 ] 1 1
H I i ) ' 1
' | ! : : :
A A
A N | T —
, L i o
L <! ! —_— 1 1l I
Z-1 Z Z 2+ Z 271 ZZ 7+
Fig. 14. Fig. 15. -

d’embranchement peut se réaliser en tracant les courbes isobares
M = (%) pour A pair (fig. 14) et A impair (fig. 13).
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On constata que pour une série isobare A impair un tel embran-
chement ne peut exister; pour une série isobare A pair, un noyau de 7
impair instable encadré par deux noyauxisobares stables se désintégrera
par émission 8+ (ou capture K) et par émission B~ (si les conditions
énergétiques le permettent). L'embranchement (3+8—) a été observé sur
§iCu (12,8 heures), surlequel fut faite la premieére observation; {2Cl (1 an);
19K (2. 10® an) ; §1Sc (85 jours); I5As (27 heures); etc.

L'embranchement (CK.B™) existe pour 3Ta (8 heures) ; i*Au
(2,7 jours) tres probablement.

CONCLUSIONS

Sauf de rares exceptions, 1'étude de la capture n’a pas dépassé le
stade descriptif; on posseéde encore tres peu de renseignements quanti-
tatifs sur les embranchements capture K-émission §*. La comparaison
de ces renseignements. avec les théoriés a par exemple contribué a
rejeter celle de Konopinsky-Uhlenbeck'; par contre la théorie de Fermi
permet de les expliquer.

On peut donc dire qu’én premiere approximation, la théorie de la
capture calquéc sur celle de la désintégration § de Fermi est en accord
avec les faits expérimentaux.

En outre, on sait que dans le domaine des émissions $ I'accord est
également en premiere approximation satisfaisant. Il n’en reste pas
moins que la théorie de Fermi est baséc sur des hypothéses générales
qui ne sont pas exactes dans la forme dans laquelle elles ont été
formulées : Uinteraction des nucléons n'est pas réalisée par le couple
électron-neutrino.
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EFFET SZILARD ET CHALMERS

(Transformations chimiques
accompagnant les réactions nucléaires)

par M. HaissiNsky

Maitre de recherches a
PInstitut du Radium — Paris

Soit un composé de formule cilimique AB,C,... soumis & l'action
de neutrons thermiques. Admeltons, pour simplifier, ‘que seul I'atome
A subisse la transformation nucléaire

“A+In—>, A -y

Par l'effet de I'émission d’un photon y, 'atome A’ peut subir un
recul mécanique généralement assez violent pour briser la molécule et
séparer cet ateme du reste de 1'édifice. L'atome A’ peut ainsi se
trouver dans des conditions chimiques tres différentes de celles dans
lesquelles sont les atomes isotopes A n’ayant pas subi la transforma-
tion nucléaire et la séparation isotopique A’/A devient alors possible.
C'est l'effet Szilard et Chalmers dans le sens stricet, historique du mot.

Ces auteurs ont observé [1] qu'en irradiant de l'iodure d’éthyle
C.H;I avec des neutrons lents, une fraction importante de I'iode radio-
actif se trouve sous forme d’iode libre et peut étre séparé de I'iodure *.

Mais comme nous le verrons tout a I'heure, des faits analogues
peuvent étre observés dans des réactions nucléaires autres que (n,y),
par exemple dans les transitions isomériques, dans les réactions avec

1. Pour la technique de 1a méthode et ses amélioralions, voir [2], (3] et [4].
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émission « ou 5, dans les réactions de fission, etc. Dans tous ces
cas les transformations nucléaires peuvent étre accompagnées d’elfets
chimiques modifiant plus ou moins profondément I'édifice moléculaire
initial. Nous appellerons donc Effct Szilard et Chalmers généralisé
toutes les modifications chimiques accompagnant les transformations
nucléaires naturclies ou artificielles, ou, comme disent les Américains,
Ia chimie des « atomes chauds ».

Dans le cas ou ces transformations conduisent & un changement du
numéro atomique de I'atome bombardé, I'cffet Szilard et Chalmers ne
présente pas d'intérét pratique, puisque la séparation peut généra-
Iement s’effectuer par des méthodes chimiques habituelles. L'étude
de l'effet peut cependant fournir des résultats théoriques d’une
- haute importance, tant du point de vue chimique que nucléaire.
En effet, I'énergie du systéme, son degré d'ionisation et d’excitation
dépendent de la réaction nucléaire. Certaines modalités de celle-ci
peuvent donc étre éclaircies par I'étude de I'état chimique des produitse
de la réaction. Malheureusement, on posséde jusqu’ici peu de données
sur l'effet Szilard et Chalmers généralisé pour les réactions Z > Z’
(Z # Z"), et cet exposé sera consacré surtout aux réactions Z - Z,
(ue nous traiterons en premier lieu. . 1

Suivant I'habitude établie dans les laboratoires de radioactivité et
pour abréger, nous parlerons de I'cffet Szilard au lieu de l'effet Szilard
et Chalmers.

A. — TRANSFORMATIONS NUCLEAIRES
SANS CHANGEMENT. DE Z

a) Réactions (n,Y).

C'est probablement sur les composés organiques des halogenes: Cl,
‘Br, I, que le plus grand nombre de réactions Szilard a été observé.
"Notons parmi ceux-la, en dehors de CH;l déja mentionné, CII,I,
CBr;M, CBr;, CClL,, CH,Br, CII;Br, C;H;I, C:H,Br,, C.H;Cl, ete. Lorsque
ces composés sont irradiés sous forme liquide ou en solution pas trop
diluée, le rendement de l'effet est généralement inférieur a 100 °/, et
nous dirons avec Libby [5] que la rélention n’est pas nulle; si le
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rendement est par exemple de 60 °/,, nous dirons que la rétention est
de 40 °/,, etc. Du point de vue pratique, on doit encorec considérer
I'enrichissement duradioélémenl qu'on peut réaliser par I'effet Szilard,
c¢'est-a-dire le rapport:

activité du produit final par unité de masse
activité du produit irradié¢ par unité de masse

Ce rapport peut varier entre zéro (lon"sque I'effet est nul et qu'il n'y
a pas d'échange entre la forme initiale et la forme finale) et 107 (voir
[3] et [6]).

Le choix de composés organiques pour la réalisation de I'cftet Szilard
s’explique par la nécessité de transformer le produit initial en une
forme bien différente de celui-ci, de sorte qu'il n'y ait pas d’échange
isotopique appréciable du radioélément pendant les opérations de
séparation (condition nécessaire, mais, comme nous le verrons, pas
toujours suffisante). Ce hut est généralement atteint avec des composés
dans lesquels 'élément intéressé est engagé soit dans un composé
-de coordinence suffisamnment parfaite, soit dans un composé typique-
ment homopolaire, pratiquement non dissociable en solution aqueuse.
On doit, par conséquent, s’attendre a ce que les éléments a électro-
négativité élevée, c’est-a-dire les métalloides et les métaux de grande
électroaffinité ou a plusieurs valences, donnent plus facilement 1'effet
Szilard. L'ensemble des expériences de divers auteurs, réalisées géné-
ralement en vue d'applications pratiques, confirme cette prévision.
C’est ainsi que les perchlorates, les chlorates, les bromates, les perio-
dates et les iodates donnent I'effet, I’élément radioactif se retrouvant en
grande partie sous forme des ions Cl=, Br—, I=; le rendement varie
avec les conditions expérimentales, notamment avec le pH [7, 5]. Un
effet Szilard a été observé par Suess [8], en phase gazeuse, méme sur
HBr, 50°/, environ du brome radioactif étant libéré sous forme ato-
mique (mise en évidence par-la réaction avec GdII,).

Les sélénites et les séléniates donnent 'effet Szilard {9] en se trans-
formant en sélénium métalloide, tandis que les tellurates se retrouvent
sous forme de tellurites ; les tellurites ne donnent pas I'effet.

Les phosphates se transforment en phosphites avec une rétention
voisine de 50 °/, [5].

Avec le phosphate de triphényle (CH;),PO, dans le benzéne,
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Erbacher et Philipp [10] ont obtenu des facteurs d’enrichissement de
Yordre de 107. Parmi les.composés d’As, I'acide cacodylique

cII
i,

se transforme en acide arsénieux [7]. AsH; se décompose en ses élé-
ments et on peut recueillir les atomes de radio-As sur une surface
métallique portée & une tension de 1 300 volts [11]. Pour les arsé-
niates Daudel [9] et Siie [12] ont observé, indépendamment 1'un de
Pautre, un effet notable de l'ordre de 50 °/,, avec transformation en
arsénites, tandis que d’aprés Libby [5] la rétention est totale. Les
acides de Sb ne semblent pas donner I'effet [9]2.

Parmi les éléments de transition, Mn de 2,6 h., initialement a ]'état
de KMnO;, se retrouve a 1'état de MnO, [7], avec un rendement qui
varie fortement suivant les conditions expérimentales [5]: en faisant
varier le pH des solutions aqueuses de 9 a 12, la rétenlion passe de
72100 °/, ; elle est nulle dans 'acétone. La recherche d'un effet Szilard_
sur Cr dans CrO,——a donné un résultat négatil [13],bien qu'il 0’y ait
pas d'échange appréciable cntre CrO,—— et Cr***. Des eflets extréme-
ment laibles ont été observés par Siie et Yuasa [14] surdivers composés
du vanadium : ortho-oxyquinoléate solide, cupféronate en solution
benzénique et NaVO; en solution aqueuse.

Des résultats intéressants ont ¢té obtenus par Steigman [15] sur cer-
tains complexes énanthiomorphes des éléments des troistriades, notam-
ment sur les complexes éthylenediamminiques (NH,CH,CH,NH, = en)
de Pt, Rh, Ir et Co:

[Pt(en),] ( 03)2, [Rh(en)](NOy)s, [Ir(en);](NO;), [Co(en),}(NO;),;
4l 150 o6 10

les nombres expriment les [acteurs d’enrichissement observés, soit par
entrainement des produits de l'effet Szilard apres leur réduction a
I'état métallique, soit par extraction avec un solvant organique.

Le complexe mentionné de Co a été récemment comparé par Siie et
Kayas [16] avec ceux des nitrates de cobaltihexamine [Co(NH;)s[(NO;),

2. D’aulres composés de Sb donnenl l'effel (voir nole 8 p. 174).
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et cobaltidiéthylénctriammine [Co(NTLCIT,CH,NHCH.CILNILL),[(NO,),.
Les valeurs moycimes des rendements observés sont rcspcctivement‘
75, 86 et 10 °/,. Le rendement décroit donc avec l'allongement de la
chaine coordinée.

Un facteur d’enrichissement égal a 15 a été observé dans mon
laboratoire par Mlle Scoffier [17] sur le diéthylthiocarbamate de Ni :

/S — N(CGal1,

S
Nid© N6 = e
S — N(C.H,),

&/

Enfin, des effets Szilard ont été réalisés avec des complexes formés
par les sels d'uranyle et la benzoylacétone [18, 19] ou la salicylaldé-
hyde-o-phénylénediimine [20, 21]°: de méme que sur le complexe
formé par ce dernier composé et les sels de Cu [20] 4.

Cet apercu sommaire montre suffisamment que par un choix appro-
prié du composé initial 'effet Szilard est tres souvent facilement réali-
sable dans les réactions (n, v), mais que le rendement, ou la rétention,
d'un systéeme donné, varie entre de larges limites avec les conditions
physicochimiques des expériences. Pour comprendre la raison de ces
variations et pour micux pénétrer le mécanisme de |'elfet, il est
nécessaire de traiter d'abord le probleme quantitativement, afin de voir
la part des résultats qui revient aux conditions nucléaires et celle qui
est causée par des facteurs physicochimiques.

Un photon v dont I'énergie est I, = hv a une quantité de mouve-
ment hv/c = I, /c. Le noyau de recul Compton recoit la méme quantité
de mouvement, que nous désignerons par p: '

P= MV = E‘:/C,
ou M est la masse du noyau et V sa vitesse. Son énergie cinétique
et MV:  (MV)? E?
® E==="%7 2=

3. Un faible effet a élé obtenu avec U par Irvine [22], par précipitation hydroly-
lique Nractionnée de l'acélate double NH,UOy(GH3G05)s ; 238U de 23 min. passe-
rait a I'élat tétravalent plus hydrolysable que I'hexavalent.

4. Pour étre complet, nolons encore que Maier [23] avait signalé un trés [aible
cffel Szilard par irradialion de AuCl; en solulion alcaline, suivie d’'unc réductlion
partielle par I'acide oxalique. Pour un cflet Szilard sur K;Fe(GNg) avee Rd—Fe voir
nole 8, p. 174,
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En introduisant la valeur de ¢ et en exprimant £, en MeV, on a:

536 £2 12360 £,

M ou 3

2 E = Calories/mol.
Si par exemple I'énergie y est émise sous forme d'un seul quantum
de 8 MeV et si M = 100, I'énergie de recul £, =343 eV ="T7900 Cal./
mol., énergie plusieurs dizaines de (ois supérieure a celle qui est
nécessaire pour rompre toute liaison chimique.

On doit cependant faire les trois remarques suivantes :

1) L'énergie cinétique du neutron capturé a été négligée, ce qui est
justifié pour les neutrons thermiques. Dans le cas de neutrons rapides,
I'énergie cinétique de ceux-ci se répartit, suivant les lois d€ conser-
vation des quantités de mouvement et de l'énergie, entre I'énergie
d’excitation du noyau composé et ’énergie cinétique de celui-ci.
L’énergie d’excitation s’ajoute a 1'énergie de liaison du neutron, pour
augmenter l'énergie de recul Compton.

2) D'autre part, E, peut étre émis en cascade sous la'forme de
deux (ou plusieurs) quanta d'énergies E, et E,. £, n'a plus une valeur
définie, mais dépend de I'angle a entre les directions d'émission des
deux quanta. L'impulsion résultantc de l'atome de recul est:

4

12 2 ) :
3) pr= ”—‘+E——i——]‘c']‘2 oS o ;

pour £, = E, et « = 180°, 'impulsion et I'énergie de recul ‘Sont nulles.

On peut montrer® que cette énergie se répartit uniformément entre
les deux valeurs limites [536 (I, 4 E.)*/M ] et [536 (F, — Ey)*/M] eV.
Lorsque I, et £, sont voisins, I’énergie de ggcul peut ne plus suffire
a rompre certaines liaisons chimiques et une partle dcs molécules
initiales se trouverait intacte.

3) Dans I'équation (2), il a été tacitement admis que I'énergie de
recul dépasse largement l'éne'rgie de liaison, de sorte qu'on n'a pas a
considérer 'énergie de translation de la molécule, puisque celle-ci est
brisée par le recul. Dans certains cas, cette énergie peut intervenir et
préserver la molécule de sa destruction.

3. Pour les calculs des énergies de recul dans diflérenles réactions nucléaires,
voir Libby [5] el Edwards [43].
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En désignant la masse de la molécule par (M + m), son énergie de
translation est:
E, = p?/2(M + m).

Il reste alors pour l'énergie d’activation :
> . _ P m
Bo=E—E= oy 3rm

Si m est tres petit, E, peut ne pas suffire pour dissocier la molécule.
Ce cas, rare d'ailleurs, devrait se présenter avec HBr gazeux. L’'énergie
y de Br est émise en 2 quanta, dont la valeur moyenne est suivant
Fleischmann [24] de 5 MeV, ce qui donne pour £, 44 Calories, tandis
que 'énergie de liaison de II-Br est 87,5 Calorics. Les expériences de
Suess [8] montrent cependant une formation de Br atomique attei-
gnant 50 °/,. On est conduit 2 admeflre que les collisions des molé-
cules activées avec d'autres molécules font augmenter I'énergie d’exci-
tation aux dépens de I'énergie de translation et provoquent la rupture
de la liaison H-Br.

Les remarques 2) et 3) pourraient expliquer I'importance de la
rétention dans certaines réactions Szilard. D'une facon générate cepen-
dant, la rétention varie avec les conditions physico-chimiques du
milieu et ne peut donc étre imputée a l'insuffisance de I'énergie de
recul. C'est ainsi, par exemple, que, suivant Libby [5], elle est de
75 °/, avec C.H;Br liquide et de 4 °/, seulement avec le composé gazeux.
D’autre part, Gliickauf et Fay [25] ont constaté que I'effet Szilard sur
des molécules organiques contenant des radio-halogénes conduit a une
synthése, en faibles proportions, de nouvelles molécules radioactives,
dans lesquelles I'atome-halogéene se substitue généralement a un atome
d'hydrogene. Par exemple, dans l'irradiation par neutrons lents de
CHyl, il se forme 19 °/, de CILI,; dans celle du bromoforme CHBr;,
29 °/, sont transformés en CBr;, etc. Ce résultat montre que I'énergie
des rayons y est sulfisante, dans les cas examinés, a rejeter I'halogéne
de sa molécule initiale et le laire pénétrer dans une autre. Enfin, la
dilution par un solvant d'une substance liquide irradiée peut annuler
complctement la rétention 11 :

CBr, pyr R =60°/,

CBr, 1,15 °/, mol. + C,H;0H R =287/,
CBr, 0,064 °/, mol. + C,H;0H R= 0°/,

A
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On connait une situation analogue en photochimic. Ici aussi le ren-
dement quantique de certaines réactions est plus élevé a I'état gazeux
qu'a l'état condensé. L'hypothése de la « cage » de Franck ct Rabi-
nowitsch [26] explique cette différence. Suivant ces auteurs, a 1'état
condensé, une particule activée par la lumiere (atome, radical libre)
est génée dans son mouvement, emprisonnée par les molécules envi-
ronnantes qui lui enlévent rapidement son exces d'énergie. Avant
de dépasser plusieurs diametres moléculaires elle est « essoulllée » et
s’'arréte, de telle sorte que la chance de rencontrer 'autre composant
de la molécule initiale est beaucoup plus grande qu’a I'état gazeux. La
probabilité de recombinaison entre radicaux ayant appartenu a la
méme molécule est ainsi beaucoup plus élevée que la probabilité de
recombinaison ordinaire,. régie par la distribution statistique
des radicaux.

Supposons maintenant une réaction nucléaire dans laquelle 'atome
de recul a acquis une énergie cinétique beaucoup plus élevée que
I'énergie de liaison de la molécule. Cet atome commence par perdre
son énergiec par chocs contre d’autres molécules, en provoquant des
ionisations et des dissociations avec formation de radicaux libres,
de particules chargées, etc., et en s'éloignant du point de nais-
sance. Dans son parcours, il échangera également des charges élec-
triques avec d’autres particules, tout comme le fait une particule
alpha. Vers la fin du parcours, I'atome de recul, de moins en moins
excité, peut encore avoir une énergie sulfisante pour dissocier une
molécule rencontrée, mais I'énergie cinétique qui lui reste apres cet
acte peut ne pas lui suffire pour s’échapper du'voisinage du choc et
du radical libre dernierement formé, de telle sorte qu’il pourrait y
avoir une recombinaison.

En appliquant cette image au processus de « refroidissement » d'un
atome-halogene de recul, initialement engagé dans un composé orga-
nique, on doit considérer avec Libby que le choc d’un tel atome X*
contre un atome H ou C ou méme contre un radical libre aliphatique
constituera généralement un obstacle peu important pour s'échapper
du voisinage du choc. Par contre, dans une rencontre avec un autre
halogeéne X de masse égale, le translert d'énergie est bien plds consi-
dérable, et a un certain moment de son parcours, I'atome radioactif
ne pourrait plus s’échapper de la cage et se trouverait immobilisé au
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voisinage du radical libre ; la recombinaison, formation d’une nouvelle
molécule-meére, pourrait alors se produire. La probabilité de telles
rencontres étant plus grande a l'état condensé, la rétention est ici
plus grande. La dilution par un solvant constitué par des atomes
légers fait également diminuer la probabilité des collisions X-X*, donc
la rétention. '

Cette hypothese permet d’expliquer d'autres faits caractéristiques
liés a I'effet Szilard, .tels que les observations de Gliickauf et Fay déja
mentionnées et la diminution de la rétention par addition d'aniline
(elfet observé par Lu et Sugden [4], qui serait dG a I'exces d’énergie
vibrationnelle des molécules fraichement formées, réagissant plus faci-
lement avee CsH;NH, pour donner CsH;NH,R* + X—). Libby admet que
la rétention est approximativement égale au rapport ¢/v, ou ¢ est
I'énergie nécessaire aux fragments moléculaires pour échapper de la
cage et v I'énergiede la liaison a rompre. Il en résulte que la rétention,
toutes autres conditions égal'es, diminuerait avec 'augmentation de
I'énergie de liaison. Il serait intéressant de vérifier expérimentalement
cette counclusion. '

Dans certains cas la rétention peut s'expliquer, tout au moins en
partie, par des interactions chimiques entre les atomes de recul et les
molécules du milieu. D’apres Libby, I'irradiation de KMnO; par des
neutrons thermiques conduit a la formation primaire d’ions instables,
tels que MnO;*, MnO,**+*, etc. En solution acide, ceux-ci seraient
réduits par l'eau :

2MnO;* + H;0 - 2MnO0, + 3/20, + 2H™,

tandis qu'en solution alcaline on aurait surtout I'hydrolyse de ces

ions :
MD.03+ +OH— - MnOF -+ H-.

La compétition entre ces deux réactions possibles expliquerait
I'augmentation de la rétention avec le pH.

Dans ce cas particulier 'effet Szilard conduit au passage de Mn de
la valence VII a la valence IV. Cette diminution de la valence est une
caractéristique générale de I'effet et provient sans doute, comme nous
venons de le voir, des interactions du solvant avec les fragments
moléculaires formés lors de laréaction nucléaire.

1



162 M. HATSSINSKY

La discussion de ce probleme sort du cadre de cet exposé. Nous
n'aborderons pas ici non plus les applications qu'offre I'effet Szilard
pour l'étude de divers problemes physicochimiques. Signalons que
I'effet permet de détecter et de déterminer de faibles densités de
neutrons lents et qu'il a été utilisé, pour cette raison, par Halban,
Kowarski et Magat [27], pour mesurer l'intensité des neutrons dans le
rayonnement cosmique et par Broda [28] pour déterminer les rende-
ments de réactions (a, n).

Il est, enfin, utile de faire remarquer que si pour une réaction (n, y)
donnée on ne réussit jamais & réaliser un effet Szilard, quelles que
soient les conditions physicochimiques et qu'un examen approfondi de
ces conditions ne permette pas de les rendre responsables de I'échec, on
pourrait éventuellement conclure a l'insuffisance de l'énergie des
rayons y. Cette présomption deviendra une certitude si I'effet est
positif avec un autre radio-isotope du méme élément produit dans une
autre réaction (n, y).

b) Transitions isomeriques.

De nombreuses observations expérimentales montrent que des radio-
éléments peuvent souvent étre séparés de leurs isomeéres-parents par
des opérations analogues a celles de I'effet Szilard. Segré, Hallord et
Seaborg [29] ont été les premiers a effectuer une telle séparation sur
le mélange des isoméres de *°Br de 4,4 h. et 18 min. par transforma-
tion de NaBr radioactif en bromure de pseudo-butyle et hydrolyse de
ce dernier : HBr formé s'est trouvé notablement enrichi en ®°Br de
18 min. De Vault et Libby ont obtenu [30] une séparation bien
meilleure avee I'ion bromate dont la rupture permet de recueillir I'iso-
mere de 18 min. pur sous la forme d'un précipité de AgBr. Fairbrother
a ensuite montré [31] que si on laisse en contact SbBr,;, ou d’autres
bromures minéraux, avec C,H;Br* actif, I'activité de l‘isotope 18 min.
se trouve concentrée sur le bromure minéral, tandis que les isotopes
de 4,4 et de 36 h. restent avec C,H;Br.

D’une facon analogue, on a séparé‘ chimiquement les isomeres de
Te et de Se [32, 33] en partant de l'acide tellurique ou de l'acide
sélénique ; 'isomere-fille se transforme en acide tellureux (ou sélé-
nieux) qu'on réduit par SO, a I'état de Te- (ou Se-) élément, tandis
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que l'acide de valence supérieure (contenant I'isomere le plus excité)
n’est pas réduit dans les conditions choisies.

Dans le cas des réactions (n, y) nous avons vu que I'énergie de recul
est généfalement plus que suffisante pour rompre des liaisons chi-
miques, dont I'énergie dépasse rarement 5 eV. La situation est toute
différente dans les transitions isomériques. Par exemple, dans le pro-

cessus :
80Br > %Br 4 y
4,4h. 18 min.

I'énergie des y est de 48,9 ekV. L'équation (2) donne pour 'énergie de
recul de Br 18 min. 0,016 eV =370 cal./mol. Cette énergie est de
I'ordre de grandeur de l'agitation thermique et ne peut certainement
pas briser des liaisons chimiques. De méme dans la transition

129Te+ I29Te+Y

32j. 72 min.
I'énergie de transition est de 100 eV, correspondant a l'énergie de
recul nucléaire de 0,04 eV = 920 cal./mol. Nous savons cependant que
les y de ces transitions sont fortement convertis en électrons K ou L,

et que la probabilité de la conversion croit avec la diminution de
I'énergie de transition. L’énergie E; des électrons émis est égale a:

E.=E,—Eg (ou E),

ou Ek est I'énergie d'extraction d'un électron de la couche K. Comme
nous le verrons plus loin & propos des émissions B (équation 9), I'éner-
gie de recul d'un atome de masse M apres le départ d'un électron est
donnée par:

548 £ 536 K2
E=—=r+"J

eV (.Ee, énergie de 1'électron en MeV).

On obtient ainsi pour I'énergie de recul de *°Br et la conversion K
5,9 Cal./mol. ; dans le cas de Tel'énergie de recul est de 9,2 Cal./mol.
pour '*"Te et de 6,6 pour !'**Te, c’est-a-dire des valeurs nettement
insuffisantes.

Segré, Halford et Seaborg avaient d’'abord supposé que les énergies
provenant du recul électronique pourraient activer les molécules de
sorte que la rupture de leurs liaisons serait facilitée lors dechocs contre
d’autres molécules. Cette interprétation pourrait a la rigueur expliquer
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I'accélération de I'hydrolyse des bromures d’alcoyle, mais elle ne
rend pas comptc des cxpériences de Fairbrother avec les bromures
minéraux -+ CoH;Br, ou la rupture de la liaison C-Br demande une
énergie au moins égale & 60 cal./mol. Elle n’explique pas non plus
certaines autres observations expérimentales telles que le.déplacement
de Cl dans CCl; par ®°Br 18 miun. [34], ni la réaction de ce dernier avec
CS; [35]. .

On peut cependant envisager d’autres mécanismes plus adéquats a
interpréter ces transformations chimiques.

1) Lorsqu'un électron est rejeté de la couche K, la place vacante
est reprise par un électron d'une couche extérieure, par exemple de la
couche L avec émission d’'une radiation X caractéristique. Le frou
de la couche L est rempli par un électron M avec une nouvelle
émission X. Il en résulte en définitive une disparition d'un électron
de la couche extérieure de valence et un état excité de plusieurs
¢électron-volts.

2) Encore plus important est 1'effet Auger, dont les répercussions
sur I'état moléculaire dans les transitions isomériques ont été étudiées
en particulier par Cooper [36]. Le remplissage du trou de la couche K
par un électron L peut étre accompagné par I'éjection d'un autre élec-
tron (au lieu d'une radiation X). Cet effet en se multipliant conduit a
une forte accumulation de charges positives a la périphérie atomique
et provoque des répulsions électrostaliques suffisamment fortes pour
rompre n'importe quelle liaison chimique. La durée de I'éjection d'un
¢électron est toujours tres courte par rapport au réarrangement élec-
tronique et moléculaire qui la suit ; la configuration des atomes dans
la molécule initiale peut ne plus correspondre a I'énergie potentielle
minimum et la molécule, suivant le principe de Franck et Condon,
sera dissociée.

D'aprés les données de De Vault et Libby [37] dans le cas de la tran-
sition isomeérique de Br, 15 °/, au moins des conversions conduisent a
une perte totale des électrons de valence; plus de 60 °/, a la perte de
4 électrons ou plus; a peu pres 10 °/, a celle de 2 électrons; et moins
de 2°/, pour 1 seul électron. Le fait que l'extraction chimique du
radio-brome 18 min. ne dépasse pas 85 °/, pourrait précisément
s'expliquer par-les charges simples ou doubles.
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3) Leréarrangement électronique qu'i suit la conversion peut conduire
la molécule dans un état d'excitation avec un exces d'énergie vibration-
nelle dont la désactivation se produirait non par retour a I’état normal,
mais ici encore, selon le principe de Franck et Condon, par dissociation.

Le troisieme mécanisme a été envisagé par Fairbrother [31],
Willard [34] et plus explicitement par Seaborg, Friedlander et Ken-
nedy [37]. Ces derniers auteurs ont montré en outre que la rupture
des liaisons chimiques dans les transitions isomériques était bien due
aux phénomenes liés aux conversions internes et non au recul +.
L’énergie de recul dans le cas des isoméres **Zn est de 5 a 6 fois supé-
rieure a celle des isomcres '*"Te et '?°Te. Cependant dans ce dernier
cas les liaisons Te(C,II;), sont rompues et on peut collecter séparément
les isomeres inférieurs, tandis qu'aucun effet n'est observé avec
Zn(C,Hy),. Ce résultat correspond au fait que les rayons v de Te sont
hautement convertis et que ceux de Zn ne le sont pas.

Si les effets directs du recul ne sont pas suffisants pour rompre des
liaisons chimiques, ils pourraient cependant conduire, d’aprés [mre
[38], & une séparation, au moins partielle, d'isomeres dans des pro-
cessus physicochimiques tels que I'adsorption. Cet auteur a agité une
poudre d’AgCl avec une solution aqueuse contenant les ions des iso-
méres de *°Br et a constaté que le radio-brome adsorbé sur la poudre
était plus riche en 8°Br 4,4 h., tanlis que la solution contenait davan-
tage d'isomére 18 min. Imre explique ce résultat en admettant que
le recul favorise la désorption de l'isomeére inférieur et sa dissolution.

Les effets- chimiques provoqués lors des transitions isomériques
peuvent étre utilisés non seulement pour la séparation des isomeres,
rendant ainsi possible 1'étude de leurs propriétés nucléaires, mais aussi
pour la détermination du degré de conversion interne. C'est ainsi
que le haut rendement de diverses réactions chimiques provoquées
par 'isomére *°Br a conduit Willard a la conclusion [34] que la con-
version interne est dans ce cas de l'ordre de 90 °/,, tandis que d’apres
les mesures physiques de Siday [39] elle serait de 30 °/,. Ces mesures
sur des rayonnements trés mous ne sont cependant pas suffisamment
précises et la méthode chimique leur est ici certainement supérieure.
Elle pourrait étre ﬁtilisée dans d’autres cas d'isomérie nucléaire, en
particulier, par exemple, pour I'éclaircissement du probleme encore
assez obscur de l'isomérie UX,-UZ.
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Il va sans dire que dans l'interprétation des rendements on doit
préter une grande attention aux conditions physicochimiques des expé-
riences. Coryell et ses collaborateurs ont, & ce sujet, récemment relaté
[40] des faits extrémement intéressants concernant les transitions
isomériques '**Te 32 j. — '*°Te 70 min. Si la substance-meére se trouve
sous forme d’'acide tellurique, H¢TeO;, en solution acide (HCl ou
HCIO,) entre pH O et pll 5, 55 °/, de la substance-fille sont récupérés
sous forme de tellurite; en solution fortement alcaline (NaOH 6N),
25 °/, de I'isomeére 72 min. sont sous forme de tellurite. Si, par contre,
on prépare la substance-mere a 1'état de tellurite, I'isomere inférieur
est entierement sous cette méme forme en solution acide, mais entre
pH 7,8 et NaOH 6N, on observe une valeur constante de 14 °/, de tellu-
rate. Si, enfin, le tellure 32 j. est a I'état de TeF; gazeux, 50 %5 ¢/,
de l'isomere-fille passent avec celui-ci par distillation sous pression
réduite, le reste étant transformé en produits non volatils, sans doute
de valence inlérieure.

Coryell interprete 1'ensemble de ces résultats en admettant que
45 °/, des transitions nucléaires sont sans effet sur 1'état de valence
de Te et que 55 */, conduisent a une rupture de liaison avec formation
d’un produit actif intermédiaire, qui en solution acide se transforme
définitivement en tellurite et qui en solution alcaline ou neutre donne
40 °/, de tellurite et 15 °/, de tellurate.

¢) Réactions v, n.

Les effets chimiques accompagnant les autres transformations
nucléaires qui se produisent sans changement de Z, telles que (y, n),
(d, p), (n, 2n), n'ont pratiquement pas été étudiés jusqu'ici. On connait
seulement un travail de Bothe et Gentner [41], qui ont irradié C,1I;Br
avec les rayons y de 17 MeV émis par Li+ H et séparé les trois iso-
topes de Rd-Br par effet Szilard. Un résultat analogue a été obtenu
par Barkas, Carlson, Henderson et Moore [42].

Dans toutes ces réactions avec émission d'un corpuscule, I'énergie
de recul du noyau formé est donnée par la relation simple :

m
(3) Er: M—'Ema

ou met £, sont la masse et I'énergie de la particule émise.
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B. — TRANSFORMATIONS NUCLEAIRES
AVEC CHANGEMENT DE Z

d) Emission a.

L'énergie de recul est donnée par I'équation (3) avec m = 4. Elle
est toujours extrémement élevée et doit conduire a des ionisations
intenses et des modifications chimiques profondes. Sur ces derniéres
on ne posséde cependant pas de données expérimentales, pour des
raisons qui ont été déja indiquées.

En collaboration avec M. Cottin, je poursuis actuellement des essais
en vue de mettre en évidence un effet Szilard dans les désintégrations
« des radio-éléments naturels.

D'apres les expériences de Starke [18] que nous avons déja mention-
nées, **°U 23 min., formé dans une réaction (n, y), se sépare des iso-
topes naturels de U, si ceux-ci sont irradiés sous forme de benzoylacé- -
tonate, qui se dissocie sous I'effet du recul. L’ion uranyle produit est
entrainé par BaCO,, avec lequel il forme un sel double insoluble :

C6H5C: CH—'C—CH3
l I
0 0

\>U02< 4 2H* > U0y + -+ 2C,H.COCH,COCHS.
’ 0

0
[ |
CH; — C— CH = C — G¢H;

Or, le thorium forme avec la benzoylacétone un complexe analogue a
celui de U et donne également avec BaCO; un sel double insoluble.
Nous avons donc préparé le complexe de U apres élimination complete
de UX,, isotope de Th, et abandonné le produit en solution acétonique
pour une nouvelle accumulation de ce dernier. Des extractions
successives par BaCO; montrent que les 60 a 70 °/, environ de UX,
formé par émission de U se séparent du complexe et sont entrainés
par le carbonate °.

~

6. Si le complexe est abandonné a P'état solide, la rétention esl de l'ordre de
850/, {43].
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e) Désintégrations .

Pour calculer I'énergie de recul d'un noyau apreés I’émission d'un
électron, on doit utiliser les équations relativistes pour 'énergie et la
quantité de mouvement, étant donné que les vitesses des rayons f
sont généralement considérables.

A l'aide des équations fondamentales :

4 b‘gz m— my c? et D mZL——O
®  E=(m—m) 0 m= s

et des relations MV = mv et £, = MV? on établit facilement :

9

-

E, _In+moE

® aM

Dans ces équations £’ est I'énergie de I'électron, v sa vitesse, m, sa
masse-au repos, m sa masse relativiste, M et V la masse et la vitesse
du noyau apres le recul, £, I'énergie de recul et ¢ la vitesse de la
lumiére.

L’équation (4) donne :

Eg —+ moc2_ Ep +0,51

O m/mo= mect 0,51
d'ou :

m(F —+1,02 E',z, Eg+1,02
®  5=PEEL B, B0
et enfin :

536E2% B48F
9 — 2 8
® E.==r+=teV,

E, étant exprimé en MeV.

Mais les énergies B, pour un noyau donné, s'étendent cntre zéro et
une valeur maximum E,; qui est la limite supérieure du spectre B, la
différence I'y,,; — E étant emportée par le neutrino. On n’a donc pas
une énergie déterminée de recul, mais un spectre de recul. Pour
calculer celui-ci, on devrait connaitre les directions relatives d'émis-
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sion de l'électron et du neutrino. Si on admet que les deux particules
sont émises dans la méme direction, la quantité de mouvement du
noyau sera égale a la somme des impulsions de celles-la; des émis-
sions en sens opposés donneront la différence et une émission isotrope
la somme vectorielle.

En considérant le neutrino comme un quantum dont la quantité de
mouvement est E, /c, Edwards [44]" a donné pour les énergies de
recul correspondant aux trois hypothéses les équations suivantes :

1) émissions dans la méme direction (2 =0°):

. '2 S
(10) E,={2etpn =5'—:;’(‘/Eg+1,ozEg+E,,)2,

'indice n se rapportant au neutrino ;
2) émissions en directions opposées (« = 180°):

1) E:QE;LX 536(s/F S 1,02E, — E.)*

3) émission isotrope :

(12) Er __pd +pn ;A‘)lpgpn COSa 536 (E2—|— 1 0_,E +E,,

+ 2E.WE3+1,02 E; cos a)-

Notons en passant qu'en admettant avec Libby que le maximum
d’intensité des specires B se trouve approximativement a F,./2 et en
prenant 90° comme angle moyen de la disteibution isotrope, on tire de

I'équation (12) I'énergie moyenne de recul : -
) . 4 Emnx Esuax
13) E. =274 A -+ 268 T

Ni les données expérimentales ni la théorie ne permettent de choisir
actuellement entre les trois possibilités. Les mesures physiques directes
sont particulierement délicates, par suite des difficultés qu'on a ren-
contrées jusqu'ici & déceler le neutrino.

Edwards suppose que des études chimiques du genre que nous avons

7. Pexprime mes vifs remcrciements au Prof. Goryell, qui a mis 4 ma disposition
le manuscrit du mémoire d’Edwards avanl sa publication.

~
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examiné au cours de cet exposé pourraient aider a résoudre la question.
Si, par exemple, on considéere un spectre § d'un noyau de M = 100,
dont la limite supérieure est 2,0 MeV, et qu'on se place au milieu du
spectre, ou I'énergie du neutrino est a peu pres égale a celle de I'élec-
tron, £, est de 31,4 eV pour un angle de 0°; 16,2 eV pour 90° et
0,9 eV pour 180°. Cette derniere énergie est insuffisante pour rompre
la plupart des liaisons chimiques, tandis que les deux premiéres sont
plus que suffisantes. Par un choix approprié des isotopes émetteurs f8
et des composés qui les contiennent, la détermination des rendements
des transformations chimiques pourrait probablement apporter une
contribution substantielle a I'éclaircissement de ce probleme important
de la physique nucléaire.

D'autre part, si le processus nucléaire.se produit sans perturber le
cortege électronique, 1’équilibre des charges devrait conduire 4 une
augmentation de 1 unité de la valence positive de I'atome provenant
de la désintégration :

AZn+_e_>A(Z_|_,1)(n+1)+.
/

Cette prévision théorique a été vérifice par Coryell et ses collabo-
rateurs [40] sur la transformation de ***La 19 min en !*3Ce 33 h, ou
60 °/, de ce dernier ont été trouvés a I'état tétravalent. Mais de facon
générale, les faits expérimentaux sont peu nombreux et paraissent
assez complexes. Une étude systématique sur la question a été entre-
prise au laboratoire de Coryell, qui a examiné de ce point de vue les
produits émetteurs 3 provenant de la fission de I'uranium.

Suivant ces mesures, 40 °/, de ®*Br provenant de la désintégration
de ®°Se, présent comme sélénite ou séléniate, se trouvent sous forme
de bromate et 60 °/, a I'état de valences inférieures. Dans le cas de
132] 2,4 h, produit par désintégration de Te 77 h sous forme de tellu-
rite, les rapports trouvés entre periodate, iodate et valences inférieures
sont 11:14:75; si l'atome-parent est présent comme tellurate, ces
rapports sont 12 :28: 60.

L'interprétation de ces résultats, pour le moment fragmentaires, est
encore prématurée, de méme que celle des expériences plus anciennes
et purement qualitatives de Leighton et Mortensen [45]. Ces auteurs
ont observé que le tétraméthyle de RaD (isotope de Pb) donne, apreés
les 2 désintégrations § successives, le triméthyle de RaE et le biméthyle
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de Po. L'énergie 8 de RaD est extrémement faible ; I’énergie maximum
du spectre de RaE est 1,17 MeV. En admettant une distribution iso-
trope pour I'émission du neutrino, I'équation (13) donne pour I'énergie
de recul moyenne de Po la valeur 75 calories. Malgré cetle énergie
relativement ¢élevée et le changement de la valence, un grand nombre
d’atomes de Posemblent s’adapter a la structure organo-métallique.
f) Transmutations artificielles; réactions (n, p).

Dans les réactions du type (n, v), (n, «), (p, n). (p, «), (d. n). (d, a),
etc. le bilan énergétique est exprimé par I'équation :

(14) Ey+E,=FE, +Q,

ou les indices 1, 2, r sc rapportent respectivement a la particule inci-
dente, a la particule émise et au noyau formé ; Q est la tonalité de la
réaction. Si on se trouve dans des conditions ou le noyau composé
perd par chocs son énergie cinétique avant sa décomposition par
émission d’'une particule ou d'un photon (état excité d’'une vie moyenne
relativement élevée, milieu condensé), I'énergie de recul de I'atome
formé dans la réaction est:

(15) g=G 5 (=5~

M étant la masse du noyau composé. Cette énergie est généralement
trés élevée et peut conduire non seculement a la rupture des liaisons

chimiques, mais a 'arrachement de plusieurs électrons périphériques.
Peu de données expérimentales sont connues sur ces effets chimiques.

Dans le bombardement de KCI solide par neutrons, suivant les obser-
vations de Edwards, **S formé dans la réaction *Cl (n, p) se trouve
en solution sous forme de SO,~~, soit parce qu'il se produit S'' dans
le cristal irradié, soit parce que la forme atomique produite dans le
solide est ensuite oxydée dans P'eau, en SO,. Les atomes de recul 3§
provenant de l’irradiation neutronique de CCl,+ CS; s'échangent
jusqu’a 50 °/, avec CS,, bien que ce processus n'ait habituellement pas
lieu a la température ordinaire.



172 M. HATSSINSKY

Suivant Aten [46], le radio-phosphore produit dans la réaction (n, p)
par le soulre a 1'état de sulfate ou dans la réaction (n, «) par le chlore
de MgCl, hgrdraté est présent, au moins jusqu'a 90 °/,, sous forme de
phosphate, les 10 °/, restants sous formes réduites : phosphite et hypo-
phosphite. Avec KCIO; ou KCIO,, pratiquement la totalité de Rd-P est
a I'état de phosphate. Dans l'irradiation de NaCl solide, la [ormation
du phosphite est favoriséc et peut atteindre 70 °/,.

Ces expériences montrent I'influence de la composition du milieu,
notamment la présence d'oxygene, sur la nature chimique de la
combinaison dans laquelle s’engage définitivement le radioélément.
Le role du milieu se manifeste encore plus nettement dans le travail
important réalisé par Yankwich, Rollefson et Norris [47] sur **C formé
dans la réaction (n, p):

YUN+4n=1"“C+'H+ 0,6 MeV.

Ces auteurs ont irradié avec dés neutrons d'un cyclotron pendant
2 ans, a des intervalles de temps irréguliers, diverses substances
azotées a I'état solide ou en solution. L'énergie de recul correspond
dans cette réaction a 40 000 eV, de sorte qu'il est fort intéressant de
connaitre 1'état chimique final de ces atomes de Rd-C formés dans des
conditions si peu usuelles. Les auteurs ont analysé la phase gazeuse,
en y dosant CO, CO,, CH, et HCN, et les solutions (initiales ou celles
qui ont été obtenues apres dissolution des cristaux) en y déterminant
la teneur en alcool méthylique, formaldéhyde et acide formique.
Malheureusement, la fermeture des récipients ¢ontenant les solutions
irradiées n’était pas parfaite et une partie indéterminée des gaz s'en
est échappée pendant l'irradiation. Il semble toutefois qu'on puisse
retenir les résultats analytiques suivants :

Solution saturée de NH,NO;: CO. de 16 a 59 °/,; CO de 29 a 78 °/,;
CH,de 0 a 2,2°/,?; CH,0H de 0,9 a 4 °/,; HCOOH de 9,6 a 14 °,.

Cristaux de NH,NO, : CO, 81 °/,; CO 19 °/,.

Cristaux d’urée (NH,),CO : CO, 39 °/,; CO b °/,; HCN 55 °/,.

Cristaux humides de N,H, . IICl: GO, 17,8 °/,; CO 7,9°%/,; HCN 71 °/,.

Pour interpréter ces résultats, les auteurs font remarquer qu’étant
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donnée la nature des produits formés il est peu probable que les
réactions d’échange puissent y jouer un réle notable (par exemple
entre CO et CO,). lls pensent d'ailleurs que, plus généralement, les
réactions thermiques, apres la désactivation des atomes de recul,
n'interviennent pratiquement pas dans la formation des produits, la
nature de ceux-ci étant déterminée au cours de cette désactivation par
-des relations énergétiques ct par la composition du milieu.

C'est ainsi que dans l'irradiation des solutions de nitrate d’ammo-
nium, l'atome de C, partiellement excité a la fin de son parcours,
pourrait d'abord se combiner avec un autre atome pour former un
radical bi-atomique C-H, C-O, C-N, la probabilité de combinaison
décroissant dans lordre indiqué. Le sort ultérieur de ces radicaux
pourrait étre présenté par le schéma suivant:

- C*O stabilisation CO
o’iw\\ o'rJ’da .
1 cﬁ->cﬁ25>///1 \\?3\*c0

‘Pdra[

oy~ CH,0H

2

1
2) Cb stabilisalion CO

o
%

GO,

HCNO 222°% 0,

o
o
ord

3) CN
Y™ NH,COOH

(Les astérisques indiquent ici des états excités.)

Parmi les autres processus, on a une compétition entre les oxy-
dations et les hydratations, eu les premieres 'emportent, ce qui n’a
rien d’étonnant, étant donné I’état d'excitation résiduelle, qui persiste
probablement pendant la formation des molécules relativement stables.

Si on irradie les cristaux de NHxNO;, 1'absence d’eau explique
I'absence de formation de CH;OH par hydratation du radical méthy-
lene et de I'acide formique formé par hydrolyse de CN excité.
Dans l'irradiation des cristaux d’hydrazine ou d’'urée, substances
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a forte densité d'azote et a faible teneur en oxygeéne, la formation de
HCN est favorisée relativement a celle de CO et de CO,.

Apres irradiation du nitrure de béryllium [48] et dissolution dans
NaOH, la majeure partie de !*C se trouve sous forme de méthane
(62,7 °/,). Celui-ci provient sans doute de I'hydrolyse de Be,C, produit
au cours de la désactivation des radicaux Be-C initialement formés.

g) Fission.

Dans les réactions de fission nucléaire, les [ragments formés ont
des énergies cinétiques qui atteignefnt plusicurs dizaines de MeV,
ce qui correspoud 4 des températures de l'ordre de 10'° a 10
degrés. Les vitesses des -noyaux sont supérieures aux vitesses
orbitales des électrons des couches N et O et ceux-ci doivent étre

arrachés, de méme qu’'une partie des électrons M. Le comportement
chimique de ces atomes hautement ionisés est totalement inconnu ®.

8. Note ajoulée aux épreuves. — Les lrés [orles inlemsilés des rayonnemenls
neutronique et y, produils par les réacteurs nucléaires («piles atomiques»), pecuvenl
provoquer de profondes transformalions chimiques des substances bombardées,
indépendamment de D'effet Szitard, mais par lesquelles ce dernier est, en apparence,
diminué. En effcl, le champ de radialions (rés ¢levé peul modifier I'élal des molé-
cules préscnies, méme si elles ne conlicnnenl pas de conslituants qui subissent des
désintégrations nucléaires, cl les amener a un état idenlique a celui ui proviendrait
d’un cffet Szilard (réduction, décomposilion, synthése cle.). Les molécules qui ont
efleclivement subi ce dernier sc lrouvent ainsi diluées par de la maliére inaclive cl
le rendement de 'eflel esl réduitl.

Des cliets de ce genre ont été observés par Williams [49] dans le bombardement
de divers composés de Sb au voisinage d’unc pile. NH;SbF; solide fournit, aprés
un bombardement de ¢ urte durée, dissolulion et précipitation par HyS, un sulfure
contenanl & peu prés 1/3 de 'aclivilé totale de Sb. Aprés un bombardement inlense,
le précipité conticnt des quantités considérables d’antimoine inaclif ¢t le rendement
{ombe a 19/,. Des ecflels analogues onl élé observés avec (Cgl;);Sb el SbFy volatil,
(Paclivité recueillie dans ce dernier cas sous forme solide passe de 60 a 3 0/,).
Lorsqu’on irradie pendant un temps courl K;Fe (CN);, 1/3 de P’aclivité esl entrainé
par '’hydroxyde d’Al. Une irradiation longue fait augmenter la quantité inactive du
fer entrainé el l'activilé spécifique baisse.
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THEORIE DE LA CREATION e

par Maurice Jean

Atlaché de Recherches du Genire Nalional de la Recherche Scienlifique

Nous voulons parler aujourd’hui d’'un phénoméne encore hypothé-
tique, sur lequel I'attention a été récemment attirée par R. Daudel,
P. Benoist, R. Jacques et M. Jean [1]. Il correspond & un processus
qui s'introduit logiquement dans le cadre de la théorie des désinté-
grations électroniques (émission 8=, émission 3+ et capture K). D'autre
part il présente une certaine analogie avec des faits expérimentaux
dont on pourrait penser qu'il fournit l'explication. Pour ces deux
raisons nous avons pensé qu'il était intéressant d’en examiner de pres
la théorie. . '

Mr Lecoin, Mlle Perey et Mr Tsien San Tsiang [2] ont signalé 1'exis-
tence de désintégrations 8~ (c'est-a-dire passage d'un atome de numéro
atomique Z a un atome de numéro atomique Z + 1) pour lesquelles
onn'a pas décelé de spectre B continu, mais seulement un spectre X.
De ce phénoméne on peut envisager diverses explications. 1l suggere
en_particulier qu'il pourrait exister des désintégrations $~ au cours
desquelles I'électron reste dans l'atome et devient ainsi un des élec-
trons de l'essaim planétaire de 'atome final. Remarquons que de cette
fagon la charge de I'atome final est la m¢me que celle de 1'atome ini-
tial, puisque si la charge du noyau a augmenté de 1 unité positive,
celle du cortege s’est accrue simultanément de 1 unité négative. Ce
phénomene, qui a été appelé créalion e, s'interprete aisément dans le
cadre de la théorie développée par Fermi pour rendre compte des
désintégrations électroniques. On sait qu'on admet que I'émission f—
résulte d'une transition nucléaire au cours de laquelle un neutron se

12



178 MAURICE JEAN

transforme en proton, électron et neutrino ; I'énergic perdue par le
noyau se retrouvant dans les énergies totales (y compris la masse au
repos) du neutrino et de I'électron :

(H n—>p—+4e —+v.

Puisque cette énergie se répartit sur deux particules (on néglige
I'énergie de recul du noyau en raison de sa masse trées grande devant
celles des particules légéres), on considere habituellement que I'énergie
totale de 1'électron peut prendre toutes les valeurs comprises entre
son énergie au repos m.c? et I'énergie de transition 1V (en supposant,
comme nous le ferons toujours par la suite, que la masse du neutrino
est nulle). L’¢leciron possede donc une certaine énergie cinétique,
qui lui permet de sorlir de 1'atome. Cependant il n'est pas interdit
d’envisager, comme valeur possible de I'énergie de 1'électron, des
valeurs inféricures a son énergie au repos m.c. On sait en cffet que
c’est précisément le cas pour les électrons périphériques qui sont liés
a I'atome : I'énergie de ces élcctrons est égale a leur énergie au repos
diminuée d’'une certaine quantité: leur énergie de liaison

(2) W.=m.c*—I.

Supposons que, lors de la transition nucléaire (1), I'¢lectron soit
créé avec une énergic telle que (2): il restera lié a I'atome; c’'est
notre phénomene de création e. On voit donc que ce phénomene n’est
qu'un prolongement naturel de la théorie de I'émission 8. Extension
qui consiste a considérer pour I'électron la possibilité de se trouver
dans les états d’'énergie discrcts qui correspondent aux différents
piveaux électroniques de I'atome. L’intervention de ces états discrels
d'énergie n'est d'ailleurs pas nouvelle en théorie des désintégrations
B8, puisqu’on envisage la possibilité de capture des électrons planétaires
par le noyau. Et nous pouvons encore dire que la création e est le
phénomene inverse de la capture e.

Nous nous résumerons en disant que la création e consiste essen-
tiellement (fig. 1):

a) en la transformation d'un neulron du noyau en proton;
b) en I'émission d'un neutrino (avec recul éventuel du noyau);
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¢) en la création d'un électron qui complete le cortege de 'atome
final;

Etat imitial Etat final
0/ t .
Electron K Electron K . ngjegg;o
% —_—

|i\lnci>'t)./iE:zlll Electron K
Atome de tritium Atome d'Hélium® + neutrino

A=3 e proton A=3

Z=1 o neutron Z=2

Fig. 1.

ces différentes phases du phénomeéne devant ¢tre considérées comme
simultanées. -

CONDITIONS ENERGETIQUES DE REALISATION
DE LA CREATION e

Evidemment 1'électron créé ne pourra pas apparaitre sur n’'importe
quelle couche. de I'atome. En raison du principe de Pauli il devra
naitre dans un état tel que ses nombres quantiques (n, j, 1, m) soient
différents de ceux des autres électrons de I'atome. Soit 1V, I'énergie
de I'état de plus basse énergie répondant a cette condition. La créa-
tion e est possible dés que l'énergie V1 de la transition Z > Z +1
est supéricure & 1V, :

3) W, W, =mer — 1.

Comme ['émission 5~ n’est possible que si 1V, > m.c?, on voit que
la création e est toujours possible quand U'émission B~ existe. Par
contre on voit aussi que la création e peut se produire sans que
Uémission B~ soit possible. 11 sulfit pour ccla que

(%) mee? > Wo> W, =mec?— 1,

L'extension du domaine ou ne peut se produire que la création e
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seule est ainsi mesurée par la valeur de /. Pour les atomes normaux
I est toujours de I'ordre de quelques électronvolts. Le domaine consi-
déré est donc trées réduit. Cependant pour des noyaux dépouillés
d’électrons I peut atteindre 100000 eV pour des Z de I'ordre de 90,
ce qui conduit 2 un domaine considérablement plus étendu. 1l semble
évidemment difficile d'obtenir de tels noyaux. Cependant dans les
étoiles moyennement chaudes, ou les températures sont de I'ordre de
23500 électronvolts, les noyaux légers (Z << 14) sont entierement pelés.
L'extension du domaine ou la création peut exister seule est alors de
I'ordre du millier de volts. Le phénomeéne de création e peut donc
avoir la une cerlatne importance.

PHENOMENES SECONDAIRES POUVANT ACCOMPAGNER
LE PHENOMENE PRINCIPAL

1° Lors de la désintégration du noyau, le numéro atomique 7 de
celui-ci augmente d’une unité. Or ’énergie des différents niveaux
électroniques est étroitement liéc a la valeur de Z. Il va en résulter
une augmentation de I'énergie de liaison des diflérentes couches. Par
exemple pour la couche K I'énergie de liaison qui était primitivement
de I'ordre de 13,5 Z2? eV devient de 'ordre de 13,5 (Z + 1) eV, soit
une augmentation d’environ 13,5 (22 +-1) eV, ce qui ne correspond
qu'a quelques dizaines de volts pour les éléments légers, mais a
2500 volts pour les éléments les plus lourds. 11 doit s’en suivre une
émission de photons, d'origine électronique, dont les longueurs d’onde
s'échelonnent, suivant le numéro atomique, de la limite de l'ultra-
violet aux rayons X trés mous.

2° L'électron créé peut venir occuper au moment de sa formation
une case autre que la case libre de plus basse énergie. Un réarran-
gement du cortéege doit alors suivre le phénoméne. Cette réorgani-
sation se fera par émission de photons électroniques. C’est une raison
supplémentaire de penser que la création e doit s’accompagner de
I’émission de photons ayant leur origine dans le cortege, raison qui
n’existe pas dans le cas de I'émission 8.

*3° La création e constituant un type particulier de désintégration g~
doit pouvoir, évidemment, étre suivie des mémes filiations radioactives
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que l'émission f—. En particulier elle doit pouvoir étre accompagnée
de I'émission de photons d’origine nucléaire suivant le schéma de la
ligure 2 par exemple.

N création émission 5~ impossible
inc:{ia;ll : — T J eation € énergétiquement
(A,Z) : T Etat excité .
Transition ! S
interdite : : ' Noyau final
E : (i\ ,Z+1)
z . Etat fondamental
Fig. 2.

En résumé, la création e doil généralement s'accompagner d’une
émission de photons d’origine électronique. Elle peut étre suivie de’
filiations radioactives «, B et v.

ETUDE THEORIQUE DU PHENOMENE

Du point de vue théorique le probleme que pose le calcul de la
probabilité de création e differe peu de celui de 1'émission B—. Dans
les deux cas il s’agit d’'une transition nucléaire qui fait passer d'un état
initial, dans lequel on a un noyau (A, Z), a un état final, dans lequel
on a un noyau (A, Z + 1), un électron et un neutrino. Le neutrino
est supposé éjecté hors du noyau, son énergie pouvant prendre des
valeurs variant de maniere continue. La fonction d'ondes qui décrit
son mouvement appartient & un spectre continu. Aussi les deux pro-
blemes sont justiciables de la formule usuelle de la théorie des pertur-
bations dans le cas du spectre continu [3]. Elle est la suivante :

2=
) p=211

? e(E),

a laquelle il convient d’associer la formule qui exprime la conservation
de I'énergie :
(6) Einitiale = Eﬁnalc-

Dans la formule (5) p est la probabilité de transition par unité de
temps, ¢(E;) est le nombre des états finaux du systeme dont I'énergie
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est comprise entre /7y et I+ dL et II;; est 'élément de matrice
[‘P‘?’H‘I“id—. construit a I'aide des fonctions d'ondes finales et initiales

du systeme et de 'opérateur d'interaction H qui provoque la transition.
Nous ne reviendrons pas sur la question du choix de cet opérateur qui
a déja été traitée dans 'exposé théorique sur la capture e. Nous npus
contenterons de rappeler quon est conduit, que ce soit dans la théorie
originale de Fermi ou que ce soit par l'intermédiaire du champ
mésique, a 5 types d'opérateurs d'interaction qui sont linéairement
indépendants et qui présentent des variances bien déterminées par
rapport aux transformations de Lorentz. Suivant la valeur (déterminée
par la nature de la transition: changement de moment angulaire et
*de parité) de I'élément de matrice H, on peut classer les différentes
transitions en transitions permises ou interdites de diverses especes.
Les transilions permises correspondent aux plus grandes probabilités :
c’est  elles que nous nous intéresserons exclusivement dans cel exposé.
Dans ces conditions le choix de 'opérateur d’interaction n’est pas pour
nous un probleme essentiel. En effet les 5 types d’opérateurs auxquels
il a été fait allusion donnent des régles de sélection (association d’une
certaine variation de moment angulaire et de parité aux différentes
classes de transition) différentes, mais conduisent & la méme forme du
spectre B dans le cas des transitions permises. Nous ne restreindrons
pas la généralité de nos résultais en choisissant 'opérateur d’interaction
utilisé par Fermi. 11 nous suffira pour définir nos transitions permises
d’utiliser les regles de sélection correspondantes, c’est-a-dire:«une
variation de moment angulaire AJ =0 et aucun changement de parité.
Nous poserons done suivant Fermi :

n  He=Gf g(V*U)(‘I"*tb_)—(V*aU)(‘I"*cztI)_)gdr,

oui G est la constante de Fermi, qui caractérise I'intensité du couplage
nucléons-particules légeres, L' et V les fonctions d'ondes initiale et
finale du noyau, ¥ la fonction d’ondes de I'électron et &_ celle de
I'antineutrino (solution & énergie négative des équations de Dirac
appliquées au neutrino — c'est 14 une simple commodité mathéma-
tique). Nous décrirons I'électron créé par des ondes sphériques qui
sont un produit d’harmoniques sphériques par une fonction radiale
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" = Y 52(1) ct le neutrino par des ondes planes. Il a ¢té montré dans
I'exposé déja cité comment, la nature de la transition étant fixée, on
peut simplifier notablement 1'élément de matrice H;.. Rappclons sim-
plement qu'il est possible de sortir la partie radiale de la fonction W
de I'intégrale en s’appuyant sur le fait que sa valeur moyenne dans le
noyau est tres voisine de sa valeur pour r= Rayon nucléaire. La

fonction. d’ondes ¢_= ue=17.7 est développée sous la forme
u(l —1?;_; etc.) ou il cst encore possible d'isoler des termes qui
peuvent étre aussi sortis du signe f De cette facon il ne reste plus
dans I'intégrale que des expressions provenant du rayon vecteur T et

les harmoniques sphériques Y|, de I'électron. L’expression (7) se
présente ainsi comme une somme de termes tels que

(8) [ g 1#0,( Yo, 1 ?)U%dr
ou O, est un opérateur dépendant de Y.n, T et z. En raison de notre
regle de sélection

)} AJ =0, pas de changement de parité

ne seront différenls de zéro que ceux des lermes pour lesquels
> > . v . [

O(Yewr «) est un scalaire. Des considérations d'ordre de grandeur

. >

permettent de n'en conserver qu’un seul (on néglige des termes cn r?,

a.T, etc.). Finalement (8) se réduit a:
(10) H, = Gp(R)u f (V*Y&. 1. U)ds.

On voit qu'il ne reste des fonctions de I'électron que les compo-
santes qui correspondent aux harmoniques*sphériques Y.

Ces considéralions s'appliquent aussi bien & I'émission B~ qu'a la
création e. L’étude des deux phénomenes va se différencier par le fait
que nous devons choisir pour décrire I’électron, en création e, des
fonctions d'ondes appartenant au spectre discret de I'atome considéré,
alors qu'en émission B~ on doit utiliser les fonctions d’ondes du spectre
continu. Nous admettrons que chaque ¥ du spectre discret correspond
a un étal caractérisé par les nombres quantiquesn, j, 1, m. La fonction
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d’ondes ®_ du neutrino correspond d'autre part a une direction déter-

minée de son impulsion _(; et & unec certaine orientation de son spin.
Pour obtenir la probabilité totale de création e, il nous faudra donc
sommer (5) sur tous les états finaux possibles du systéme, c’est-a-dire
sur tous les états possibles de I'électron et du neutrino. Nous avons
donc:

(1 Puse=2 Jae

njlm v

_‘ .
ou Z représente une sommation sur tous les états inoccupés de
njlm

I'atome initial et f une sommation sur toutes les directions de
v

I'impulsion et sur les états de spin du neutrino. Pour un état donné de
I'électron créé le nombre d’états finaux d’'énergie comprise entre F et
E(+ dE, est égal au nombre des états du neutrino. Nous utiliserons
maintenant des unités telles que h = m,=c=1. Les énergies sont
ainsi mesurées en unité m,c2 =500 000 volts ; on a alors:

o(F2) = o(K) K, énergie du neutrino

2

(12) = (—fﬁdmv,
ou dw, est I'élément d’angle solide dans lequel se trouve I'impulsion
du neutrino. On trouve en appliquant les considérations développées
plus haut :

2
an X [fime= %3N,ﬂgﬁ,(n) + N,,u/,%u<B>E|MoP,
jlm v

ou Ny et N, sont les nombres de cases inoccupées des états de
I'atome initial caractérisés respectivement par les nombres quantiques

(n,j=—;—,l=0> et <n,j=—;—,l=1>; g et [ sont les parties

radiales correspondantes des fonctions d'ondes électroniques évaluées
pour r = rayon nucléaire ; M, est I'élément de matrice nucléaire

My= f (V*U)dr

qui subsiste aprés qu'on a extrait les parties radiales des fonctions
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d’ondes des particules légeres. La conservation de I'énergie (6) nous
donne la relation :

(14) Wo=K+ W,

ou W, estl'énergie de transition et 11, I'énergie de 1'électron. Si I'on
remarque qu'avec nos unités 'énergie du neutrino est mesurée par le
méme nombre que son impulsion, on a:

(15) g= Wy— W,.
Compte tenu de (11), (12), (13) et (15), on a finalement :

G2 1 [l
(16) Pus o= gy M D %31\’“1{]%1(3)—*-1\’:111/3"(3) (Wo— T

Sur cette formule on peut immédiatement faire une remarque impor-
tante : la probabilité de création est proportionnelle au carré de I'éner-
gie de transition diminuée de 1'énergie de I'électron sur sa couche.
Par contre la probabilité d'émission 8~ varie en gros comme la 5¢ puis-
sance de |'énergie de transition. Donc la création e, pour un méme
Z, sera défavorisée par rapporl a l'émission §~ pour les grandes
énergies de (ransition.

Nous allons considérer maintenant successivement deux cas
extrémes: celui des noyaux dépouillés de leurs électrons périphériques,
puis celui, évidemment le plus intéressant du point de vue pratique,
des atomes neutres tels qu’on les connait dans la nature.

NOYAUX DEPOUILLES DE LEUR CORTEGE [4]

Deés que I’électron apparait autour du noyau, le systeme se comporte
comme un atome hydrogénoide. On peut alors prendre pour W les
solutions correspondantes des équations de Dirac.

Dans ce cas particulier on peut encore tirer de la formule (16)
quelques conséquences qualitatives intéressantes.

- 3
1° Tres approximativement g7,(/) est de I'ordre de % et I'on a de
272 .
plus f2n(R)~ af ga1. Or la probabilité d'émission B~ varie beaucoup
plus lentement avec Z. Aussi nous pouvons dire que pour des noyaux

nus la création e est favorisée par rapport a I'émission 38—, pour des

Z élevés.
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2° 11 est clair qu'en raison du facteur ia la création K sera plus
: n

probable que la création L, elle-méme plus probable que la créalion

M, elc.
Nous allons maintenant nous intéresser plus spécialement a la

création K.uOn a alors :

,
g%{(]i’) Q/.! + 11 K(21Z)3 e_'”'zn<2aZIf)2s—‘l

2r2s.y)
ot ss=yVl—aZt et Wi=1— ;
La fonetion fy; n'existe pas pour ]a couche K.
On a donc: )
(17 Pyix= (C > Mo N T gr(Wo— VWi

Pour Z <10, on a avec une bonne approximation g¥ = 4(aZ)".
Pour Z > 10, le tableau ci-dessous donne les valeurs de

(7)) =gk

en fonction de 7 :

Z=10 20 30 40 5h0 GO 80190
(I’K:'l.ggio_a 1.1"0_2 4'.310—2 1.2-110_1 2.310_1 6.(‘,10_1- 1./‘2 6.3

1> Comparaison des probabilités d’émission — et de création
K.

Nous avons vu que la création e existe toujours quand I'émission p—
est possible. Il est alors intéressant d’examiner 'importance relative
de la création K et de 1'émission B~. Nous calculerons donc le rapport

(18) Probabilité de création K
Probabilité d’émission p—

Dans le cas des transitions permises on peut écrire pour la probabi-
lité d'émission B [5]:

| G S
(19) Pi = <9_T3>1Mo|2f—(z. W)
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W, .

on  [~(Z. n'o)=f F(Z . W)TWOW2 — )W, — 1) W
i

ot F.Z W)= 4-(2p1?)25—26-'-“2“7”lf‘(3—2f— i ZW/p)P 1+ 5
IT2s + 1) 2
'

avec s=\1—aZ: et p=yWz_{.

Le rapport (18) a done pour expression :

(20) Ny Ox(Z)(W, — W)

7 Sy = Naok(Z. ).

En utilisant diverses approximations pour [~(Z. W) nous avons

¢ (W Z) E,-
\ Wg eV
4
10 101 SkeV
//
® / — —
2 /
10
10 11 50keV
8 y.
. oF
=7 —
1
2 500 keV
167 /-—7 - 3 1Mev
— ¥ 15MeV
g 5 2 MeV
-2 // L~ ; e 6  25MeV
10 / ?22 pomm— 7 3 MeV
R ==
- / \
10° > Z
10 20 30 & 50 60 70 80 90
Iig. 3.

calculé ox pour diverses valeurs de Z et de 1V,. Les résultats sont
condensés dans les courbes de la figure 3.



188 MAURICE JEAN

s précisent le sens des remarques qualitatives que mous avons
faites au début de ce paragraphe. On voit clairement que la création K
ne peut devenir prépondérante que pour des énergies de transition
d’autant plus voisines de 1'énergie au repos de I'électron que le numéro
atomiquec est plus petit. '

Une certaine réserve cependant s'impose. Nous avons utilisé dans
ce calcul des fonctions d'ondes hydrogénoides qui décrivent un élec-
tron dans le champ d'une charge ponctuelle Z.. 11 n’est pas absolument
sur que les fonctions d'ondes décrivent correctement le comportement
de I'¢lectron au voisinage du noyau, cn parliculier pour de petites
éncrgies cinétiques du f—. Ce probleme a d’ailleurs une portéc beaucoup
plus générale : la valeur de la fonction d'ondes au voisinage du noyau
intervient dans des problemes divers (par exemple dans les problemes
de structure hyperfine, pour I'explication de la séparation des niveaux
S et Py, dans les expériences récentes de Lamb et Retherford). Nous
pouvons tout de méme penser que nous avons obtenu, avec les noyaux
employés, une bonne estimation des ordres de grandeur.

20 Cas ou la création e seule est possible.

Lorsque I'énergie de transition est inférieure a I'énergie au repos de
I'électron, nous avons vu que seule la création e peut étre possible.
Pour avoir une idée de I'importance du phénomene nous devons avoir
recours au calcul des périodes de désintégration. On a alors:

_ 0,693

278
9 —_— ==
(1) =t — 0,63 ( = m)

1
Nbg(Z)(Wy— W)

Une difficulté se présente du fait qu'on ne sait pas évaluer d’'une
maniére générale I'élément de matrice nucléaire | 1fy]. Nous le détermi-
nerons d’'une maniére empirique. L'expression théorique de la période
d'émission est

273 1
29 B = 0,693 —="
(22) ’ ,69 (}2 Mo|‘-’) [~(Z. W)

Nous savons calculer f=(Z. 117) et les résultats expérimentaux nous
donnent 6;—. Konopinski [6] en a déduit la valeur du facteur
270

0,693 (Wz> Si 'on porte en ordonnées le produit f—~(7 . W,)8,— et
a1y
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en abscisses le numéro atomique Z, on obtient un nuage de points qui
se placent tous au-dessus d’'une droite AB (fig. 4).

Gt

10°

10

10°

3
Il est raisonnable de prendre pour limite inférieure de 0,693 <§%[—|2>
iy

les valeurs qui correspondent & cette droite. En portant ces valeurs
dans I'expression (21) de 6x dans laquelle on a fait Nx =1, on trouve
que les périodes minima que I'on puisse espérer obtenir lorsque 1'énergie
de transition est précisément égale a I'énergie au repos de I'électron
sont de l'ordre de:

Zia 10 20 30 40 30 60 70 80 90
6 4.510°a 62a 5.a tlm 2.m 27j 10j 3j 2ij

On voit que sil'on pouvait obtenir des noyaux lourds completement
pelés on pourrait, méme pour de petites énergies de transition, avoir
des périodes tres courtes. De plus pour des Z de l'ordre de 14 on a
encore des périodes de 10*> a 10° aus, ce qui nous confirme dans l'idéc
que la création e pourrait jouer un réle non négligeable dans les étoiles.
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3o Etude de quelques cas particuliers.

a) Parmi les éléments naturels le tritium atomique est le seul qui
puisse donner lieu a la création K. Il est intéressant de regarder de
prés ce que donnent les résultats précédents dans ce cas particulier.
L’énergie maximum des B est d'aprés Waltts et Williams [7] de 11 keV *:
ce qui nous donne une énergie de transilion égale a 1,022 de nos
unités. Le processus de création correspond au schéma suivant:

atome H?—> atome H}+v.

Les fonctions d’ondes décrivant.les électrons de 'atome d’hélium
ont été étudiées par de nombreux auteurs et par diverses méthodes.
I1 résulte de ces travaux qu'on obtient une assez bonne représentation
en introduisant dans la fonction hydrogénoide un Z diminué de la

constante d'éeran s = % On trouve, si I'on tient compte de la petite

contribution due a la possibilité de création sur les couches L, M, etc.,
pour le rapport Probabilité de création e/ Probabilité d’émission B,
une valeur de I'ordre de 1 °/,.

Si on ionisait I'hydrogene atomique, le rapport deviendrait voisin
de 1/50. La variation de période est encore au dela des possibilités
expérimentales (Novick [8]). '

b) Un autre cas particulier ou la création K est possible est celui
de la radioactivité du neutron. La masse du neutron dépasse de
750 000 électronvolts la somme des masses du proton et de I'électron .
libres. Suivant la théorie de 'émission B, le neutron doit éire instable
et se désintégrer suivant le schéma:

n—»p—}—ﬁ_—{—v.

Mais d’apres les idées que nous venons de développer il doit aussi

1. Nole sur épreuves : Des mesures plus récenles cl, semble-l-il, plus précises de
Curran, Angus et Cockeroft (Nalure 162, 1948, p. 302) ont fourni, pour I'énergic
maximum des 3, Ia valeur 47 keV. Dans ces condilions fa créalion e devienl moins
probable, le rapporl ealculé plus loin n’¢tanl que de 'ordre de 5.40-3. (ic n’est
(que pour du (ritium ionisé qu’il atteindrail 1 /.



TUEORIE DE LA CREATION ¢ 191

se désintégrer en donnant directement un atome d’hydrogene et un

neutrino :
n — atome H —-v.

Cependant on voit que l'énergie de transition-(2,47 de nos unités)
n'est guere favorable. On trouve en effet :

Prob cré e _, 10~6
Prob g~ '

ATOMES NEUTRES [9]

Il est bien évident que du point de vue pratique ce qui nous inté-
resse essentiellement est de connaitre quelle pourrait étre I'importance
du phénoméne pour des atomes normaux. Cependant il est beaucoup
plus difficile de répondre a cette question que dans le cas des noyaux
nus. Si nous n'étions pas absolument certains que les fonctions
d’ondes utilisées précédemment représentaient d'une maniére précise
le comportement des électrons dans le noyau, nous sommes surs
maintenant qu’elles ne conviennent plus. En effet, en raison des inter-
actions entre électrons du cortege, la répartition électronique dans les
atomes est profondément modifiée. On peut cependant, dans certains
cas, utiliser encore des fonctions hydrogénoides dans lesquelles on
remplace l¢ numéro atomique Z par un Z,y..i; qu'on obtient en retran-
chant de Z une certaine constante d'écran s. Cette méthode est utilisée
couramment dans les problemes de structure moléculaire. Marshak [10]
I'a employée pour étudier la capture d'électrons par les noyaux. On
dispose d’'une réegle empirique due & Slater, qui permet de calculer
approximativement les constantes d’écran appropriées a chaque couche
électronique considérée. Cependant il est clair que la « constante
d’écran » s devrait étre en fait une fonction de la position de }'électron
dans l'atome, ou tout au moins de sa distance au noyau. Si I'on exa-
mine d’'assez prés cette question on voit que les constantes d'écran de
Slater n'ont vraiment de sens que pour des électrons qui se trouvent
au voisinage de leurs orbites au sens de la théorie de Bohr. Aussi il
nous semble dangereux d'utiliser des fonctions hydrogénoides cons-
truites avec de tels Z,yr..i¢ pour décrire un électron au voisinage d'un
noyau. Il existe des fonctions d'ondes atomiques qui décrivent beau-
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coup plus correctement les électrons du cortege. Ce sont les fonctions
de Hartree. Leur construction s’inspire de I'idée de charge effective
fonction de la position dans l'atome et s’appuie sur la méthode du
« champ self consistent ». Cette méthode consiste & remplacer les
interactions entre les électrons du cortége par un champ moyen qui
ne dépend que de la distance au noyau. On admet ensuite que chaque
électron se meut isolément dans le champ du noyau et dans ce champ
moyen qu'on déduit de la distribution des électrons dans l'atome.
Comme cette distribution est elle-méme déterminée par les fonctions
d’ondes que nous cherchons, il semble qu'on tourne dans un cercle
vicieux. On peut cependant sortir de cclte impasse en opérant par
approximations successives. On part en général d'un champ moyen
qui représente déja les interactions dans le cortége d'une maniére
assez bonne: le champ de Thomas-Fermi. A l'aide de ce champ on
construit des fonctions d'ondes d'approximation zéro, d'ott I'on déduit
un nouveau champ (1) qui est utilisé & son tour pour construire des
_ fonctions d'ondes d’approximation (1). En

TF ——> f0'® répétant ces opérations on arrive a obtenir un

- champ (n) qui ne differe que de trés peu du

(v champ (n—1). On dit alors qu'on a obtenu
un champ « sell consistent ». Tous ces calculs
ne peuvent se faire analytiquement et sont tres
laborieux. Cependant les approximations con-
vergent assez rapidement et en général la
deuxieme donne déja de bons résultats. Cette
“Champ self consistent” méthode, que nous avons voulu rappeler
Fig. 5. rapidementd’une maniere intuitive, s'appuie sur

des développements théoriques sur lesquels nous

ne pouvons insisterici. Ainsi il est bien certain que les fonctions d’ondes
calculées par la méthode de Hartree sont les meilleures que l'on
possede pour les électrons atomiques. Il est donc intéressant, a défaut
d’autre moyen de contrdle, de comparer les fonctions d'ondes hydro-
génoides avec Zyr.qi et les fonctions de Hartree en ce qui concerne
leur valeur dans le noyau. Nous avons pour cela calculé les rapports :

Champm —> fo

!‘H (({)

9 _ artrec

(23) e
hydrogénoide
Zoft de Slater
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pour les états s des dilférentes couches des éléments pour lesquels les
fonctions de Hartree ont été calculées. Les valeurs obtenues sont
résumées dans les courbes de la figure 6.

On voit ainsi que la valeur dans le noyau des fonctions hydrogé-
noides affectées du Z.;
de Slater ne coincide rw% P
avec la valeur corres- _VHy§Zgg§n5g:dteer) \
pondante des fonctions -
de Hartree que pourla B[
couche K. Les deux
types de fonctions
donnent encore les &
mdémes valeurs pour les
couches L et M si le
numéro atomique est
> 40, c’'est-a-dire si
ces couches sontrecou-
vertes des couches N
et O. D'une maniere
générale les fonctions T Y
de Ilartree ont une va- 10 20 30 &0 50 &0 70 80 90
leur supérieure a celle Fig. 6.
des fonctions de Schro-
dinger avec Z.pcic pour la couche la plus externe de ['atome. Le désac-
cord est d'autant plus grand que l'atome est plus lourd. Or dans le
probleme qui nous intéresse c’est toujours la couche la plus externe
des atomes qui va nous occuper. En cfTet I'électron créé ne pouira se
placer; en vertu du principe de Paull que dans une case inoccupée,
donc sur une couche lointaine. Nous sommes ainsi arrivés a la conclu-
sion que si nous voulons obtenir des résultats qui ne soient pas par
trop grossiers pour les atomes lourds, nous devrons utiliser les fonc-
tions de artree.

Cependant une nouvelle difficulté se présente lorsqu'on veut utiliser
systématiquement les fonctions de Hartree, et encore plus particulie-
rement en ce qui concerne les atomes lourds : les fonclions de Hartree
ne sont pas relativistes, et il est bien connu que I'utilisation de fonc-
tions d’ondes relativistes s'impose des que l'on traite des atomes

13
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lourds. Nous pouvons nous faire une idée de I'importance des effets de
relativité au voisinage du noyau en calculant le rapport
. qg¥ 7. R

20) K=

ou g(Z . It) est la partie radiale de la grande composante des fonctions
de Dirac pour un atome hydrogénoide, évaluée au voisinage du noyau,
et Iig(7 .0) est la partie radiale de la fonction de Schrodinger pour un
atome hydrogénoide évaluée dans le noyau.

Les résultats de cette comparaison sont les suivants :

La relativité a donc pour effet d’accroitre notablement la densité de
probabilité de présence au voisinage des noyaux lourds. L'utilisation
de fonctions non relativistes peut par conséquent introduire des erreurs
de l'ordre d'un facteur 10 pour des Z voisins de 90.

n |- XI(7Z) LMNOPQ
0 - -

sl

8- K

71-

6

5

Il résulte de cette étude que nous devons renoncer a l'utilisation de
fonctions de Dirac hydrogénoides affectées d'un Z,g..ir calculé par la
méthode de Slater. Et cela pour deux raisons :

1° La comparaison avec les fonctions de Hartree montre que I'intro-
duction d'un 7, traduit mal les interactions dans le cortege ;

2° Si ces [onctions sont a 1'origine relativistes, le fait d'y introduire
un Zgeir qui sera petit (<< 10) pour la couche la plus externe qui nous
intéresse fait disparaitre les termes de correction relativiste. (En fait
pour les petits Z.g.cirs que nous aurions a utiliser les fonctions de Dirac
sont trés voisines des fonctions de Schridinger et c'est pour cela que
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‘nous nous sommes contentés de comparer les [onctions de Hartree aux
fonctions hydrogénoides de Schrédinger et non a celle de Dirac).

1l semble qu'en conclusion la solution la plus adéquate serait d'uti-
liser des fonctions résultant d'un « champ sell-consistent » construit
a I'aide de fonctions de Dirac. Malheureusement nous ne possédons
pas de telles f[onctions. Et nous n'avons pas voulu entreprendre des
calculs aussi longs et laborieux pour une simple étude d'ordres de
grandeur. Aussi pour mener & bien cette estimation nous essaierons
de faire un compromis. Nous utiliserons les fonctions de Hartree et
nous les affecterons d'un facteur de correction relativiste que nous
tirerons de notre comparaison précédente des fonctions de Schrédinger
et de Dirac. Nous nous restreindrons de plus au cas oi la créalion est
possible dans un état s de la premiére couche incomplete de I'atome
initial. Il est facile de voir que pour une couche donnée la création
dans un état s est de beaucoup la plus importante. Nous avons vu
qu’on avait, avec une bonne approximation :

o 1
fﬁu = "4_“2229'?11-

Pour un Z de 'ordre de 90 on a encore %aﬁZ?\a:—O- I est inutile
d'insister sur le fait que nous n’atteindrons pas dans nos estimations
une telle précision. Aussi bien pourrons-nous négliger cette contri-

bution. Nous écrivons finalement pour la probabilité de création :
G? : N T 2 \2
(25) Poy o= 5| Mo N T REOAZ)(Wo— WaF,

ou V=1 ou 2 est le nombre de cases inoccupées du premier état s
dans lequel la création est possible. Ry(0) est la valeur dans le noyau
de la fonction de Hartree correspondant a cet état. X(Z) est le facteur
de correction donné par (24). Nous avons encore laissé de coté dans
(25) la contribution des couches de nombre quantique n supérieur a
celui de la premiere couche ou la création est possible. Cette omission
a peu, d'importance en ce qui concerne les atomes légers, mais peut
nous conduire a un résultat érroné par un facteur 2 dans le cas des
atomes lourds. Cependant comme nous ne possédons pas les fonctions
de Hartree qui décrivent I'électron dans ces états, nous avons di

13,
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négliger ces termes. Il n’est pas impossible d'ailleurs d’estimer une
limite supéricure de leur contribution. Nous avons a l'aide de (2%)
étudié quelques transitions fictives aboutissant a des éléments pour
lesquels nous disposions de fonctions de Hartree. Les probabilités
respectives de création e et d’émission B~ et les périodes de création
ont été calculées comme dans le cas des noyaux nus.

a) Comparaison des probabilités de créatione et d’émission f—.

P
~créé en

Le tableau ci-dessous donne les valeurs du rapport ¢ = P
o

fonction de dilférentes énergies de transition :
Ces résultats deviennent plus éloquents dans-le diagramme de la
figure 8.

p=%%=¥ ‘corrections de relativité sur @
Li-»Be Ne—>Na Cu-+Zu
e 037102 _; 3310

W,=1,001

-2

L Ar-K Au_-Ng.
21 e36107°
-3
- W=101 o . —~0 15107
0 - - 1310°
«3310°"
1,5.10"’ 1510 20"
-b - -
10 Wo-‘l,‘l
- W=15
weR o -
. W=2
CeiMey 52510
o 3. TRt Lk N T R IR R
1 W= — 10 20 30 40 50 6070 80
0 6210

Fig. 8.

b) Périodes dans le cas ou seule la création est possible.

Nous avons encore calculé les périodes lorsque 1'énergie de transition
est juste égale a l'énergie au repos de I'électron de la méme maniére
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que précédemment. On trouve pour les mémes transitions que ci-

dessus :
Transition | Li - Be | Ne > Na | Ar > K | K~ Ca | Cu - Zn |Au - Hg
0 5.,10%a 1,10 a|2.;10" af1.;10*a|2.,10t°a | 3.10'" a

Il ne faut évidemnment pas attacher aux nombres indiqués dans les’
tableaux ci-dessus plus de valeur que celle d'un ordre de grandeur.
Cependant ils montrent bien que, de maniére générale, dans toutes
les radioactivités 3~ actuellement connues, I'émission est de beaucoup
prépondérante devant la création. Cette derniere ne peut guere devenir
le phénomeéne essentiel que pour des énergies de transition excessi-
vement voisines de I'énergie au repos de I'électron. Mais alors les
périodes correspondantes sont si longues que le phénomeéne risque
fort de passer inapercu. Il semble donc difficile d'expliquer par la
création e seule les faits expérimentaux auxquels nous faisions allusion
au début de cet exposé. Les périodes des éléments en question (Ac,
RaD, M,, Thl) sont en effet considérablement plus courtes que celles
obtenues par les calculs précédents.

Il faut, cependant, remarquer ’énorme écart qui sépare les périodes
correspondant a des noyaux nus de celles qui correspondent aux
atomes neutres, particulierement pour les grands Z. Il n’est donc pas
interdit de penser qu'une ionisation assez profonde de certains éléments
pourrait révéler des désintégrations B~ restées jusqu’ici inapercues.

MISE EN EVIDENCE DU PHENOMENE

Nous terminerons cette étude en indiquant rapidement de quelle
facon on pourrait espérer mettre le phénomeéne en évidence. Nous
distinguerons, comme nous l'avons fait dans les considérations théo-
riques, les deux cas: création e seule et création e accompagnée
d'émission .

a) Lorsque la création e ne se superpose pas a une émission 8, on
peut espérer déceler les désintégrations :

par observation directe du recul du noyau ou par observation d'un
effet Szilard qui en résulterait ;
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par observation des photons électroniques ;
par observation des désintégrations elles-mémes, en recueillant en
quantité pondérable les atomes formés, ou bicn indirectement grace a

»

des filiations 8, vy ou a.

b) Lorsque la création coexiste avec I'émission B—, on devrait
pouvoir s'en rendre compte :

par décompte des désintégrations et des électrons émis (en particulier
dans le cas d’existence de filiations);

par observation d’une variation de période sous l'influence d'une
ionisation de nature quelconque.

Toutefois 1'étude théorique précédente indique que, exception faite
de la variation de période par ionisation, les effets mentionnés ci-
dessus doivent étre trés petits, de telle sorte que leur mise en évidence
exigera des moyens d’'investigation tres fins.
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PREAMBULE

L'interaction entre le noyau et son cortege électronique est un
phénomeéne de la plus haute importance.

On pense d'abord a [l'attraction coulombienne, qui maintient les
électrons négatifs au voisinage du noyau positif. Mais en dehors de ce
phénomene tout a fait fondamental et classique, que nous n’étudierons
pas ici, il résulte de I'interaction noyau-cortege des effets plus curieux
qui feront 'objet des exposés groupés ci-apres.

Il y a lieu de se souvenir tout d’abord que l'interaction noyau-
cortege se fait, au moins, par I'intermédiaire de deux champs de
forces : le champ électromagnétique a grand rayon d’action (dii & ce
qu'électrons et noyau sont électriquement chargés) et le champ plus
spécifiquement nucléaire (ou champ de Fermi), a court rayon d’action.

Les manifestations auxquelles donnent lieu ces deux champs sont
assez diverses.

Sil'on envisage par exemple un noyau dans un état excité, c'est-a-
dire possédant un exces d'énergie, celui-ci peut disparaitre, rayonné
sous forme de photons: c'est la classique émission de photons y par
les noyaux d'atomes. Mais il se peut aussi que, par 'intermédiaire du
champ électromagnétique, cette énergie soit communiquée a un élec-
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tron du cortege et provoque I'éjection de cet électron hors de I'atome :
c'est le phénomene de conversion interne, qui sera étudié par
MMrs Surugue et Ratier.

Cet effet est surtout important lorsque le noyau 'po§séde une vie
assez longue dans son état excité. On dit alors que ce noyau excité est
isomere du noyau dans son état fondamental. L’étude de la conver-
sion interne ne peut done pas se dissocier de celle de l'isomérie
nucléaire, objet de 'exposé de Mr Chanson.

Ainsi la conversion interne donne un exemple de transfert d'énergie
depuis le noyau jusqu'au cortége — et ce phénoméne se produit grace
a l'interaction électromagnétique.

Afin de donner un exemple de phénoméne résultant de l'interaction
de Fermi, Mr Bouchez et Mme Benoist analyseront la capture d’élec-
trons périphériques par les noyaux d'atomes.

Certains noyaux d’atomes possédent en effet la singuliere propriété
d’absorber un de leurs électrons périphériques. A la suite de cette
absorption, la charge du noyau diminue d’une unité et par conséquent
le noyau change de nature chimique. ;

C'est ainsi que le glucinium 7 se transforme spontanément en
lithium 7 en absorbant un de ses électrons périphériques. La période
de cette radioactivité est de I'ordre de 50 jours.

Le phénomene inverse, appelé création e, n'a pas encore é1é observé.
Bien étudié théoriquement, il fera cependant 'objet de la communi-
cation de Mr Jean. Il s’agit d'un noyau d’atome qui spontanément
provoquerait la formation d’un nouvel électron dans son cortége.

Le cas le plus simple serait celui d’'un neutron se transformant en
atome d’hydrogene.

Tous ces exemples montrent que l'interaction noyau-cortege n’est
pas seulement statique, mais que des modifications produites dans le
noyau (telle une excitation) peuvent avoir des répercussions sur le
cortege*. .

Lorsque le noyau perturbé appartient &4 une molécule, le cortege
perturbé est celui de la molécule.

Celle-ci peut subir alors des modifications profondes, telles qu'une

1. Tl sera monlré qu'inversement, et contrairement & une opinion courante, des

modifications produiles dans le corlége (lelle I'ionisation) peuvent avoir des réper-
cussions sur le noyau.



v PREAMBULE 7

rupture. De tels exemples seront donnés par Mr Haissinsky, qui résu-
mera I'état de nos connaissances sur l'effet Szilard et Chalmers.

Enfin en conclusion Mr Perrin montre comment des expériences
récentes paraissent en contradiction avec la forme habituellement
donnée a la théorie de l'interaction électromagnétique noyau-cortege
et qu'il y a probablement lieu de revenir une fois de plus sur cette
question, qu'on aurait tort de croire étre a& jamais résolue.

3



LA DESCRIPTION DES ATOMES
PAR LA MECANIQUE ONDULATOIRE

1) L’Onde broglienne et les idées de base de la Mécanique Ondu-
latoire. .

A) La Notion d’Onde broglienne.

1l est universellement acquis actuellement que la Mécanique Ondu-
latoire est la seule doctrine qui permette de décrire et de prévoir le
comportement des corpuscules élémentaires.

Cette Mécanique repose sur la notion d’onde associée a tout corpus-
cule, notion qui a été introduite en 1923 par Louis de Broglie.

L’idée de base de Louis de Broglie consiste a admettre qu'a tout
corpuscule, qu'il soit photon, électron, proton, etc., on peut associer
une onde, intermédiaire de calcul indispensable en vue de la prévision
et de l'interprétation des phénomenes auxquels participe ce corpus-
cule.

La découverte de la diffraction des électrons par Davison et Germer
en 1928 fut une des plus brillantes confirmations expérimentales des
idées de Louis de Broglie, car comparablement a ce qui se passe en
optique, la notion d’onde est fort commode pour l'interprétation des
phénomenes de diffraction électronique.

Pendant quelque temps on chercha & savoir si cette onde possédait
un caractére physique directement observable. Il semble qu'a la suite
des idées d'Einstein notamment il soit sage de renoncer 4 accorder a
cette onde un caractere physique effectif. 11 est plus raisonnable
d'envisager cette onde comme un simple étre mathématique, intermé-
diaire de calcul du plus haut intérét.

Analytiquement I'onde broglienne est représentable par une fonetion
d'onde ¥(z, y, z, ) qui dépend des coordonnées d'espace x, y, z et
du temps.

Toutes les grandeurs fondamentales associées a un corpuscule
peuvent étre calculées quand on connait la fonction d’onde.
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C’est ainsi que si I'on ¢herche a connaitre la probabilité de présence
dP d’un corpuscule au temps ¢ et dans un certain petit volume élé-
mentaire dv entourant un point M, on admet que cette probabilité est
donnée par la relation : '

AP =|W(M, £ dv.

Ce principe dit des interférences est la transposition dans le domaine
corpusculaire de ce que I'on était accoutumé de faire dans le domaine
de I'optique de Fresnel ou « 'intensité » était proportionnelle au carré
de « I'amplitude » de 1'onde lumineuse.

Il y a lieu d’attirer tout de suite I'attention sur le caractere « proba-
biliste » de la nouvelle mécanique.

Nous venons de voir comment on peut évaluer la probabilité de
présence. Nous verrons ultérieurement la facon dont s’évaluent d’autres
probabilités.

Il est en fait trés rare que l'on puisse en Mécanique Ondulatoire
évaluer autre chose que des probabilités.

Toutes ces probabilités s’évaluent d’ailleurs a partir de la fonction
"d'onde et cela souligne I'intérét et 'importance de cette notion. On
peut dire que tous les problemes concernant un corpuscule se raménent
a I’évaluation de la fonction d’onde de celui-ci.

Cette fonction obéit & une équation dite « de Schrédinger », qui a
la forme suivante ! : ‘

2 2 2 2 1
ou m estla masse de 1'électron, h la constante de Planck et F(x, y, z)
le potentiel des forces auxquelles est soumis le corpuscule.
Si I'on étudie un phénomene stationnaire, c'est-a-dire tel que les
probabilités de présence soient indépendantes du temps, on peut
mettre la solution de I'équation précédente sous la forme :

ori &l

(1D V(z, y, z, {)= a(x, y, z)eT ,

E étant I'énergie du corpuscule.

1. Voir Louis de Broglie : Introduction a I’étude de la Mécanique Ondulatoire
(Hermann).
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On remarque bien en effet que d'une part:

el gy .
|W|? = a¥z, y, z) (le module de e *  étant égal a 1),

ce qui traduit le fait que la probabilité de présence ne dépend pas du
temps ; et que d’autre part:

el gy

. .2
e" =cos %Et—i—l sin fEt.
Si on identifie & la forme habituelle d’un mouvement périodique,
on en tire:
cos 2nvi = cos 2713 Et,

d'ou:
E = hv.

L'onde fluctue avec une [réquence v telle que:
E=hv,

ce qui est bien en accord avec les idées de quanta.
En reportant (II) dans (I), on obtient :

1 /d%a V%  d%a 8x? ] 8n2
1 {oe  Ja A oa\ On° —_ % F
m (0.‘52 =+ oy + bz2> h? F(.'L‘, Y, z)a h2 a,

ou encore :

h* /da  d%a 0%

B) La Quantification.

Si I'on cherche a résoudre cette équation dans le cas de la fonction

d'onde de I'¢lectron d'un atome d’hydrogéne, on obtient des résultats
extrémement remarquables :

Le potentiel d'interaction s’écrit alors simplement sous la forme :

2
—87 (r = distance électron-proton)
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et I'équation (III) devient :

T ................... (électron
...................... de charge —e)

+e
(noyau d’hydrogéne
= proton, de charge —+ e)

e?
St Aa + (E—7)a—0.

3

On résoud cette nouvelle équation en passant dans un systeme de
coordonnées polaires r, 6, ¢ et on réussit a mettre la solution

a(z,y,z)=a(r, 6, ¢)
sous la forme d'une série qui ne converge que si'

2 4
av p=_trme,
n étant un nombre entier.

Ainsi I'équation n'admet de solutions acceptables et non identi-
quement nulles (a(x, y, z)=0 est toujours solution) que si I'énergie
de l'électron de I’hydrogene posséde l'une des valeurs définies par
(Iv).

Il est clair que la solution a(z, y, z)=0 n’est pas intéressante
elle signifie que la probabilité de présence de 1'électron de I'hydrogene
est nulle partout, c'est-a-dire qu'il'n’y a aucune chance de le rencontrer
en quelque endroit qu'on le cherche. _.

En conclusion, on peut dire que de deux choses I'une ! ou I'électron
de I'hydrogeéne posseéde I'une des énergies définies par la formule (IV),
ou il n'existe pas.

Son énergie est quantifiée, elle ne peut prendre qu’une série discrete
de valeurs privilégiées.

Ainsi la Mécanique Ondulatoire donne une interprétation quantita-

1. Louis de Broglie : Théorie de la Quantification dans la Nouvelle Mécanlque
Hermann).



12 PREAMBULE

tive trés claire et trés précise de la quantification. Les niveaux spec-
traux % introduits expérimentalement par I'étude des spectres ont
en effet exactement les valeurs :

E 8n?met

‘A~ nh?
et coincident ainsi rigoureusement avec ceux auxquels conduit la
Mécanique Ondulatoire.

C) Les Incertitudes.

Passons maintenant & une question qui va souligner encore le carac-
tere probabiliste de la nouvelle mécanique: celle des indéterminations.
La mécanique ondulatoire, qui, comme nous venons de le voir, rend
compte des postulats introduits par la mécanique des quanta, permet
d’'aller plus loin et notamment d’introduire des idées nouvelles sur la
question de la mesure simultanée de plusieurs grandeurs.

On peut notamment montrer qu'il est impossible de mesurer simul-
tanément et avec précision certains couples de grandeurs.

C'est, par exemple, le cas de la position et de la vitesse d'un
corpuscule. On peut en effet établir que le produit de I'erreur Agq que
I'on commet en déterminant la position d’un corpuscule par l'erreur
Ap qui entache la mesure de sa quantité de mouvement est tel que:

h

k3

Ap.Aq >

no

si les deux mesures sont effectuées au méme instant. Les conséquences
de cette relation, dite relation d'indétermination de Héisenberg, sont
d'une treés grande portée.

On en déduit immédiatement, par exemple, que, si I'on connait
avec certitude la position d'un corpuscule (c'est-a-dire si Ag = 0),
I'incertitude sur la vitesse devient totale (il faut en effet que Ap = ),
et vice-versa, de sorte qu'il devient tout a fait impossible de connaitre
avec précision la (rajecloire d'un corpuscule : en mécanique ondula-
toire la notion de trajectoire s’évanouit. La seule grandeur impor-
tante analogue que I'on peut a chaque instant connaitre est la proba-
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bilité que 'on a de rencontrer un corpuscule dans un certain petit
volume.

A Tinflexible rigueur des équations de la mécanique rationnelle se
sont substituées les notions de probabilité et d'incertitude.

Ainsi la pensée scientifique devenue plus nuancée, perdant une
partie de son absolu, gagne en souplesse et en fécondité.

D) Le corpuscule en Mécanique Ondulaloire.

En résumé, il n’est pas possible de déterminer en toute rigueur la
trajectoire d'un corpuscule. La seule chose qui reste possible est de
connaitre a chaque instant la chance que 'on a de rencontrer le
corpuscule considéré dans un petit volume dv entourant un point M.
Cette chance est la probabilité de présence du corpuscule.

Cette probabilité de présence est une fonction du point M ou I'on
fait la mesure et de I'instant ou 1'on fait la détermination ; elle est de
plus proportionnelle au volume dv. On peut donc la noter:

dP = Iz, y, z, t)dv.

La quantité d P/dv représente la densité de la probabilité de présence
du corpuscule au point et a I'instant considérés. On a:
dpP
W= (zx, y, z, t).
Remarquons que la probabilité II est une quantité positive. En
conséquence, on peut poser:

=¥} = Pr

La fonction ¥ ainsi définie, qui peut étre complexe, représente par
définition une fonction d’onde attachée au corpuscule. Cette fonction
est solution de I'équation fondamentale de la mécanique ondulatoire.

Quand, en un point, ¥ est nulle, la probabilité d'y rencontrer le
corpuscule est nulle. A un instant donné, si nous sommes strs que le
corpuscule se frouve dans une certaine région de l'espace, la fonction
W est nulle en dehors de cette région.

La fonction ¥ définit alors a chaque instant un domaine de locali-
sation. du corpuscule: c’'est la région de l'espace ou elle n’est pas
nulle.
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Lorsque le temps varie, ce domaine se déplace en se transformant
et enveloppe une région de l'espace que le corpuscule a traversée.
C'est cette région non linéaire qu'il faut substituer a I'idée de trajec-
toire. '

1) Les solutions de 'équation de Schridinger.

A) Cas du spectre discontinu.

Revenant a 'équation qui définit la fonction associée a 1'électron
d’un atome d’hydrogéne, nous allons montrer avec plus de précision
sur cet exemple comment la mécanique ondulatoire permet la descrip-
tion d'un corpuscule.

Cette équation est:

h?

8=%m

"

avec:

Aa+<E—e—:>a=0,

2ri

Y(x, y, z, ) = a(x, y, 2) on

et nous avons rappelé qu'elle n'admet de solution convenable que
lorsque :

2 4

Ee_ 8n2me

nzh®

n &tant un nombre entier.

Pour étre complet il faut signaler que ce résultat ne s’applique qu'a
des électrons appartenant au cortege ¢électronique de 'atome d’hydro-
gene, c’est-a-dire possédant une énergie négative.

Nous verrons ultérieurement ce qui se passe dans le cas ou E peut
devenir positif.

Si nous restons dans le domaine des énergies négatives définies par
(IV), nous observons que, puisque n est entier, I'ensemble de ces
énergies forme un ensemble discontinu — ce que I'on appelle couram-
ment un spectre discontinu” —, car le saut d'un électron d'un des
niveaux d'énergie sur un auire engendrera !'émission ou 'absorption

de photons de longueurs d’onde bien déterminées et non susceptibles
de variation continue.
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La valeu'r de la fréquence de ces photons est en effet donnée par une
relation de la forme :

p2 n2

__E jhoion — E.,—E, _ 8r’met 4 8n2met _ 81-:2me‘< 1 1 )
h h n2h? pth? h?

si ’émission ou l'absorption envisagée correspond pour l'électron au
passage de l'état d’énergie défini par l'entier n a celui défini par
I’entier p.

Ce nombre entier n porte le nom de premier nombre quantique
associé a I'électron.

La fonction a(x, y, z) = a(r, 6, 9) solution de I'équation (V) est de
la forme :

a(r, 6, ¢)= R(r) (6, ¢)
avec: '
d'+=(4 — cos? 6)'

Y(6, ¢) = e * im? gin ™
( CP) d00861+m

]l et m étant deux nouveaux nombres entiers ou nombres quantiques
reliés & n par les deux relations :

0<IK<n—1,
—I<mg+1L

n définit ce qu'on appelle fa couche a laquelle appartient 1'¢lectron
dans I'atome :

pour n=1 la couche K

— n=2 — L
— n=3 —. M
ete.

1 définit 1'état :

pour 1 =0 l'état s
— 1=1 — p
— 1=2 — d
— 1=3 —
— l=4 — g

ete.
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m définit la case:
pour m=0 la case ¢

J— m::ti — 0
— m==*x3 — g9
ete.

La fonction radiale R(r) s’écrit :

=

R(n=-e *v(p),
4
h

et U(p) == 2 avPl * v?

v

avec: p= —2mEr

les coefficients @, étant donnés par la relation de récurence suivante :
(+1+Dv+D+ 200 +14+-D)—1(1+Dla, ., =[v+1+1—n]a,.
En résumé la fonction d'onde ¥ dépend d'un certain nombre de
nombres quantiques : les trois entiers n, 1 et m sont reliés entre eux
par certaines relations, et il n'est pas inutile de donner les formes
explicites de ¥ pour dilférents cas simples.
Pour la couche K (n=1), I'état s (1 =0) et la case ¢ (m =10):

g,
Yoo = —(a)m e~ eh
Vr
_ 2me?
avec — h_2£;

On voit que la densité de probabilité de présence :

3
| W 402 = & e—ur
T

ne dépend pas des coordonnées angu-
laires. La répartition du nuage élec-
tronique autour de l'atome est donc
a symétrie sphérique pour cette cou-
che K et décroit exponentiellement
avec la distance r.

Y

Fig 1.

. 3 3
Elle atteint son maximum a; au centre du noyau (pour r = 0). Cette
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conception est franchement différente de la conception de Bohr, selon
laquelle on admettait que I'électron tournait sur un cercle concen-
trique au noyau et par 12 méme ne pouvait jamais se trouver dans le
noyau.

L'existence du phénomene de capture K montre que le noyau peut
absorber son électron K et que par conséquent il existe bien une
certaine probabilité pour I'électron K de pénétrer dans le noyau. Le
phénomene de capture K souligne I'exactitude du résultat de la Méca-
nique Ondulatoire.

Pour retrouver l'idée de l'orbite de Bohr, ou plutét quelque chose
s’en rapprochant, il faut calculer mon plus la densité de probabilité
en un point pariiculier situé a une distance r du noyau, mats bien la
densité lotale sur toute la sphére de rayon r.

Cette densité est bien évidemment :

Anr? | W2 = 4ad r2 @ — 2,

puisque la sphére de rayon r a pour surface 4=r?.
Cette densité passe par un maximum pour

et c'est précisément le rayon de I'orbite de Bohr.
L'électron K de I'hydrogéne ne tourne donc pas sur un cercle

. 1 . . .
concentrique au noyau et de rayon —, mais la sphére concentrique au
o

noyau possédant ce rayon est de toutes les spheres concentriques celle
au voisinage de laquelle il est le plus probable de rencontrer I'élec-
tron K.

Pour la couche L (n=2), I'état s (1 = 0) et la case s (n=0):

On voit qu'il s’agit encore d'une distribution sphérique. D'ailleurs le
fait est général et se reproduit pour tous les électrons s.
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Pour la couche L (n = 2), I'état p(1=1)etlacases (m=0):

B/2 _r

Pour la couche L (n = 2), I'état p (1 =1) et les cases = (m = =*=1):

ar

5/2 —_—
- o2 . 8 eti? 2.
gi+|=—~=85mve—-'""re

8=

B) Cas du spectre continu.

-

Nous avons ainsi noté 1'essentiel de ce qu'il faut retenir concernant
un électron appartenant au cortége périphérique d'un atome d’hydro-
gene et montré par conséquent le correspondant en mécanique ondu-
latoire des trajectoires elliptiques classiques du probléme d'un point

|

matériel se mouvant dans un champ de force central en oy

Il nous reste a traiter le correspondant des trajectoires hyperbo-
liques de ce méme probleme, c’est-a-dire celui d’un électron possédant
une énergie suffisante qour quitter le champ de I'atome, une énergie
E positive.

On montre que dans ce cas I'équation (V) qui définit a(x, y,/z) admet
toujours des solutions convenables. Autrement dit le spectre des éner-
gies est continu. Lorsqu’un électron B est émis par un noyau d’atome,
par exemple, il peut passer, en quittant le noyau, d'un de ces états
continus d'énergie a un autre en émettant un rayonnement suscep-
tible d'une longueur d'onde quelconque (c’est le rayonnement de frei-
nage ou Bremstrahlung). Un autre aspect de ce phénoméne correspond
au cas ou un électron en mouvement pénetre dans le champ d'un
noyau d'atome et ou il peut aussi émettre différents photons de ce
type.

La fonction ¥ solution de l'équation (IV) ressemble & celle du
spectre discontinu. Cependant la partie radiale devient :

R()=e" " ()

<
v(P)=Zavp‘ .

¥

avec
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L’exponentielle devenue complexe ne modifie plus le module de la

fonction. La somme E va maintenant jusqu’a l'infini, car les a., ne

s'annulent jamais plus. Au lieu d'étre un simple polynéme, la fonction
v(p) est maintenant une série.

o L'interaction électronique.

Tout ee que nous avons dit jusqu'a présent ne s’applique en toute
rigueur qu'a I'atome d’hydrogéne.

On peut aisément étendre ces résultats au cas d'un électron qui se
mouvrait seul dans le champ d’un noyau de charge Z. Un tel probleme
se rencontre assez rarement. Il correspond a I'étude des ions He*,
Li++, Be***, ... etc. par exemple. On montre sans peine que dans
ce cas tous les résultats précédemment énoncés restent valables a
condition qu'on remplace dans les fonctions d'onde la quantité « par
la quantité o«Z. ’

Mais le cas qui se rencontre pratiquement le plus couramment est
celui de I'étude d’un atome ou d'un ion possédant plusieurs électrons
dans son cortege. Le probleme se complique alors sérieusement, car
on a affaire a une question de mécanique ondulatoire des systémes.

On peut échapper a cette difficulté a l'aide de procédés un peu
empiriques, tels que la méthode de Slates.

Cette méthode consiste a admettre que les résultats hydrogénoides
sont encore valables a condition qu'on remplace Z et n par des
grandeurs appropriées, gﬁn_.,de tenir compte des interactions qui
naissent entre les électrons.

Si on considere, par exemple, un électron d’'une couche L, il est en
moyenne situé bien plus loin du noyau qu’un électron de la couche K.
* Les électrons de la couche K masquent donc partiellement le noyau
vu de la couche L.

Tout se passe comme si le noyau vu de la couche L ne possédait
plus qu'une charge plus petite Z,..

Cette diminution de la « charge ‘apparente » du noyau vu d’une
couche déterminée s'appelle « I'effet d’écran » di aux couches ou
électrons plus internes.

En fait, les électrons d'une certaine couche font aussi éeran vis-a-
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vis de1'un d’entre eux. Mais cet effet est plus faible que quand il s’agit
d’électrons plus internes. On montre que, pour évaluer quantitati-
vement 1'effet d’écran sur un électron donné du aux autres électrons,
on peut appliquer les régles suivantes.

1° Les électrons sont classés en différents groupes :

(s); @, p); (35, )5 (3d); (4s, p); (4d); (Af)...

2° L'effet d'écran sur un électron d'un groupe donné du aux élec-
trons des groupes suivants est nul.

3° L'effet d’écran sur un électron donné du a un autre électron du
méme groupe est 0,35 (ce nombre se réduit a 0,30 dans la couche K).

4° L'effet d'écran sur un électron s ou p de nombre quantique
principal n di a un électron d'un groupe caractérisé par le nombre
quan'tique appartenant 4 un groupe plus intérieur est 0,85 si le
nombre quantique de ce dernier groupe est n—1 et 1 si ce nombre
est plus faible.

5° L'effet d’écran sur un électron d da a un électron plus intérieur
est 1.

Soit, par exemple, a étudier I’atome de bérylium qui possede 2 élec-
trons K et deux électrons L. Si I'on étudie
un électron de la couche K, d’apres ce que
nous venons de voir, 1'effet de la couche L
est négligeable, tandis que cet électron est
soumis de la part de 'autre électron K 4 un
effet d’écran de 0,30. Le noyau vu de la cou-
che K a donc la charge Zx =4 — 0,3 = 3,7
et c’est cette valeur Zx que l'on intro-
duira dans la fonction d'onde hydrogénoide

Fig 2. pour représenter un électron K. Si 1'on

veut maintenant représenter un des élec-

trons L, on remarqiera qu'ils sont dans 1'état s. Par conséquent 1'effet

d’écran di aux 2 électrons K est 0,85 >< 2 =1,70. L’effet d’écran do

a 'autre électron L est 0,35. Au total la charge apparente du noyau
vu de la couche L est:

Ly =4—170—0,35=1,95.
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En plus de cette correction sur Z, Slater conseille de corriger aussi
n lorsque celui-ci dépasse la valeur 3.

On remplacera ainsi n =4 par 3,7
5 par 4
6 par 4,2.

Telle est la méthode de Slater. Il ne faut pas en attendre des résul-
tats d’'une extréme précision. Cependant elle est trés commode, car
elle est tres simple, et conduit & des ordres de grandeur souvent bien
raisonnables.

I1 existe des méthodes plus précises d’évaluation des fonections
d’ondes atomiques. Parmi celles-ci nous citerons celle de Thomas-
Fermi et celle de Hartree-Fock-Dirac, sans pouvoir insister davantage
sur ce probleme de l'interaction électronique.

II1) Les solutions des équations de Dirac.

A) Généralités.

L'équation de Schrodinger ne représente qu'une forme non relati-
viste de mécanique ondulatoire. Quand on désire décrire des phéno-
menes ou des vitesses considérables entrent en jeu (émission d’élec-
trons, électrons des atomes lourds), il devient incorrect de négliger
les effets de relativité. La fonction d’onde des corpuscules élémentaires
(tels I'électron, le proton, le neutron, le neutrino), ou plus exactement
les fonctions d’onde, sont alors fournies par les équations de Dirac!.

Le corpuscule doit étre décrit par quatre fonctions

‘Ij"(a:, 3/, Z), W2(.’l,', y, Z), WB("B’ yv Z), 11"‘(:1:, yv Z),

formant les quatre composantes d’un spineur.
La probabilité de présence du corpuscule dans un volume dv entou-
rant le point M(x, y, z) devient:

dP = (W} = |Wof + ¥, + | Wi)do.

1. Louis de Broglie: L’électron magnélique (Hermann, Benoist, Daudel, Fabre,
Jacques, Jean el Ratier). Journal de Physique, 1948.
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Le systeme d'équations auquel obéissent ces quatre fonctions est:

(Wt eV r | S i e D=

(W1 eV]¥,+ E+137\v3_bﬁzw4=0

be by_‘
(W—t4evw,+ | 2 —i2lw, 42w, —0
| 0z oy 0z

(W1 eV]¥,+ L%—H% v, — 2w, =0

Dans ces équations W représente I'énergie totale du corpuscule, y
compris 1'énergie au repos myc?; V représente le potentiel des forces
qui agissent sur le corpuscule de charge e.

Pour simplifier, on a posé: m=1, h=1 et c=1.

Nous avons déja dit que la densité de probabilité de présence p est:

p = Wu* + [Wof? 4| Wy P + | W

On peut montrer que si l'on pose :

ovx = — (WTW, + W3V, - W3¥, 4+ WIT,)
pvy = — (V10 — iYW +iW3Y, — iVI¥,)
v, = — (WTW, — WiV, + W30, — W47,

on observe que:

% .
Yiaa div pp =20.
Cette équation de continuité montre que les quantités v,, vy et v,

peuvent étre interprétées comme les trois composantes de la vitesse
du corpuscule.

Si nous envisageons les 4 matrices :

0O 0 0 1 0 0 0 —<i

0 0 1 O 0 0 —i O
“=lo 1 o o =010 +io0o o]

f 0 0 0 —i0 0 0

0 0 1 0 1 0 0 0

0 0 0 —1 01 0 0
“=Ml o0 0 o0 et w=ly o 4 o

0—10 0 0 0 0 1
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nous pouvons noter:
i=4

o= 2 LA 2 oy =— Z Vi, W,

i=1 i=t
i=4

i=4%
gVy = — Z ‘P‘Iag‘l"i PV, — — Z qr;a:lqu

i=1 i=1

et nous voyons la un autre exemple montrant comment on peut éva-
luer une autre grandeur que la probabilité de présence (en l'occur-
rence la vitesse) a I'aide des fonctions d’onde. '

On montre, en suivant une voie analogue, que:

les quantités (ou e est la charge électrique du corpuscule) .

k=4
I, = IEG Z ‘Fﬁaﬂsaswu

k—1
k=4

Iy = I—;Z LA

k=1

i

représentent la densité du moment magné-
tique du corpuscule;

k—4
I, = %ez Wayapa, ¥y
k=1

&
Jx = !EE W’f;a,a‘wk
2 =

\

représentent la densité du moment électrique

&
J, = 1€ Z: Whapn, W
YT D g, T du corpuscule ;
1

4
J, = IEGZ Wﬁdaatwu
K
1

’

4
i
°'x=‘§ E Wlogas ¥y
k
1
4

i X représentent la densité du spin du corpus-
A _Z Flasa, ¥ cule
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B) Cas du spectre discontinu.

Reprenant maintenant le plan que nous avons suivi pour I'étude des
solutions de l'équation de Schrodinger, nous allons étudier les solu-
tions des équations de Dirac représentant les électrons du cortege
électronique d'un atome (spectre discontinu) et celles représentant un
corpuscule traversant le champ d’un noyau avec suffisamment d’éner-
gie W pour ne pas s'y arréter (spectre continu)!®.

Quel que soit W, les solutions des équations de Dirac prennent la
forme suivante :

1
vi=i( )

1/2 _
w=(TRars) M

type 1

ou:

—1—1

Ip‘ﬂ = i (l — p — 1/2)’/1 YF::UZ

w,_ (LR 12\
’ 21 +1

1 12\ .
vem (55

Les Y sont les fonctions déja rencontrées lors de I'étude des fonc-
tions de Schrodinger.

On voit que ces fonctions dépendent de deux nombres quantiques
I et p et que de plus il existe deux groupes de solutions.
Le type I) fait intervenir les indices 1 et 1 +1. On pose:

j=ECF N,

type 11

1. Nous exirayons les résultats ci-aprés de 'article de mise au point de Benoist,
Daudel, Fabre, Jacques, Jean et Ratier, J. de Physique, 1948, article auquel nous
renvoyons le lecteur pour plus de délails.
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Le type II) fait intervenir les indices | et 1 — 1. On pose:

j=EA=D g,

On introduit ainsi un troisiéme nombre quantique. On montre assez
facilement que p est relié a j selon la relation:

T —)<pLl).

En résumé, dans Je cas général, les fonctions d'onde solutions des
équations de Dirac font intervenir les trois nombres quantiques], j et p.
1 est un entier qui définit 1'état :

s pour I =0
p pour | =1
d pour 1=2

f pour 1=3,... etec.
j est un demi-entier qui peut prendre deux valeurs :
i=1+1/2 ou j=1-—1)2

(pour 1 =0 cette deuxieme possibilité est interdite).

p est un demi-entier qui varie entre — j et 4+ j.

Si W est inférieure a 1, c’est-a-dire si 'énergie totale du corpuscule
est inférieure a son énergie au repos, il s’agit d'un corpuscule appar-
tenant au cortége d'un autre: c’est le cas d’un électron planétaire
dans un atome.

On montre qu'alors le systeme des équations de Dirac n'admet de
solutions convenables que si cette énergie W répond a la relation :

1

aZ 2
f+{— —_
\/ <n—|K1+‘/K2—azza>

avec: K=—(0+1)si j=141/2
et . K=lI sij=1—1/2

W=

n étant un nombre entier positif et non nul relié¢ a 1 par la relation
déja rencontrée lors de 1'étude de I'équation de Schrodinger :

1=0, 1, 2,... n—1.
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On retrouve bien une série de valeurs quantifiées correspondant a
un spectre discontinu. Les fonctions f et g qui correspondent a la
fonction radiale R(r) s’écrivent alors sous la forme :

g T2y +1)y'n’ ! AN(N — K) N %
2aZr\7—! 247
! / _—
x( N) [inﬂ(—n +1, 2y+-1. Nr)
+(N—-K)@<—n 2y +-1, 2“,\ r)]

1
On a posé: N=[n?—20'(K|—yK?—«22)]?,
vy = (K? — &*Z?*)'/? et n'=n—(+1/2).

La fonction I est la fonction eulérienne.
La fonction & est la fonction hypergéométrique :

a(a +1) X*
Ha, b, ) =1+ +b(b+1)2!

Elle se réduit ici 4 un polynéme en r.

C) Cas du spectre continu,

Si W est supérieur a 1, les équations de Dirac ont des solutions
convenables quel que soit W. Le spectre des énergies devient donc
continu. L’exponentielle des fet g devient complexe et les fonctions
hypergéométriques des séries infinies.

IV) Le calcul des probabilités de transition.

Nous avons vu que toutes les grandeurs associées 4 un corpuscule
se calculent a partir de certaines opérations effectuées sur les fonc-
tions d'onde de ce corpuscule. C'est ainsi qu'en théorie de Dirac la
vitesse se déduit des fonctions d’onde a I'aide des opérateurs : a,, a,

A3,



PREAMBULE 27

De facon générale a chaque grandeur correspond ainsi un opérateur.
On peut montrer qu’en théorie de Schrodinger la quantité de mouve-
ment par exemple est représentable a partir des opérateurs :

.h
(Px)op = 151_:2;:
.h
(Py)op = lé;@
. hd

(Pz)op =153z

de sorte que I'équation de Schrodinger sous la forme (I):

Bt O R,y = — i
8nim\ox? = dy? 0z? A o 27 Ot
peut s’écrire plus simplement.
En effet a 1'énergie cinétique du corpuscule s’associe par analogie
I'opérateur :

: . h? (02 02 02
2 9 2 2 2
(12 mv?), = 1/2m(v? + v2 + v}) 8 (b 2+b. "‘+bz2)

et le premier membre de 1'équation (I) devient :
(1/2mv?), ¥ +F. V.

-1l fait apparaitre 'opérateur énergie cinétique et I'opérateur énergie
potentielle si I'on pose :

F,, = multiplier par F.

Si on appelle H I'opérateur dit hamiltonien représentant I'énergie
totale du corpuscule, somme de 1'énergie cinétique et de |'énergie
potentielle, il est normal de poser:

H=F,+1/2mv},
et I'équation de Schrodinger devient tout simplement :

h ¥

¥P—=—j——.

H 1211' ot
Sous cette forme l'équation est particulierement commode pour

I’étude des probabilités de transition.
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Soit & évaluer!, par exemple, la probabilité de capture d'un électron
par un noyau d'atome. '

On procede selon la méthode des perturbations. Soit Il I'opérateur
représentant 1'énergie du systeme a l'exception de I'énergie d'inter-
action qui est responsable de la capture et que nous admettons faible
devant H. _

Le systeme est approximativement représentable par une équation
du type?:

. h W
Y ==

On peut alors évaluer ¥ dans 1'état initial, soit ¥, et ¥ dans I'état
final (apres captur"e), soit ¥.

Si on appelle alors : H;,, I'opérateur représentant I'énergie d’inter-
action noyau-électron responsable de la capture, on montre que la
probabilité de capture par unité de temps est donnée par la relation :

2 . .
TIHLEY,  avee  Hi= [,
o(E) représentant la densité des états finaux.

1. Louis de Broglie. La mécanique ondulatoire des‘systémes de corpuscules
(Gauthier-Villars).

2. Louis dc Broglic. Une nouvelle théorie de la lumiére, lome IT (Hermann).
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INTRODUCTION THEORIQUE A L’ETUDE
DE L’INTERACTION
ENTRE LE NOYAU ET SON CORTEGE

par Raymond DaupkL

Secrétaire général du Centre de Chimie
Théorique de France

CHAPITRE PREMIER

DESCRIPTION DES PHENOMENES
QUI PRENNENT NAISSANCE
DE CETTE INTERACTION

L'interaction entre le noyau d'un atome et son cortege est, avant
tout, responsable de l'existence méme du cortége et on pourrait s'at-
tendre a ce que les exposés qui vont suivre soient spécialement réser-
vés a I'étude de la stabilité des électrons dans le champ coulombien
du noyau et aux questions qui s’y rattachent directement.

En fait ce domaine, étant par trop vaste, ne sera pas exploré ici
dans son ensemble et on s’occupera plus particulierement des réper-
cussions que toute perturbation au noyau d'un atome peut avoir dans
le cadre de son cortége électronique et vice versa.

Le nombre des phénomeénes que I'on peut imaginer comme résultant
d’une interaction entre le noyau et son cortege est considérable et
beaucoup d'entre eux sont peu étudiés ou méme ne sont encore pas
du tout étudiés.
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Afin de montrer succinctement comment on peut prévoir en théorie
I'existence d'un phénomene résultant d'une interaction entre le cor-
tege et le noyau des atomes, nous donnerons d'abord une classification
systématique de certains phénomenes intéressant seulement le cortege
ou le noyau, d’ou nous ferons dériver par transposition les phénomenes
qui nous intéressent.

A. — PHENOMENES CONCERNANT UNIQUEMENT
LE GORTEGE

Nous grouperons quelques phénoménes qui mettent en jeu des
transformations électroniques et photoniques et nous diviserons ceux-
ci en phénomeénes du premier ordre et phénomenes du deuxiéme ordre,
selon qu’ils ne nécessitent pas ou nécessitent l'emploi des états
« virtuels » dont nous préciserons la nature au moment opportun.

I. — Phénoménes du premier ordre:

Nous savons que dans le champ d'un noyau d’atome existent, pour
les électrons, des états a énergie négative ! et des états a énergie posi-
tive. Dans un état a énergie négative, I'électron ne peut s’échapper du
champ du noyau de I'atome, il fait partie du cortege. Dans un état &
énergie positive, au contraire, il ne fait que passer dans le champ du
noyau et est susceptible de s'en évader.

Par analogie avec I'image classique, nous représenterons symboli-
quement les premiers états par des ellipses, les aulres par des hyper-
boles. Bien entendu, ¢'estla seulement uné notation conventionnelle, qui
ne signifie rien du point de vue physique. Nous parlerons parallelement
de niveaux O (ou elliptiques) et de niveaux H (ou hyperboliques).
Rappelons encore, avant d'énumérer les phénomenes, que les niveaux
O forment un spectre discret, tandis que les niveaux H forment un
spectre continu.

1. L’énergie, prise ici en considéralion, est la somme de I'énergie cinélique et de
I'énergie potentielle. Elle ne conlienl pas la masse au repos de I’éleclron.
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1° Absorption de la lumiére. — Un photon est absorbé. Un électron
change de niveau O.

hv

Fig. 1.

2° Emission de la lumiére. — Un électron change de niveau 0. Un
photon est émis.

’

hv

Fig. 2.

3° Bramstrahlung positive. — Un photon est absorbé. Un électron
change de niveau H.

© «

Fig. 3.

’
& Bramstrahlung né_ijative. — Un électron change de niveau H. Un

photon est émis.
‘ {éo X

Fig. 4.
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5 Effet photoélectrigue. — Un photon est absorbé. Un-électron
passe d’un niveau O a un niveau H.

hv

~

Fig. 5.

6° Effet photoélectrique inverse. — Un électron passe d'un niveau
H a un niveau O. Un photon est émis.

hv

Fig. 6.

II. — Phénoménes du deuxieme ordre :

£0° Diffusion Thomson?®. — Un photon est absorbé. Un électron
passe « virtuellement » sur un niveau atomique, puis reprend sa place
initiale. Un autre photon est émis, avec méme fréquence.

Ce passage virtuel se fait sans conservation d'énergie ; il faut prendre
en considération tous les états possibles ; la vie de cet état virtuel est
tires courte et 1'état est inobservable. Le phénoméne global conserve
I'énergie.

ou

Fig. 7.

2. Les numéros des phénoménes sonl ceux d'une classificalion qui nous est person-
nelle. Comme nous ne les relalons pas tous ici on ne s’étonnera pas d’observer des
manques dans la numérotalion.
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f1° et 12° Diffusion « genre » Raman. — Un photon est absorbé.
Un électron passe virtuellement d'un niveau O sur un autre niveau,
puis revient réellement sur un autre niveau O. Un autre photon est
émis, avec une [réquence différente.

hv

ou [}

N Z/ \,’
- -

Fig. 8.

(On pourrait envisager lc méme phénomene sur les états H.)

13° et 14° Effet Compton et son inverse. — Un photon est absorhé.
Un électron passe d'un niveau O & un niveau H (ou vice versa) par
l'intermédiaire d'un état virtuel. Un autre photon est émis, avec une
fréquence différente.

hv hv!
’ / £
/ II 4
’ U4
4 /4
[ [

ou
\ Ay
\ \\
\ \\ \ \
. r

| AT
Fig. 9.

B. — PHENOMENES CONCERNANT UNIQUEMENT LE NOYAU

Nous ne rappellerons que ceux qui concernent I'émission ou I'absorp-
‘tion de photons ou d’électrons.

15° Photoexcitation nucléaire. — Un photon est absorbé. Le noyau
passe dans un état excité.

woop
;T/ v.
16° Emission y. — Le noyau passe d'un état excité a un état moins
excité. Il émet un photon. e
W ok
._*_/ v.
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17° Absorption 3. — Le noyau absorbe un”électron positif ou néga-
tif. Il émet un nentrino.

\Y «o/.pi

18° E'mission 8. — Le noyau émet un électron positif ou négatif et
un neutrino.

C. — PHENOMENES QUI NAISSENT DE L’INTERACTION
ENTRE LE CORTEGE ET LE NOYAU

A presque chacun des phénomenes que nous venons de décrire et a
bien d’autres que nous n'avons pas décrits, on peut associer un phéno-
mene d'interaction noyau-cortége.

Pour montrer cette correspondance, nous donnerons le méme
numéro au phénomeéne purement électronique ou nucléaire et a son
équivalent mixte.

[. — Phénoménes mettant en jeu une variation d’énergie
nucléaire.

Toute une série de ces phénomenes correspond a une variation de
I'énergie nucléaire. Toute perte d’énergie du noyau peut avoir sur le
cortege un effet analogue a 1'absorption d'un photon. Toute augmen-
tation d’énergie du noyau peut avoir sur le cortéege un effet analogue
a I'émission d’un photon.

En nous basant sur cette remarque, nous pouvons prévoir les phéno-
menes suivants :

{o Absorption interne. — Le noyau passe d'un état excité a un état
moins excité. Un électron change de niveau Q.

Fig. 10.
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2° Un électron change de niveau 0. Le noyau passe sur un état
plus excité.

Fig. 11.

3° et 4° Bramstrahlung interne posifive et négative. — Un électron
change de niveau H. Le noyau change de niveau.

OO«

Fig. 12.

5° Conversion interne. — Le noyau passe sur un état moins excité.
Un électron passe d'un niveau O 4 un niveau H. -

Fig. 13.

6° Freinage électronique. — Un électron passe d'un niveau H a un
niveau Q. Le noyau passe sur un état plus excité.

Fig. 14.
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10° Diffusion inlerne et inverse. — Le noyau passe daus un état
moins excité ou plus excilé. Un électron passe sur un état virtuel,
puis revient a son niveau de départ. Un photon est émis ou absorbé.
Ce phénomene doit aider a 'absorption et a I'émission des photons
par les noyaux.

Fig. 15.

11° et 12° Diffusion interne genre Raman el son inverse. — Le
noyau change d'état. Un électron change de niveau en passant par un
état intermédiaire virtuel. Un photon est émis ou absorbé.

Fig. 16.

13° Effet Complon interne. — Le noyau perd de l'énergie. Un
électron passe d’un niveau O 4 un niveau H par l'intermédiaire d’un
niveau virtuel. Un photon est émis.
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[I. — Phénoménes mettant en jeu une absorption ou une emis-
sion d’electron.

17° Capture . — Un électron du cortege est absorbé par le noyau,
qui émet un neutrino.

Fig. 18.

18> Création e. — Un électron est créé par le noyau au sein du
cortége. Un neutrino est émis.

Fig. 19.

Tels sont quelques-uns des phénoménes dont on peut prévoir I’exis-
tence dans le schéma de- correspondance que nous proposons. On
pourrait en décrire un grand nombre, mais les exemples ici donnés
mettent suffisamment en lumieére 1'esprit de la méthode.

Il est évident que le temps consacré a cette série d'exposés ne
permettra pas de les étudier tous. D’ailleurs un certain nombre d’'entre
eux n'ont jamais fait 'objet d’études expérimentales ni méme théo-
riques.

Seuls seront étudiés les mieux connus et les plus étudiés ; c'est-a-dire :

La conversion interne, qui ne peut se dissocier de I’émission v,
donc de I'étude de l'isomérie.

La capture d’électrons périphérigques, ou capture e, et son inverse
la création e, dont l'existence a été prévue théoriquement par
R. Daudel, P. Benoist, R. Jacques et M. Jean [1], dont les caracté-
ristiques essentielles ont été développées par R. Daudel, M. Jean et
M. Lecoin [2] et dont M. Jean [3] a récemment complété I'étude, mais
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dont lobservation expérimentale n'a pas encore (té réalisée. La
recherche de ce phénomeéne serait intéressante. Il doit, en effet,
constituer le quatrieme type de radioaetivité naturelle et le cinquieme
type de radioactivité artificielle.

Notons enfin qu'on ne peut impunément perturber le cortége d'un
atome sans perturber aussi la molécule 3 laquelle il apparfient; il a
semblé nécessaire de parler des conséquences qui en résultent : 'étude
de P'effet Szilard el Chalmers en donnera une idée.

CHAPITRE 11

GENERALITE SUR LA THEORIE DE L'INTERACTION
NOYAU-CORTEGE"

On admet couramment que l'interaction entre le noyau et son cor-
tege se fait par I'intermédiaire de deux types différents de messagers :

les photons, qui véhiculent l'interaction électromagnétique due aux
propriétés électriques des noyaux (charge électrique, moment magné-
tique); les mésons, qui véhiculent l'interaction plus spécifiquement
nucléaire. .

Nous devons étudier successivement ces deux types d'interaction.

A. — L'INTERACTION ELECTROMAGNETIQUE

L'interaction électromagnétique entre le noyau et un éleciron du
cortege peut étre considérée comme le résultat d'un échange de deux
types de photons entre le noyau et 1'électron.

Louis de Broglie® envisage, en elfet, le photon comme un corpus-
cule doué d’une tres faible masse au repos p, et possédant un spin
maximum % et pouvant, par conséquent, étre dans trois états diffé-

rents en ce qui concerne la composante de ce spin dans une direction

3. La nouvelle théorie de la lumiére, Hermann, éditeur, Paris.
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donnée : cette composante en effet peut étre nulle, ou avoir I'une des

h
deux valeurs &= —-
2w

Dans le cas ol la composante de spin est nulle, on peut symboliser
le photon par le schéma suivant :

V A E
—_— >,
Ho

Il est, en effet, doué d’un potentiel scalaire V et le potentiel vecteur
A ainsi que le champ électrique E sont collinéaires avee la vitesse ».
Le phofon, dans ce cas, ne transporte pas le champ magnétique.
Il est surtout responsable de 'interaction coulombienne.
Celle-ci se produit en deux temps: i

/" u; ¢i
PR

noyau photon
initial annihilé,
Y
: ->
uq d,= Kel'* 7
[ .__)_ v
noyau N photon virtuel
final a composante
de spin nulle

1¢* temps

Louis de Broglie suppose que l'espace est plein de photons annihilés,
décrits par des fonctions d'onde &, mais inobservables. Dans un pre-
mier temps, le noyau décrit par la fonction d’onde u; pourra faire
passer dans un état p non annihilé ¢, un de ces photons. Le noyau
perd alors une certaine quantité de mouvement, est décrit par u, et
communique cette quantité de mouvement au photon dont I'onde &,
peut se noter

b e

o, =Ke'F 7.

Dans un second temps le photon est absorbé par 1'électron el rede-
vient annihilé (fonction &;). L'¢lectron qui possédait d'abord la fonc-
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tion d’'onde ¥, devient alors W:

b,
! @0— o ‘-[f'q
L
2° temps y
P,

O ¥

Le résultat global de ce phénomeéne est le suivant :

Le noyau u; est devenu u,. L’électron W  est devenu ¥;. Autrement
dit le noyau a changé d'état et a provoqué un changement d’'état de
I’électron. Le photon revenu dans I'état initial n’a servi que d'inter-
médiaire.

Louis de Broglie a montré que I'interaction ainsi transportée par les
photons & composante de spin nulle, transporte l'interaction électrique

. h .
coulombienne. Les photons 4 composante i‘)— peuvent aussl passer
T

du noyau a I'électron, ou vice-versa. Ils transportent l'interaction
magnétique de Laplace.

La probabilité totale d'un phénomeéne de changement d’état ana-
logue a celui que nous venons de décrire s’exprime a partir des opé-
rateurs « énergie ». L'opérateur énergie associé au systéme noyau-
photon s’écrit :

H=H,+H,+ H,,
formule dans laquelle H, est I'énergie du noyau, H, celle du photon,
H,, celle qui nait de I'interaction entre ces deux particules.
La quantité

Hiq = ./H:¢’:anui(bid1

représente la tendance avec laquelle la transition u;®; - u,®, peut se
réaliser.
L'énergie du sysieme photon-électron s’écrit pareillement :
Hy=H,+H.+ Hy
et la quantité :
Hy= f WOTH, W dv

exprime de méme la tendance avec laquelle la transition peut se
réaliser.
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La probabilité du phénomeéne total s’écrit :

HigHo
E.—E,

2
M

42
_P=~,:—P(E)

ou E; et E sont les énergies des états correspondants et ou p (£) dé-
nombre les états finaux du systeme.
Cette forme rigoureuse conduit a des calculs assez longs et, usuel-

lement, on écrit :
2

4 -
P12 (8| futvtitv o

Cette facon d'agir revient a sous-entendre, sans l'expliciter, le réle du
photon : I'opérateur H,, doit, en effet, étre construit pour représenter
I'interaction qui nait entre le noyau et I'électron sous I'influence de
I'échange des photons précédemment décrit.

Quand on désire ne décrire que l'interaction coulombienne, on prend :

H,=¢e.V,

ou e représente la charge de 1'électron et ou V représente le potentiel
scalaire photonique créé par le noyau au cours de la transition

u, — Hq.
La probabilité devient :
4n? . , pl? 7 M |2
) P=TF(E) d-Wi(Me)¥ (M) eug(M")=5—Ux )d=
espace noyau r

L'exponentielle N peut étre considérée comme une trace de l'exis-
tence du photon Ke ¥ 7 et ¥ qui transmet l'interaction et% repré-

sente la décroissance coulombienne de l'interaction en fonction de

la distance :
dr

(e)M électron

dv’ / Yo W
. MM r

] (] e Uyj—> U,

noyau
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En fait, dans la théorie de Louis de Broglie, I'interaction coulom-

: s s 1 .
bienne n'est pas tout a fait en —, mais en
r

o
— = pocr

ie" )
r

dans laquelle p, est la masse du photon. Mais comme cette masse est
trés petite, 'exponentielle vaut sensiblement 1 et peut étre négligée.

B. — L'INTERACTION MESIQUE

L'interaction par mésons est trés analogue & l'interaction par pho-
tons, mais elle est plus eomplexe.

Tous les photons appartiennent a la méme classe de particules, qu'on
appelle vectorielle, car les grandeurs qui les caractérisent dérivent-
d’'un vecteur. De plus, les pholons ont une charge nulle et un spin
unité et une trés faible masse. Au contraire, les mésons semblent se
diviser en 4 classes : »

la classe vectorielle;
—  pseudovectorielle;
—  scalaire;
—  pseudoscalaire.

Ils peuvent posséder un spin entier ou nul, une charge nulle, posi-
tive ou négative, enfin différentes masses, assez élevées.

Le méson ne désigne pas une partlcule mais tout un monde de
particules différentes. )

Si on prend le cas d'un méson vectoriel, on est conduit 4 un forma-
lisie tres voisin de celui du cas du photon.

Pour représenter ce qui correspond a l'interaction coulombienne,
on pourra utiliser un opérateur d’interaction entre noyau et électron de
la forme :

H, = g%
g désignant la « charge mésique » de I'électron vis-2-vis des mésons,
un peu comme e représente la « charge électrique » des électrons vis-
a-vis des photons.
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© représente le potentiel scalaire mésique créé par le noyau.
Ce potentiel conduit a écrire :

>-> or 2
—— per

1k r
f d=Wi(M)g¥ (M) y’uq(M’)e*r_e R
espace

noyau

4 2
= HE)

—= er

car cette fois, il n’est plus possible de négliger le terme @ *  puisque
la masse p. d'un méson n'est pas trés petite.
On peut encore noter :

‘ 2
=%9(E)

- == or 2
= ner

f do'wi(M")g'a(M') Wi (Mg WHM)g)W (M) i,“__’e_h de| .
noyau

espace

Comme la longueur d’'onde de ¥ est grande devant celle du méson,
qui est considéré, le plus souvent, comme beaucoup plus lourd que
I'électron, on peut admettre que les ¥ sont constants dans la zone ou

2=
R ) —=per | :
I'exponentielle @ *- n'est pas nulle, de sorte que :

/ el —-——

a étant une constante.
Et la probabilité P devient :

11?—) “’E
e n d-r’ = a¥gV¥,

2
a‘I”a‘If‘/ ug'udc
noyau

Cette formule, qui représente la partie « coulombienne » du phéno-
meéne, représente donc « I'essentiel » de éelui-ci. On peut montrer, et
c’est la une remarque trés importante, que l'on peut obtenir, a une
constante pres, des formulesa peu prés analogues avec toutes les autres
classes de mésons dans le méme cadre d’approximation.

Il pourra, cependant, en plus, subsister dans P des opérateurs o et
o/ permutant certains des indices des fonctions sur lesquelles ils
opeérent :

ar P=""(E)

(1) P(E)

2

a‘l’ga‘lf"/‘ug’a’ud-r
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représente donc, quel que soit le méson choisi pour transporter I'in-
teraction, la partie principale du phénomene.

Dans le cas du méson vectoriel, « == 1. En général, 'influence de
I'opérateur « sur les W n’est pas, en général, bien importante, de sorte
que la plus grande partie des propriétés du phénomene subsiste, quelle
que soit la classe de méson choisie : variation de P avec le numéro
atomique du noyau, 'énergie de la transition, ete.

Cette remarque apporte un grand réconfort, car on connait trés mal
la nature des mésons responsables de l'interaction, il est difficile de
construire une théorie précise : on peut cependant étre assuré qu’en
prenant la plus simple des formules, c'est-a-dire la formule (II), on
représentera correctement la partie principale du phénomene.

Quand nous parlons de partie principale, nous sommes un peu trop
optimistes. En effet, si, par exemple, 'élément de matrice :

fug’ud-r est nul,

le terme calculé pour P est nul : il est alors nécessaire de recourir a
une meilleure approximation pour évaluer P. On dit dans ce cas que la
transition est interdite. Produite, en effet, par des interactions en pre-
miereapproximation négligeables, elle sera nécessairement d'un ordre de

grandeur plus faible que si fug’ud-r n'est pas nul, auquel cas on par-
lera de transition permise.

En fait, rappelons qu'il faut en toute rigueur discuter sur la for-
mule (II'). Autrement dit, si

/ug’a’udru’ n'est pas nul,

la transition est permise ;
si

fug’a'ud-r, est nul,

la transition est interdite.

On voit que la notion d'interdiction va dépendre du type de méson
utilisé, puisque la nullité de l'intégrale en question va dépendre de
I'opérateur a.

A fortiori, tous les calculs de détails vont dépendre de ce choix et
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de nombreux auteurs ont discuté et vanté les mérites de tel ou tel
opérateur a.

En fait, ces discussions risquent fort d’étre sans issue. Il est vrai-
semblable que tous les types de mésons agissent simultanément, avec
des importances variables sans doute, de sorte que tous les types
d’opérateurs doivent intervenir simultanément, ce qui ne conduit pas
a une simplification des choses.

La conclusion nous parait étre la suivante. Tandis que les faits essen~
tiels gouvernant la phénoménologie des transitions permises peuvent
étre établies avec une sécurité assez bonne, particulierement dans la
mesure ol ils ont surtout pour cause les propriétés des électrons; les
faits concernant les transitions interdites et, en particulier, 'analyse
précise des cas particuliers ne peut étre que tres décevante dans I’état
actuel de la théorie.

La théorie actuelle permet d’analyser les grandes lignes de la physio-
nomie générale des phénomenes d'interaction cortéege-noyau. Il faut
parfaire cette théorie avant de pouvoir en tirer d’utiles enseignements
sur tout point de détail.

A titre d’exemple, nous montrerons comment, par des caleuls tres
simples, on peut, sans hypothéses précises. obtenir d'importantes
conclusions. '

CHAPITRE 111

CARACTERISTIQUES ESSENTIELLES
DE LA CAPTURE D'’ELECTRONS PERIPHERIQUES
PAR LE NOYAU

Puisque nous venons de parler des interactions mésiques, nous
donnerons un exemple ou cette interaction est responsable du phéno-
mene. Il s'agit de la bapture K et des captures analogues, L, M, N,
etc., que nous groupons sous le nom de captures.

Pour |'étude des transitions permises, nous utilisons la for-
mule (II) :

P= %j o(E) aw:’:nnlgqrinilialb/‘uEnnlg/"initinldT
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Ici, il faut encore tenir compte du fait qu'aprés capture de l'électron
il y a émission d’un neutrino. Autrement dit, si les [u initial] et
[u final] décrivent bien le noyau, I'onde [V initiale] doit étre identifiée a
celle [ niveau] qui décrit I'électron sur son orbite, avant la capture
(multipliée par I'onde d’'un neutrino annihilé que nous négligeons) et
I'onde [¥ final] doit étre identifiée a celle @ qui décrit le neutrino émis
(multipliée par I'onde de I’électron annihilé que nous négligeons).
On en tire :
2

4 2
P4t n)

a‘b*gq" niveau/ "}kg/uid'f

Pour plus de simplicité, nous poserons* :

G=fufguid1.

La quantité o de la formule fondamentale dénombre les états finaux
possibles; plus précisément, c’est la densité énergétique des états
finaux. Si nous prenons le cas ou le noyau aboutit & un état final
unique (ce qui est général), on voit que le nombre des états finaux
égale le nombre des états du neutrino éjecté.

Soit m, la masse de I'électron et ¢ I'énergie du niveau considéré.
L'énergie que I'électron apporte au noyau est e+ moc?. Soit Aw la
différence d’énergie entre le noyau initial et le noyau final, le neutrino
devra emporter une énergie :

E = 0w+ s + myc?
parfaitement définie.

" La quantité de mouvement p entrainée par le neuirino est alors
fixée et I'état de celui-ci ne dépend plus que de la direction de sa
vitesse.

Pour dénombrer les états possibles, on utilise le raisonnement sui-
vant :

Placons-nous dans I'espace des p et évaluons le nombre des états
relatifs a des neutrinos de quantité de mouvement comprise entre p
et p+dp.

4. La question esl alors développéc sclon la présentation de R. Daudel, R. Jacques,
M. Jean, J. Ratier et P. Benoisl. J. Physique, 8, p. 257 (1947).
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L’espace sphérique compris entre la sphére de rayon p et celle de
rayon p +dp est
dnpidp.
‘Elle renferme
4xpidp
—
cases quantiques de volume A3.
Comme le spin peut prendre deux valeurs différentes, il y a

8=pdp
h3
états possibles.
Si I'on néglige la masse du neutrino, on a:
E dE
pP=— dp =—

Cc Cc

en sorte que le nombre des états s'écrit:

8zEdE

hsca

et la densité cherchée
__8xE?
P= hic?

En rassemblant ces résultats et en groupant dans le terme K toutes
les constantes y compris le module de I'onde plane @ qui décrit le
neutrino, on obtient pour la probabilité de capture e la valeur:

P = KEZ lw'niveaul 2 noyau sz
= K[A(D -+ e+ mc2]2 |‘Fnivenul 2 noyau G2

Comme généralement ¢ est petit devant Aw -+ mc?, on peut, a
partir de cette formule, énoncer la premiere loi de la capture e. La
probabilité de caplure e est @ peu prés proportionnelle au carré de
Uénergie de la transition nacléaire, dugmentée de I'énergie au repos
de Uélectron.

La forme de W .. dépend évidemment du niveau considéré. Si
I'on utilise la mécanique ondulatoire non relativiste, on trouve que les
parties radiales des fonctions ¥ et, par conséquent, les valeurs de
§ 2oysu sont les suivantes, en admettant que dans le noyau le rayon
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vecteur peut étre pris égal a zéro:

n=1 (niveau K) v Ilp.niveaul2 noyau
3
7N 2 _2 3
1=0 —)<£>22e 2 —)‘r(£>
(7 ay
n=2 (niveau L) ‘ ‘
Ay
il ) .
a o\ Z\' 1
1=0 -3 G *"(ao) g
3
(Z)E
Py 4
(77} ey
l p— 1 —_ e 2 - 0
2/6 f
n=23 (niveau M)
2}
. o 4 3
— ) _ . Na 2 5 Z\* 1
=0 ~ o (6 — 60—+ :?)e 4<a0) =

2Z . . .
avec p = Eg-r; Z, numéro atomique effectif;
0

0 =Z'n:?%e?; r, rayon polaire.

Pour la couche K, on voit que W 2 ,,, varie comme Z*. La probabi-
lité de capture K varie sensiblement comme le cube du numéro ato-
mique de 'atome. En lait, comme nous l'avons dit, Z est le numéro
atomique effectif du noyau vu de la couche étudiée, c’est-a-dire la
charge apparente en unités e de ce noyau vu de la couche considérée
et compte tenu de I'effet d’écran.

Peu importante pour la couche K, cette correction le devient pour
les autres couches.

On voit encore, pour un état donné, qu'en passant d'une couche
donnée @ une couche de nombre quantique plus élevé, la probabilité
de caplure diminue.

Dans une méme couche, la probabilité diminue lorsque croit le

nombre caractérisant U'état. Les états s sont tres favorisés par rapport
aux états p. .
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CHAPITRE 1V .

CARACTERISTIQUES ESSENTIELLES
DE LA CREATION e
®

f.a création e est le phénomene inverse de la capture e. Son exis-
tence n’a pas encore été prouvée expérimentalement. L’étude théo-
rique de ce phénomene, entreprise récemment®, peut étre calquée sur
celle de la capture e.

Dans 1'étal initial, le noyau peut étre décrit par une fonction ',
Puis ce noyau devient U, en éjectant :

1° Un électron qui devient périphérique et que l'on peut décrire
par la fonction W ,iveas qui dépend du niveau sur lequel I'électron vient
se placer;

2° Un neutrino, que l'on peut décrire par la fonction .

De sorte que, avec les approximations faites récemment, la proba-
bilité de transition s’écrit :

2

P = 4‘—;:-’P(E') ad)*glll":iveaufu?‘g'uidr .

La densité ¢ est ici, comme dans le cas de la capture, proportion-
nelle au carré de I'énergie emportée par le neutrino, soit, avec les
mémes notations :

E = Aw—¢— myc?.
La probabilité de création e s'écrit donc :

P=K|Av»—¢— m,c?|?

' 2 2
II’.niveaul noyauG .

Comme généralement ¢ est pelit devant Aw + mc?, on peut, a partir
de cette formule, énoncer la premiere loi de création e: La probabi-
lité de cFéation e est @ peu prés proportionnelle au carré de Uénergie
dela (ransition nucléaire diminuée de U'énergie au repos de l'électron.

3. R. Daudel, P. Benoist, R. Jacques et M. Jean. C. R., 224, p. 1427 (1947).

R. Daudel, M. Jean et M. Lecoin. C. R., 225, p. 290 (1947) et J. de Physique, 8,
p- 238 (1947).

M. Jean. C. R. (sous presse).
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En procédant comme nous I'avons fait dans le cas de la capture o,
on montre aisément les autres lois approximatives suivantes :

La probabilité de créalion K varie comme le cube du numéro alo-
mique de Uatome. _

Pour un élat donné, quand on passe d’une couche donnée a une
couche de nombre quantique plus élevé, la probabilité de créalion
diminue, » .

Dans une méme couche,-la probabilité diminue lorsque croit le
nombre caracltérisant Uélat.

CHAPITRE V

INFLUENCE DE L’IONISATION DES ATOMES
SUR LES PERIODES RADIOACTIVES

Il est usuel de dire que les périodes radioactives sont des constantes
absolument spécifiques des noyaux des atomes et gu'aucun effet exté-
rieur ne peut les perturber.

Cette lacon de voir est trop exclusive et souffre théoriquement des
exceptions, particulierement importantes dans le cas des types de
radioactivité qui mettent en jeu 'interaclion cortegesnoyau °.

Il devient quasi évident & priori que dans ce cas toute perturbation
apportée au cortege doit se répercuter sur le noyau et, en particulier,
les périodes radioactives envisagées doivent dépendre de la nature
chimique de la molécule dans laquelle 'atome est engagé.

On peut montrer ces faits dans le cas de la conversion interne, de
la capture e et de la création e, a titre d'exemple.

La probabilité P de désinlégration d'un noyau par conversion interne
cst la somme des probabilités de conversion K, L, M, ete.:

P = Py + Py, + Py.

Dans ces condilions, si on ionise ['atome en enlevant, par exemple,
les électrons M, la-probabilité totale P diminue et devient:

P’:PK—J.—PL.

6. R. Daudcl, Revue Scientlifique, 85, p. 162 (1947); E. Segré, Physical Review,
71, p. 274 (1947).
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Ladurécdel'isomere augmente doncsil'on provoque cette ionisation.

Le seul [ait de passer, par exemple, d'une molécule AB 4 une molé-
cule AC, ou B et C ont des électronégativités différentes, suffit & créer
une différence dans la vie de I'isomére nucléaire A. Si, en effet, B est
beaucoup moins électronégatif que C, 'atome A sera plus riche en
électrons dans AB que dans AC. La vie du noyau de A sera donc plus
grande dans le cas od A formera la molécule AC que dans le cas ou il
formera la molécule AB.

Que se passerait-il si on retirait tous les électrons de I'atome A ?
La conversion deviendrait nulle. Est-ce & dire que l'isomere A devien-
drait stable ? En fait, on observerait une augmentation de sa durée de
vie d’autant plus considérable que le rayonnement y serait plus converti.

On admet, en effet, que la probabilité totale P de désintégration
d'un noyau tel que A est la somme de la probabilité d’émission d'un
photon P, et de celle d’émission d'un électron P, :

P=P,+P..
Si on enléve les électrons, il reste :
P = Pph'

le noyau n'est donc pas rendu stable, mais seulement moins fortement
radioactif.

Il est important de faire observer que tous ces raisonnements ne
sont valables que dansla mesure ou I'qn admet que I'isomere se désin-
tegre par deux voies différentes : la voie photon et la voie électron.

Si on admettait, en effet, que le photon est toujours rayonné, mais
que dans une partie des cas il est converti en électron avant de sortir
de I'atome par choc contre un électron du cortege, par effet photo-
électrique interne, le retrait des électrons K n'influencerait en rien
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la période de désintégration du noyau, mais diminuerait seulement la
probabilité de rencontre entre le photon émis et un électron, donc le
rapport de conversion.

En fait, on admet actuellement qu’il n'y a pas a vrai dire conversion
interne du photon. On admet que le photon dispose de deux méthodes
tout a faif indépendantes pour abandonner son exces d’énergie — soit
de la libérer sous forme d'un photon rayonné, qui a peu de chances
de produire un effet photoélectrique interne, soit de communiquer
directement cet exces d’énergie a un électron du cortege, qui en profite
pour s’évader de l'atome. Bien sur, c’est le champ électromagnétique
qui sert a cette transmission d'énergie entre le noyau et I'électron et,
par conséquent, en théorie Louis de Broglie, ce sont, en fin de compte,
des photons, mais des photons virtuels et, par conséquent, d’essence
bien différente de celle des photons rayonnés.

Puisque Ia modification de la période des isomeéres nucléaires sous
I'influence de I'ionisation des atomes n’est évidente que dans la mesure
ou l'on accepte cette nouvelle hypothese, I'étude expérimentale du
phénomene, qui n’a pas encore été abordée a notre connaissance,
apporterait une raison directe de choisir entre ces deux hypotheses.

Dans le cas de la capture e, 'effet se présente d'une facon encore
plus certaine. La probabilité totale de désintégration totale par capture
e est similairement :

P =Py + P+ Py

Si on retire les électrons L et M, par exemple, on obtient :
P - PK

et la vie du noyau est augmentée.

Des expériences ont été tentées’ pour mettre en évidence ce phéno-
meéne. Les premiers résultats, insuffisamment précis pour permettre
une conclusion définitive, donnent une indication en laveur de ['exis-
tence de cet eflet.

Qu’advient-il dans le cas de la capture e si on enleve tous les élec-
trons de I'atome ? On interdit absolument la possibilité de réalisation

\

7. R. Bouchez, R. Daudel, P. Daudel et R. Muxart. J. de Physique, ..., p. 336
(1948).
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du phénomene. Si le noyau n'était capable de se désintégrer que par
capture K, il deviendrait stable.

C'est un exemple ou une forte ignisation peut faire disparaitre
complétement la radioactivité d'un no;lfau.

La création e obéit a des lois inverses.

Si les P désignent cette fois les probabilités de eréation, on a

toujours :

\ P = Pgx+ Py, + Py,

mais la création M n’est possible que dans la mesure ou il y a de la
place sur le niveau M.

On voit, par conséquent, que cette fois I'ionisation va favoriser la
désintégration. Celle-ci va diminuer la période du noyau. Ainsi la
période de création e del'hydrogene atomique doit étre plus courte
que celle de I'hydrogéne moléculaire.

Que va-t-il se passer si I'on retire tous les électrons ? On diminuera
dans des proportions tres fortes la période de création e.

" Remarquons, a ce propos, qu'il existe des noyaux qui doivent ne
pouvoir se désintégrer que par création e. Des conditions énergétiques
sont telles qu'il est possible d’envisager la possibilité pour un noyau
de ne pouvoir se dééintégrer que par création K par exemple. Si la
couche K est occupée, la désintégration devient impossible. Le noyau
reste stable, Si on enléve les électrons K, la radioactivité apparait.

On voit donc que, dans ce cas, l'ionisation d’un atome peut rendre
radioactif un noyau qui reste stable en présence de son cortege.

CONCLUSION

Ainsi quelques minutes de réflexion sur les radioactivités qui font
intervenir l'interaction noyau-cortége nous ont conduits a reviser
cefte idée, qui attribue aux périodes radioactives un caractere de
haute spécificité nucléaire. .

De simples transformations chimiques doivent pouvoir augmenter
ou diminuer certaines périodes des radioéléments.

Une ionisation profonde pourrait aller jusqu'a rendre stables des
noyaux normalement radioactils et rendre radioactifs des noyaux
ordinairement stables.
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La conclusion de cct exposé peut éire qu'en dehors des vastes
travaux auxquels tant de chercheurs pensent et qui restent a accomplir
pour parfaire la théorie des interactions nucléaires, celle-ci ouvre
actuellement deux domaines plus modestes, mais a peu pres entie-
rement vierges : la recherche d’un phénomeéne nouveau, le cinquieme
type de radioactivité que représente la créalion e, d’une part, et
d’autre part, la mise en évidence de la variation des périodes radio-
actives sous Uinfluence de Uionisation ou d’effels similaires (chan-
gements de la nature chimique de la molécule dans laquelle se trouve
I’atome radioactif, dction de champs sur le cortege électronique ou
autre perturbation de celui-ci). ;

Ce type d’étude

1° menée dans le cas de la conversion inlerne pourrait permetire
de choisir entre les deux mécanismes qui ont été proposés pour celle-c
et vraisemblablement confirmer directement le second : existence de
deux « voies indépendantes » : la « voie électron » et la « voie pho-
ton »; .

2° menée dans le cas de la capture e, pourrait prouver exislence
de types de capture autres que la capture K ;

3° dans le cas de Uémission B, pourrail prouver Uexistence de la
créalion e.
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ISOMERIE NUCLEAIRE

par Paul ChHanson
Maitre de conférences a I’Eeole Polylechnique

- INTRODUCTION

Le premier cas d'isomérie nucléaire est apparu en 1921, lorsque le
chimiste Hahn fut conduit a attribuer au produit de désintégration de
I'uranium UX1 par le processus §, non pas un dérivé unique, mais_
deux substances de périodes différentes, 'une UX2 de période
1,14 minutes, 'autre UZ de période 6,7 heures.

Ces deux substances, toutes deux radioactives B, se désintegrent en
un produit commun, 'uranium Ull, qui est un émetteur « a longue

vie: Ul, ~>UX/1““"“ UIl = 1,.

6, 7h
UZ

Nous nous trouvons donc en présence pour la premiere fois de deux
corps radioactifs (UX2 et UZ) de méme numéro atomique (Z = 91) et
de méme nombre de masse A =234, et de périodes différentes. Ces
deux éléments, qui ne different ni par leur nombre de protons, ni par
leur nombre de neutrons, mais par I'arrangement de ces particules a
intérieur du noyau, sont donc trés analogues aux molécules de la
chimie formées des mémes atomes, mais présentant des structures
internes distinctes. De telles molécules sont appelécs isomceres et une
dénomination semblable sera appliquée aux noyaux du type que nous
venons de rencontrer,

Ce premier cas remarquable d'isomérie resta longtemps le %eul de
son espeéce et en réalité attira peu l'attention des physiciens. Il faut
en ellet attendre 1937 et le développement conside 1al)le de la physique
nucléaire di aux transmutations par neutrons pour arriver a un
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nouveau cas d'isomeérie, découvert sur le brome de la maniéere suivante :

Le brome posséde deux isotopes stables, a peu pres également
‘abondants, de masses 79 et 81. Or par adjonction d’un neutron au
brome on produit trois éléments radioactifs artificiels, de périodes
18 mn, 4,5 h, 34 h (Fermi). A priori on devrait obtenir un brome 80 et
un brome 82, tous les deux radioactifs et de périodes déterminées.

Comme il apparaissait bien improbable d'admettre 1'existence d’un
isotope stable non encore découvert, et comme son existence aurait
été de plus en contradiction avcc les regles connues concernant la
présence des isotopes stables, il fallut bien adinettre, non sans réti-
cences, que la 3* période observée devait étre attribuée & un isomere
du brome 80 ou 82. Peu apres, cette hypothése recut une confirmation
plus solide lorsque Bothe et Gentner réussirent & attribuer les trois
périodes & des isotopes bien déterminés du brome.

Ces expérimentateurs utilisaient pour la premiére fois les rayons y
de grande énergie qui apparaissent dans la réaction Proton + Lithium. *

Ces y de 17 MeV sont capables de produire une réaction du type
(v, n), ou un neutron est expulsé par effet photoélectrique. Cette fois,
on doit obtenir les deux isotopes 78 et 80 — et on trouve trois périodes
6 mn, 18 mn, 4,5 h. Deux de ces périodes, 18 mn et 4,5 b, sont sem-
blables a celles oblenues par Fermi dans 'expérience précédente. Un
résultat semblable fut obtenu par Heyn avec les neutrons rapides, par
la réaction n, 2n, qui conduit elle aussi aux isotopes 78 et 80.

Il en résulte que c'est I'élément 80 commun aux deux types de
réaction qui est responsable des deux périodes 18 minutes et 4,5 heures.

C'est enfin Fleischmann [1] qui d’une maniére toute différente apporta
la preuve directe que ces deux périodes appartiennent au méme noyau,
et non a un troisicme isotope rare et jusqu'ici inapercu : il détermina
les énergies de résonance pour des neutrons lents, I'apparition du
brome 18 minutes a 52 eV 3=3 eV-et du brome 4§ 5h a4 53 eV 3 eV,
ce qui moantra que les deux périodes apparaissent par capture sur le
méme noyau. Une coincidence de mcme énergie de résonance sur
deux noyaux différents élait {rés improbable,

On rappelle que, pour effectuer une telle mesure, on ralentit d’abord
les neutrons par la paraffine et on .élimine ensuite les neutrons ther-
miques avec un filtre de cadmium. Dans la bande d’énergie disponible
au deldc de 1/2 volt les neutrons de vitesses diflérentes sont absorbés

e
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de manieres diffé;entes par une couche de bore, le coefficient d’absorp-
tion étant proportionnel a 1/e.

On relie les coefficients d’absorption ., des neutrons thermiques et
wss des neutrons de résonance aux énergies correspondantes [, et
E. par la formule py,/pees = ;/E,és/Eth, ouona: F,s£kT.

Voici done établi de maniére certaine que les noyaux isomeres du
brome 80 ne se distinguent qu'aprés formation dunoyau « compound »
et peuvent étre considérés comme deux états intermédiaires d'exci-
tations différentes avant le retour a l'état stablé. Nous discuterons plus
loin quelle peut étre Ia nature de ces divers états quantiques et quelles
regles de transition doivent présider au passage d'un élat a un autre.

Mais auparavant, il importe d'étudier plus en détail quelles sont les
diverses méthodes d’obtention des isomeres et quelles techniques parti-
culieres il faut appliquer dans chaque cas. Ensuite nous dresserons
un tableau aussi systématique que possible des cas d'isomérie connus.
Nous verrons alors quelques régles empiriques suggérées par 1'étude
de ce tableau.

Nous donnerons enfin une étude sommaire des tentatives d'expli-
cation théorique actuellement en flaveur, et quelques indications
succinctes sur l'importance de la conversion interne dans l'étude
expérimentale de l'isomérie, renvoyant pour une documentation plus
détaillée au travail de Mr Surugue dans cette méme série d'exposés.

CLASSIFICATION DES CAS D’ISOMERIE

Les cas d'isomérie actuellement connus ne sont pas toujours parfai-
tement déterminés et les tables publiées a cc sujet oflrent un grand
nombre de discordances. Nous donnons en annexe un tableau d’en-
semble avec les références. 1l se trouve en effet que, a partir des
données expérimentales qui sont des périodes de rayonnement § ou v,
des raies X et des raies électroniques émises au cours de la transfor-
mation, il laut remonter A un schéma explicatif. Nous allons faire
précisément notre classement a partir de ces schémas qui seront un
guide commode; mais cela ne doit pas faire oublier toule la difficulté
quily a a les établir, nile caractéere incertain qui s’y attache parfois.
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A. Le noyau est stable dans son niveau fondamental.

Dans ce cas, qui est le plus simple, un noyau stable peut exister
sous une forme excitée et revenir a son niveau primitif avec émission
d'un rayonnement y selon une période variant de quelques secondes a
2 jours. L’énergie d'un rayonnement y émis, qui n'est autre que le
niveau d’excitation, varie de 19 a 390 kilo¢lectronvolts.

Le schéma d’émission est simplement le suivant (fig. 1):

v

Fig.

i.

Les isomeéres de noyaux stables considérés comme sirs sont les

suivants :
RK, | %S, |5Nb|Rh | ag| mAg [ wicd | i |1in| BE| A
Spin. s. .| 9/2 9/2 | 9/2 1/2 1/2 1/2 9/2 | 9/2 ? 3/2
Périodes..| 113 mn |2,7 h| 36 j |53 mn|49 sec|40,58 sec|48 mn|105 mn|4,3 h|36,8 h{7,5 sec
Niveau 46 - . . n
keV.s..i  gq 386 19 93 87 190 | 390 |[340| 30 7| 280

Nous devons noter que l'isomeére du niobium ne figure pas sur la
table de Segré.
Le '#iBa est peut-étre émetteur 8~ 14,2 jours. .Mattauch indique
%*Ba avec un y de 39,5 h. Il n’est marqué ni stable, ni radioactil.
Tous ces isomeres ont un A impair, ce qui entraine un spin impair.

Tous les spins connus sont‘—i— ou 9/2, sauf l'or qui a un spin 3/2, ce

qui est lié, comme nous le verrons, a une théorie de la transition de

. 1 .
spin 9/2 > —- ou inversement.
-l

Les périodes sont courtes et varient de 7 secondes a 36 heures.
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Enfin il est remarquable que sauf I'or tous ces corps stables ayant
un isomere, ont un Z situé au milieu de la table, entre 36 et 36.

Les niveaux d’excitation varient de 19 a4 390 kilovolts.

Nous devons nous demander maintenant par quel procédé on peut
obtenir ces isomeéres des noyaux stables. On distinguera quatire pro-
cédés généraux :

a) L’isomere radioactif résulte d'une désintégration 5. Par exemple

’ B \g 1
27r (n y)— *%¥Zr T ), Nb* w7 Nb stable.
b) Par réaction (p, n) sur le noyau stable, suivie d'une capture K :

K -
"ioIn (p, n) > '§{Sn = fIn* - In stable.

C’est également le cas du strontium et de l'argent.
c¢) Par réaction (p, n) sur le noyau Z —1 :

$IRb (p, n) - &Sr* 10—1: Sr stable.
d) Par simple excitation (choc élastique) :
In+ (yy) > 1,13 MeV  ou (p, p)> 5,8 MeV
ou (x) > 16 MeV - '13In* —— In stable.

En général, plusieurs réactions sont possibles et c’est cela qui
permet, par le recoupement des filiations, d'affirmer quelle est la véri-
table nature du produit excité. On est en effet presque toujours obligé
d’irradier un mélange d'isotopes et il est souvent difficile de choisir
entre plusieurs interprétations.

ISOMERIE DES NOYAUX RADIOACTIFS

L’isomérie des noyaux radioactifs pose des problemes beaucoup plus
difficiles que l'isomérie des noyaux dont I'état fondamental est stable.
I1 faut en effet distinguer plusieurs cas : .

a) Les deux isomeres sont radioactifs 8~ ou 5.

b) Unsisomere est radioactif §+ ou B—, l'autre est radioaclif y.

c) Un isomere est radioactil vy, I'autre subit la capture K.
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A. Les deux isoméres sont radioactifs f— ou p~.

«) Dans ce cas le schéma de transition est le suivant (fig. 2).

Fig. 2.

Les deux isomeres I, et I, émettent des électrons de périodes et
d’énergies différentes et évoluent vers un méme noyau N, dans I'état
fondamental. '

C'est le cas des noyaux suivants :

18 mn

7 mn
6 mn 1,9 MeV

98
wlt 12 h

163
“Er

4.21h((0,45

45 1(0,3)

mais aucun de ces cas n'est d’attribution absolument ccrtaine.

B) En général la transition a lieu des niveaux I, et I, vers des
niveaux N; excités du noyau N, le retour & I'état N, se fait ensuite par
des transitions y.

On obtient alors le schéma suivant (fig. 3 a):

Fig. 3 a.

La transition du niveau excité I, se fait sur un niveau excité N, par
émission 8 et il y a ensuite retour a I'état normal par une ou plusieurs
transitions y. C'est le cas de I'indium 116 qui correspond au schéma
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suivant (fig. 3 b):

2,8 meV
50 (13 sec)

Fig. 3b.

Il y a méme souvent possibilité de transitions intermédiaires diffé-
rentes entre les niveaux N, et N,.

Il est méme ‘possible d'obtenir des transitions telles que I,, N, n’ait
pas lieu non plus directement, mais par l'intermédiaire d'un niveau
intermédiaire, selon le schéma suivant (fig. 3 ¢):

]
&,
] - 7
; N 1
1, 6, y
v
A

N,
i Fig. 3¢. ;

On trouve un grand nombre de ces divers cas d'especes. Mais I'attri-
bution rigoureuse des niveaux n'est pas toujours tres stire. N

L'analyse des résultats expérimentaux montre que tous ces isomeéres
sont détenus par réaction (n, y) et parfois (d, y). Par exemple, le
calcium (20,48) donne :

;gca <31 Y) _>ggca:g; goyilll]]n

Il y a environ une douzaine de cas connus d'isomérie de ce type.
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B. Un isomére est radioactif 8+ ou B—, ’autre est radioactify.

Le noyau I excité en I, retourne a son état fondamental par une
transitiom y (fig. 4a). Ensuite la radioactivité B suit son cours

normal. C'est Pontecorvo qui en 1938 proposa le premier ce schéma.
On expliqua ainsi la contradiction apparente de deux spectres 8 iden-
tiques, mais de périodes différentes. Par exemple dans le cas du
brome 80 le rayonnement y a une période de 4,5 heures et le rayonne-
ment B une période de 18 minutes (fig. 4 b). Mais, en réalité, lorsque

I e
Toﬂ 8OBr
B \ysmn 80
Kll
Fig. 4b.

I'état formé directement (18 minutes) est éliminé, il subsiste un équi-
libre radioactif entre les deux isomeres et on observe la période de la
substance a longue vie, de 4,‘5 heures. Ce schéma lui-méme peut
d'ailleurs étre encare plus compliqué, car il peut y avoir plusieurs
transitions possibles entre les niveaux I, et I, (fig. 4 c).

] ——
1 Y

| c—

Br
1,

rﬂ BOK

Fig. &ec.
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Il semble bien par exemple que dans le cas du brome déja cité, il y
ait deux transitions v successives selon le schéma suivant:

11 ¢ 49 keV octopolaire magnétique.
v2: 37 keV dipolaire magnétique.

Ces cas d’isomérie avec transition y sont les plus fréquents. On en
compte environ une trentaine a 'heure actuelle. Cette transition peut
encore étre suivie de deux transitions $ différentes, comme dans le
cas de I’étain 122, ce qui fait apparaitre une isomérie du Te!?? (fig. & d).

Y 140 keV

0,58 MeV

Fig. 4 d.

C. Un isomére est radioactif y, ’autre subit la capture K.

C'est le cas du $Sr obtenu en irradiant le rubidium :

85 —————————

%Rb - 88,.
3 +Pp %2 Sr ¥ 70 mn

On obtient une période 70 mi- 3°

nutes, correspondant a une tran-
sition y et une période 66 jours,
qui correspond a une capture K de Rb

retour au rubidium (fig. 5). Fie 3 —
ig. 5.

On ne connait actuellement que
5 ou 6 cas a peu pres sirs de ce processus.
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REMARQUES GENERALES SUR LES CAS D’ISOMERIE -

i
L'examen de l'ensemble des cas d'isomérie a permis a Mattauc. -

d’énoncer deux régles empiriques.

1° Un noyau pair-pair n'a jamais d'isomeres. Les ¢léments Ba,
“tPb qui sembleraient faire exception a cette régle ne sont pas confir-
més dans les tables modernes.
~ 2° Tous les noyaux stables dont 1'état fondamental posséde un spin
9/2 présentent le phénomene d’isomérie.

1l faut ajouter qu'inversement il y a des noyaux de spin % ou —;—

présentant le phénomene d'isomérie. Nous reviendrons sur cette
remarque a propos de l'interprétation des spins et de l'isomérie dans
le cadre dé la théorie de von Weizsiacker.

En ce qui concerne la premicre regle de Mattauch, on peut remarquer
que Feather et Bretscher [2] ont constaté que pour les éléments radio-
actifs naturels les éléments du type impair-impair ont un premier
niveau bas. Mr Berthelot remarque qu'il y a peut-étre la un argument
en (aveur d'un premier niveau élevé pour les éléments pair-pair, ce
qui correspondrait finalement & une faible métastabilite.

Le fait de I'isomérie étant ainsi exposé dans ses grandes lignes,
nous devons insister sur quelques remarques tres générales, intimement
liées a 'étude de ces problemes :

La conversion interne. — Nous avons vu que le cas le plus général
de I'isomérie correspond a la transition isomérique par émission y.
C'est d’ailleurs précisément 'observation du rayonnement y qui permet
de décider entre les divers schémas que nous avons passés en revue.
Mais en réalité on observe pratiquement, non le rayonnement y, mais
une raie électronique 4d'énergie bien définie, superposée au fond
continu B. On dit alors que le rayon v subit une conversion interne a
I'intérieur de I’enveloppe électronique de 'atome.

La différence d'énergie F entre les deux états isomériques est alors

E=E.+E,

ou F, est I'énergie de la raie électronique,
E\ est I'énergie de la couche K.
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Ce phénoméne de la conversion interne est bien connu depuis les
tpériences sur le rayonnement y des éléments radioactifs naturels.
.als alors que dans ce dernier cas la conversion est faible, autrement

lit le coefficient « = N—,,N—:eﬁ est petit, de 'ordre de ﬁ, dans le cas

de l'isomérie, la conversion devient le phénomene principal et on
n'observe en général que des électrons.

Ce terme de conversion laisse supposer un mécanisme en deux
temps. D'une part émission d’un photon, ensuite effet photoélectrique
interne. En fait il semble qu’il y ait une interaction plus directe :
I'électron entre en interaction avec le noyau, se charge de I'exces
d’énergie de I'état métastable sous forme d'énergie cinétique et est
émis ensuite. Cette maniere de voir n'est pas simplement formelle,
mais conduit & une modification de la vie d'un état excité du noyau.

En effet si w,, est la probabilité pour I'émission d’un photon y et we
la probabilité pour 'émission d'un électron de conversion,

dans le premier cas (effet en deux temps) la probabilité de désinte-
gration totale est w = wy;

dans le deuxieme cas cette probiibilité est

We
1U=wph+ll)e=wph<’-—|— ).
Wph
Elle est donc multipliée par le facteur (1 + w /wy).
C'est Hebb et Uhlenbeck qui-les premiers ont calculé le rapport

::}e- Dancoff et Morrison ont étendu ces recherches au cas de I'électron
vh
relativiste.

Mais, comme la séance de mardi prochain sera consacrée entie-
rement au probleme de la conversion interne, je me contente de ces
quelques indications qui montrent la liaison existante entre I'isomérie
et la conversion interne.

Voyons maintenant quelques difficultés expérimentales, qu'on ren-
contre dans l'étude de l'isomérie.

Nous avons vu que l'énergie des électrons de conversion dépasse
rarement 100 keV et n'est souvent que de quelques dizaines de kiloélec-
tronvolts. Il en résulte que I'étude de ces raies de tres faible énergie
nécessite I'emploi de compteurs a parois tres minces. C'est ainsi que

5
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Mr Pontecorvo 3] réalisa un compteur formé d'une.feuille d’aluminium
de 5 pu, rempli d'air a la pression atmosphérique et alimenté sous
1000 volts. On peut encore, comme 1’a fait Mr Berthelot dans 1'étude
de l'isomérie du brome [4], déposer la substance radioactive sur une
feuille battue d’aluminium, qui est ensuite introduite a I'intérieur
méme du compteur. )

Le mesure expérimentale de I'énergie des raies électroniques peut
se faire soit au spectrographe magnétique, soit au moyen d’'écrans de
diverses épaisseurs, de l'ordre
de quelques mg/cm2. On peut
alors tracer une courbe d’ab-
sorption dont les cassures indi-
queront l'apparition des raies
successives (fig. 6).

D’autre part il est indispen-
sable de n’enregistrer que le
rayonnement corpusculaire. 1l
faut donc trouver un dispositif

Fig. 6. qui permette d’éliminer les pho-

tons. Pour cela, on peut em-

ployer, comme l'a fait Mr Berthelot, un systéme de compteurs en
coincidences.

Enfin, vu la faible énergie des électrons de conversion, il est utile
d’employer des sources de matiére inactive pour éviter 'absorption.
Pour cela il est commode d’employer le procédé Szilard et Chalmers,
dont je dirai deux mots seulement, puisqu'une étude complete sera
- faite de cet effet particulier par Mr Haissinsky.

Raisonnons sur le brome pour fixer les idées. Partons par exemple
du bromure C,H,Br, que nous soumettons aux neutrons. Nous avons
évidemment un mélange des bromes 79 et 81 et par action des neutrons
nous aurons, soit le brome radioactif 80, soit le brome 82.

Dans 'état excité qui suit la capture du neutron, le noyau composé
libere son énergie en émettant des photons, ce qui entraine un recul
du noyau émetteur suffisant pour que I'atome soit arraché a la molé-
cule et les atomes libres du brome, devenus radioactils, pourront étre
extraits par un simple lavage a 'eau. On peut donc obtenir un produit
concentré en isotopes radioactifs. Mais il y a plus, la transition isomé-

—
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rique, bien gue mettant en jeu une énergie- trés faible, peut étre
suffisante pour rompre une liaison moléculaire et séi)arer directement
les isomeéres. '

Ceci nous conduit a dire deux mots de I'attribution précise des filia-
tions. )

Expérimentalement nous mesurons les périodes de radioactivité et
I’énergie des raies de conversion, il faut voir maintenant de quelle
maniére nous pourrons attribuer rayonnerilent et période a un noyau
déterminé.

Le procédé Szilard et Chalmers, dont nous venons de dire un mot,
peut étre d'un emploi précieux. C’est ainsi que de Vault et Libby [5]
réussirent a précipiter les ions de recul du brome a I'état Br a partir
d'une solution ammoniacale d'ions et & les précipiter sous forme
BrO;AgBr; dans ces conditions, si on fait I'opération quand Yaclivité
18 mn a disparu et qu'il ne reste que la période 4,5 heures, on constate
qu’'on sépare de nouveau un produit de période 18 mn, ce qui montre
que ce dernier dérive bien du noyau de période 4,5 heures et que le
rayonnement appartient bien a la période 18 mn. Une autre méthode
pour 'attribution des filiations résulte de 1'étude des rayons X qui
accompagnent la conversion interne. En effet la disparition d'un élec-
tron K entraine 'émission d'une raie K correspondante. On doit donc
observer I'émission de la raie X de I'élément qui subit la transition
isomérique. C’est ainsi, pour revenir au brome, que l'observation
effective des raies K du brome a donné une nouvelle preuve de la
transition isomérigne selon le ,schéma que nous avons déja indiqué.

CONSIDERATIONS THEORIQUES

Le titre de cette conférence ne comportai't gqu'une étude des phéno-
meénes expérimentaux. Mais je m'apercois qu'aucun exposé théorique
n'est prévu. Je crois donc utile de compléter ces quelques considé-
rations sur l'isomérie par une revue rapidé des principales voies
d’éxplications proposées par les théoriciens.

Quels que soient les schémas proposés pour expliquer les périodes
différentes de désintégralion béta, il faut toujours coneclure qu'il
existe, au-dessus de I'état fondamental, un terme excité et, chose
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remarquable, ce terme excité ne retourne pas de maniére instantanée
a 'etat fondamental avec émission gamma. La vie d'un terme excité
dans un noyau est généralement de l'ordre de 10—!* seconde. Ce
résultat peut étre obtenu simplement de la maniére suivante :

Imaginons que ce terme excité soit di & des charges oscillant a la
maniére d'un dipdle. 1l résulte alors d’un calcul classique que I'énergie
rayonnée par unité de temps est

9 2492
S=F
v’ étant 'accélération d'une charge e et ¢ la vitesse de la lumiéere.
L’amplitude maximum est, en ordre de grandeur, égale, au maximum,
au rayon R du noyau.
Alors v est de l'ordre de wR et v' de w?R, d’ou pour une charge
Ze I'énergie rayonnée : -

2
S ~2:Z wRe, -
C

Or chaque quantum transporte une énergie £ = hw ; par conséquent
la probabilité pour le rayonnement d’'un quantum dans ['unité de
temps, qui est le nombre de quantas rayonnés dans I'unité de temps,
a pour expression :

P

S Z2e2v\<ﬁ>2

T he he c

E
et, en remplacant o par S onal

p_LeE (ERY,
he h \ hc

Cette probabilité est donc proportionnelle & w® ou E?.

Il en résulte que nous ne pouvons attendre d’'états a longue vie
que pour de petites "valeurs de E, c'est-a-dire de petites énergies
d’excitation.

Sionprend 1=6.10"1*cm et Z =50, on a pour la durée moyenne
de l'état excité T=1/P:

T=0,4.10—"2sec pour =10 keV
T=0,4.10"'% sec pour =100 keV
T=0,4.10—1° sec pour E =1 MeV.
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On voit que nous sommes loin des ordres de grandeur nécessaires
pour expliquer l'apparition de l'isomérie nucléaire, c’est-a-dire de
périodes longues associées a des énergies de quelques centaines de.
keV. Il s’en faut de plusieurs puissances de 10. Il faut donc trouver
une regle de sélection qui écarte complétement certaines transitions
gamma. Pour cela il faut faire appel aux transitions multipolaires qui
se superposent au rayonnement habituel du dipdle dans lequel le
moment cinétique differe de 2 unités h. On sait en effet que I'étude
classique du rayonnement di au mouvement de charges distribuées
dans un volume de forme quelconque peut se mettre sous la forme
d’'un développement en série, qui fait apparaitre les ordres multipo-
laires successifs. g

D’une maniére plus générale, il résulte des travaux de Heitler [6],
Hansen [7], Dancoff et Morisson [8] que la quantification des champs
multipolaires électrique et magnétique conduit a I'interprétation
suivante :-

Lorsqu'un noyau passe d’'un état de spin S a un état de spin S,
tous les multipdles d'ordre 1 entier, tels que :

S— SIS+ 8]

contribuent au rayonnement.
Mais la probabilité d'émission diminue considérablement lorsqu’on
passe de l'ordre 21 a l'ordre 2(1+1). Cette diminution est en effet

9 2 ’ 2
dans un rapport <"—ﬂ)\£’> » Ou encore <EB> - Pour un noyau lourd ou

he
l;;;—f est de l'ordre de 0,03 £ (E étant exprimé en volts), on aurait
pour un y de { MeV un facteur 1 000 environ.

On voit donc que, pour une transition de spin de 5 a 7 unités, on
pourra trouver une diminution de probabilité de transition qui permet-
tra de concilier les ordres de grandéur précédemment établis
(T=10,4.10—1° pour £ =100 keV) avec les périodes observées de
I'isomérie.

La formule, donnant cette probabilité, que nous avons précédem-
ment établie pour 1 =1, devient d'une maniere plus générale, pour

une transition | :
_ 7% B (ERV'
~ he h ( he >
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On doit & von Weiszicker d’avoir appliqué pour la premiere fois
cette formule aux problemes de I'isomérie.

Mais cette formule, qui part d'une description de 1'état | =1 par les
oscillations dlun oscillateur linéaire, est insuffisante et nous oblige a
envisager des ‘transitions qui dépassent vraiment celles- que nous
connaissons et qui sont de 4 au maximum (9/2 > 1/2).

En réalité Fligge [9] considere non un oscillateur linéaire, mais
une sphere en rotation.

Il est conduit alors a l'expression suivante pour la probabilité
cherchée :

Z** h E [(ER\*
= "he 8 Mc < hc> ’

ou Mc? est’énergie au repos du noyau entier, 6 son moment d’inertie.

Comme on a E <€ Mec?, il en résulte des vies beaucoup plus longues

que dans le cas de la premiére formule P, (d'un facteur 10¢).

On obtient ainsi, toujours pour le méme noyau, Z = 50 avec 1 =4
et E=100 keV, - =3 .10° sec. .

Pour I =1 MeV il faudrait unl de 6 a 8 unités, ce qui est tres peu
probable. On voit en méme temps pourquoi on observe des transitions
isomériques pour des énergies de 100 keV ou inférieures a 100 keV.

Mais il reste a expliquer pourquoi il peut apparaitre de si grandes
variations de moment cinétique entre niveaux tres rapprochés. On est
tenté en effet d’admettre que, par analogie avec ce que nous savons de
la distribution des spins dans ’enveloppe électronique, des niveaux
tres rapprochés correspondent a de petites difiérences de moment
cinétique. Mais il faut bien voir que ceci correspond au fait que dans
le cortége électronique nous avons affaire a des champs coulombiens,
dont la structure nécessite pour le terme fondamental un 1 assez petit.
Or l'organisation du noyau se présente de maniére toute différente.

Fliigge a montré que, dans la mesure ou on peut se représenter le
noyau comme un gaz de FFermi, on obtient dans la série des nucléons
des moments cinétiques pouvant atteindre des valeurs élevées, jusqu'a
6 ou 7. C'est la une indication en faveur de I'apparition de grandes
différences de moments.

Ces tentatives d’explication, que nous venons de résumer brieve-
ment, ne sont pas les seules.

Hebb et Uhlenbeck [10] ont cherché a calculer la probabilité de
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lI'ionisation pour une seule particule « se déplacant dans le noyau,
tandis que le reste du noyau est considéré comme une caisse de
potentiel.

Koneyuma [11] essaye d’expliquer le rayonnement émis comme s'il
provenait d'un « proton lumineux » porteur de tout le moment ciné-
tique.

Ces théories,, sans étre rigoureuses, aboutissent a des ordres de
grandeur corrects. ‘

Mais la théorie du moment cinétique n'est peut-étre pas la seule a
invoquer pour comprendre l'isomérie. Nous allons dire quelques mots
de suggestions tout a fait différentes présentées par divers auteurs et
faisant intervenir les propriétés de symétrie des fonctions d’ondes,
I'isomérie de position et enfin le modele de la petite goutte.

a) Isomérie el symétrie. — On sait que la fonction d'onde d'un
ensemble de particules identiques de spin 1/2 (ici les nucléons du
noyau) est antisymétrique par rapport aux coordonnées et aux spins.
Dans le cas ou l'interaction due aux spins est faible, on peut écrire la
fonction d’'onde soit la forme ¥ =& . 5,

& étant relative aux variables d’espace,

¢ étant relative aux variables de spin.

Si on néglige en premiére approximation les interactions de spins,
on aura deux séries de niveaux indépendants, enire lesquels aucune
transition n'est possible: ceux pour lesquels ¢ est symétrique et «
antisymétrique, et ceux pour lesquels @ est antisymétrique et ¢ symé-
trique. Le grand succés de cette théorie réside dans I'explication des
niveaux de I'atome d'hélium et de la molécule d’hydrogéne. Mais si
I'influence des spins n'est pas négligeable, les deux états dilférents de
symétrie des fonctions d’espace ne sont plus indépendants et il y a
des transitions possibles, comme cela a lieu, tres faiblement d’ailleurs,
entre les niveaux inférieurs de I'ortho- et du parahélium.

Les états isomériques seraient peut-étre semblables aux états ortho-
et para- bien connus de la molécule ou de I'atome ; mais, comme le
fait remarquer Fliigge [9], le développement récent des recherches sur
la théorie du noyau fait intervenir de trés fortes interactions spin-
trajectoire, du méme ordre que les interactions dépendant du seul spin
ou de la seule position des particules. Pour l'instant, il ne semble
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donc pas possible de batir une théorie quantitative a partir de ces
interdictions dues a la symétrie.

b) L’isomérie de posilion. — On sait que l'isomérie moléculaire est
iue a un arrangement différent dans la disposition géométrique des
atomes de la molécule. Est-il possible d’admettre que les noyaux
pourraient avoir des configurations différentes également stables ? Le
noyau serait alors semblable 4 une sorte de cristal, ou tout au moins
a un fluide dans lequel ne regnerait pas le désordre parfait d'un gaz.
Sion cherche a estimer le temps de production d’une telle modification
dans le noyau, on ne peut le faire qu'en estimant le temps nécessaire
a un élément du noyau pour traverser le noyau avec sa vitesse
moyenne. On obtient ainsi 10—2° sec, ce qui nous conduit trés loin
des ordres de grandeur attendus. Mais il nous reste une autre possibi-
lité, dans le cadre du modele de la goutte liquide.

LE MODELE DE LA GOUTTE LIQUIDE

a) En se placant d’abord & un point de vue statique, on peut chercher
a donner au noyau, non une forme sphérique, mais une forme d’ellip-
soide de révolution allongé. Dans cette configuration, la surface croit,
ainsi que la tension superficielle, et 1’état devient énergétiquement
moins [avorable. Par contre la répulsion coulombienne des protons
diminue, car dans la forme allongée, ils sont en moyenne plus éloi-
gnés I'un de l'autre. Il doit donc exister une forme énergétiquement
plus (avorable et cela dépend du rapport de l'énergie superficielle
(E, = 4xyR?) a I'énergie de coulomb E,= 3Z%*/5R.
i _E, 20MyI?
Ce rapport est A = E—C= 3 ;4_262-
La discussion quantitative de ce probléme montre que si A > 0,565

la sphere est la seule forme stable et si X << 0,5 il n'y a qu'une forme
d'équilibre allongée.

Pour » compris entre 0,5 et 0,563, il y a deux figures d'équilibre,
séparécs par une montagne de potentiel, et la {ransition d'un état a
I'autre cst peu probable, sauf peut-éire par effet terminal si on prend
les valeurs connues pour 7 et E..
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Soit E, — 14 A% MeV et £, = 0,56 Z2A—'5 MeV: on a: ) = 23 /i

On trouve alors que le domaine critique s’étend de Z2/4 = 44 a 50,

Or Z?/A atteint la valeur maxima 36 pour 2:U, par conséquent l'idée
des noyaux allongés est insuffisante pour expliquer les phénomenes
d’isomérie.

b) Si nous nous placons maintenant & un point de vue dynamique,
I'état fondamental du noyau est toujours représenté par la forme sphé-
rique au repos, mais ’état excité serait un état ou la goutte devient
le siege d’ondes stationnaires. Ces états d'énergie possibles peuvent
alors se répartir en trois groupes. Pour I'excitation d’'une rotation, il
suffit d'une énergie trés petite et la rotation a lieu si lentement que
I'on peut pratiquement considérer le noyau comme un corps solide.
On a vu dans 1'étude de la théorie du moment cinétique que des états
de cette espéce peuvent étre métastables.

Les oscillations de dilatations ne sont pas du ressort de cette étude,
car elles correspondent a des énergies beaucoup trop grandes.

Nous considérerons donc seulement les oscillations de déformation.
Imaginons avec Fligge le noyau comme un fluide incompressible, de
telle sorte qu'il faut fournir de I'énergie pour agrandir la surface du
noyau. Les écarts de la surface a la forme sphérique sont alors décrits
par une fonction sphérique :

r=R+ «,P, (cos 8),

ou l'indice n donne le nombre des lignes nodales sur la surface. On
calcule sur la base de I'hydrodynamique classique les fréquences
propres d'oscillation et, par une méthode purement classique, l'énergie
rayonnée a partir de la théorie de Maxwell. On obtient alors comme
expression de la probabilité de transition:

2 F (ER\X-D
= [ 72
P=" he mce? < he >
- ” n!
avec fn=3(n—|—l)2-“(2n+1):2..

On obtient ainsi une formule en accord avec celle du moment ciné-
tique, mais, & la place du moment 1, intervient le nombre quantique
n, qui décrit la forme de la surface nucléaire.
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D'une manieére plus précise, Mr Berthelot [4] donne I'expression des
probabilités de transition pour I'émission d'un rayonnement 2" polaire
électrique P, et 2" polaire magnétique P, au moyen des fonctions

fio.0t [

[0 =3n+1) 5 — :

(m)=3 1 -
Garne =3 Da s

et on a approximativement P (n)«~ P,(n—-1). En portant alors sur
un diagrémme énérgie-période les résultats expérimentaux ou la tran-
sition se fait sans conversion interne (In, Se, Sr, Zn, Ag), on constate
que 6 points se placent au voisinage de la droite 1 =35 (sur une droite
parallele avec période 4 [fois plus petite), ce
br qui peut étre considéré comme un cas satis-

faisant. v
On peut considérer enfin comme des résultats
en bon accord avec ceux de la petite goutte,
_‘J 37 kev ceux obtenus par Mr Berthelot pour expliquer
- 5 le schéma de transition du brome 80. En admet-

Kr .. . .
Fig. 7. 49 keV et une émission dipolaire magné-
tigue a 37 keV, on obtient en effet un bon
accord avec les périodes expérimentales (fig. 7).

{ %9 keV

tant une émission octopolaire magnétique a
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Nous nous placerons dans cet exposé uniquement au point de vue
de 'expérimentateur, et si nous aurons a faire appel a la théorie pour
expliquer un certain nombre de phénomenes, nous nous contenterons
d’utiliser les résultats des calculs, sans nous occuper aucunement de
les justifier, puisque l'aspect théorique du phénomeéne de conversion
interne sera examiné par ailleurs.

Nous rappellerons tout d’abord quelques (aits trés connus, au risque
de répéter des banalités, mais I'examen des faits que l'on considere
comme bien connus n'est pas toujours infructueux, et nous verrons
que, parmi ceux (ui seront mentionnés ici, quelques-uns appellent
des réflexions qui ne sont peut-étre pas sans prolongement.

L’étude des rayonnements électroniques des corps radioactifs natu-
rels au moyen du champ magnétique a depuis longtemps mis en évi-
dence l'existence, dans I'émission des particules légeres, de corpuscules
chargés négativement et se présentant expérimentalement d’une facon
tout & fait différente.

Les uns constituent les rayons 3 primaires, caractérisés par un
spectre continu d’'énergie. Le début du spectre, difficile a étudier en
raison d'un grand nombre de phénomeénes génants, absorption rapide,
réflexion et diffusion des supports, se situe vers les énergies faibles,
sinon nulles, et la fin du spectre, dont I'énergie varie beaucoup d'une
transformation a 1’autre, constitue une caracléristique de la transfor-
mation : entre ces deux limites, la courbe de répartition est tout a fait
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réguliere et présente un maximum pour une énergie sensiblement
égale au tiers de I'énergie maximum.

Il s’agit la d'un spectre simple, et I'aspect de la courbe de répar-
tition est souvent perturbé par l'existence de spectres complexes,
formés par la superposition d’émissions § conduisant & des niveaux
d’énergie différents du noyau formé.

Les corpuscules qui interviennent la sont des électrons négatifs,
mais la discussion serrée des expériences semble ne pas permettre
d’exclure la possibilité d’existence d’autres particules.

Les autres corpuscules négatifs émis présentent un tout autre carac-
tere, du point de vue de la répartition d'énergie. Ils forment en effet
une série discontinue de groupes monocinétiques. Ce sont des élec-
trons arrachés au cortege électronique de 'atome transformé, qui sont
dits électrons secondaires, et dont I'émission constitue le phénomene
de conversion interne.

Le noyau laissé par la désintégration dans un état excité émet le
plus souvent un ou plusieurs photons pour libérer 1'excés d'énergie
qui le sépare de I'état fondamental, mais il existe une certaine proba-
bilité pour que cette énergie soit transmise directement a l'un des
électrons de 'atome, probabilité qui aécroit a mesure que I'on consi-
dére des électrons de plus en plus éloignés du noyau. Il s’ensuit qu'a
chacun des rayonnements y émis par le noyau correspondent une série
de groupes d'électrons arrachés aux différentes couches de I'atome
transformé ; I'énergie de chacun de ces groupes est égale a I'énergie
du photon diminuée de 1'énergie de liaison de la couche correspon-
dante, soit: hv — Ex, hv — E, etc., dans le sens des énergies crois-
sanles.

L’intensité de ces différents groupes, pour un méme rayonnement v,
est décroissante dans l'ordre donné, c’est-a-dire a mesure que leur
énergie augmente.

Le principe de l'analyse d'mn spectre est donc de déterminer les
groupes associés a4 un méme photon, en cherchant les différences
d’énergie égales aux différences d’énergies de liaison Ex, I\, etc. et
vérifiant que les intensités suivent bien la progression.-normale.

C'est la souvent un travail que viennent compliquer la juxtaposition
des rayonnements y consécutifs a une méme transformation, et la
superposition des rayonnements émis par les divers noyaux successifs.
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L'interprétation des spectres trés riches en raies laisse donc place a
quelque incertitude, spécialement dans le cas des raies de faible inten-
sité,

Il est évident que la premiere utilisation du phénomene de conver-
sion interne a é1é précisément la détermination de |'énergie des
photons, puisqu’'on est & méme d'obtenir une précision trés bonne,
de I'ordre de 1/1 000, sur l'énergie des électrons secondaires. C'est
encore Ja d’ailleurs une des applications les plus intéressantes, cette
méthode précisant en général les résultats obtenus par d’autres voies.

Dans l'ordre d’idées des déterminations d’'énergie, on peut dire
qu'aucune difficulté grave ne se présente, mais il peut étre néanmoins
utile de rappeler le phénomeéne suivant, bien qu'il n’intéresse pas
directement les questions d’interaction entre le noyau et son cortege
électronique.

Par suite du départ d’électrons arrachés aux différentes couches du
cortege, et aussi du changement de charge du noyau, I'atome se trouve
dans un état excité et donne lieu a I'émission des rayons X caracté-
ristiques de l'atome formé. Ces rayons X a leur tour produisent des
photoélectrons, qui, extérieurement, se présentent de la méme facon
que les électrons de conversion interne, sous forme de raies mono-
cinétiques. On peut donc remonter a I'énergie des photons, Ka, et
Kas, mesurables par ailleurs directement par diffraction cristalline.
Les nombres obtenus varient naturellement d'un auteur a 'autre, mais
il est remarquable que si l'on fait la différence de ces énergies, on
trouve une valeur constante, de 2,3 ekV par spectrographie électro-
magnétique, et 3,0 par spectrographie corpusculaire [1]. Il s’agit la
des corps C, c'est-a-dire de numeéro atomique Z = 83, pour lesquels
les observations sont particulierement nombreuses. Il est vraisemblable
que ce n'est pas un effet du hasard et qu'une étude systématique des
rayons mous serait nécessaire pour rendre compte de la raison de
cette anomalie !.

Nous allons maintenant examiner la question de l'intensité, qui ne
se présente pas du tout d’'une maniére aussi simple.

Il intervient la ce qu'on a appelé le coelficient de conversion interne,
défini tout d’abord comme le rapport de probabilité d'extraction d'un

1. Mr Valadarés donne plus loin une explication possible de cetle divergence.
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électron et d'excitation du noyau, le phénomene étant alors envisagé
comme un effet photoélectrique interne, d'ou vient le nom du phéno-
mene. La conception actuelle est celle d'un transfert direct d'énergie
du noyau a l'électron et le coefficient de conversion interne est main-
tenant généralement défini comme le rapport des probabilités d’extrac-
tion d'un électron et d’émission d’'un photon. On coupe court & toute

e

ambiguité en parlant du rapport % sans utiliser le terme un peu
T

impropre de coefficient de conversion interne. Le coelficient de con-
version interne global est la somme des coefficients relatifs aux diverses
couches, ce que nous éerirons: o = ag —+ «y, + ... Pour I'expérimen-

+

tateur, ce sont généralement les différents coefficients partiels qui inter-
viennent, puisque la mesure donne les valeurs, relatives ou absolues,
des intensités des électrons correspondant a un méme photon et prove-
nant des différentes couches, notamment ag et a), =, + ar,, + a,y,.

1l est clair que tant que le phénomene est de faible intensité, ce qui
est le cas général en radioacfivité naturelle ou il s’agit de rapports de
I'ordre de 1/100, la différence est insigmfiante au point de vue numé-
rique. Il n’en est pas de méme lorsque 'on considére des noyaux plus
légers, pour lesquels l'extraction d'électrons devient le phénomeéne
important et méme prépondérant, comme dans le cas des isomeéres,
ou le coefficient de conversion interne peut devenir considérablement
plus grand que 1. -

Le coefficient de conversion interne est, pour un noyau déterminé,
fonction de plusieurs variables, dont chacune présente de l'intérét
pour mener a bien une discussion compléte des résultats expérimentaux.

Le coefficient de conversion interne décroit régulierement & mesure
que I'énergie augmente, toutes choses étant égales d’ailleurs, et cela
d'autant plus vite que l'on considere des couches électronigues plus
¢loignées du noyau, c’est-a-dire que les rapports tels que S—L diminuent.

K

Ce qui constitue le facteur prédominant dans la variation des coeffi-
cients de conversion interne, est le changement de moment angulaire
lié¢ a la transition considérée. 1l n'est pas utile d’y insister, puisque ce
doit étre la un des poinls & souligner dans la présentation qui suivra,
de l'aspect théorique du phénomene.

Retenons seulement que x augmenle beaucoup a mesure que l'on
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considere des variations plus grandes de moment angulaire, donc des
rayonnements multipolaires d'ordre plus élevé, et plus vite pour les

électrons plus extérieuts, c'est-a-dire que les rapports tels que —* aug-
aK

mentent en méme temps que la variation de moment angulaire.

On a fait les calculs théoriques en assimilant le rayonnement du
noyau a celui d'un multipéle électrique ou magnétique ; de sorte que,
pour une énergie donnée, un certain nombre de possibilités se pré-
sentent. Une fois déterminée I’énergie d’un photon par spectrographie
des électrons secondaires, la connaissance de 'intensité de ces derniers
est donc insuffisante pour qu'on en déduise celle du photon sans faire
appel & d’autres considérations. Rien a priori ne permet en effet de
fixer Je degré de symétrie du rayonnement, lié 4 la variation de
moment angulaire de la transition (1 pour un rayonnement de dipdle,
2 ou 0 pour un rayonnement de quadripdle) et une grande partie du
probleme cousiste a résoudre cette question, qui n’est pas liée qu'aux
questions d’intensité, mais permet aussi de déterminer le spin des
niveaux excités du noyau.

Si une transition se produit avec une variation de moment angulaire
L, les rayonnements électro-magnétiques émis ont des ordres de

21
symétrie 2{, avec { > L, leur intensité étant proportionnelle & <2—7\£> ’

c'est-a-dire qu'elle décroit tres rapidement quand / augmente, puisque
A est beaucoup plus grand que R, rayon du noyau. Les rayonnements
d’ordre de multiplicité élevé ne sont donc accessibles que si ceux
d’ordre plus petit sont interdits. Les valeurs possibles de { sont com-
prises entre J —J' et J+J', J et J' étant les moments angulaires
initial et final, et les considérations de parité fixent-des limites diffé-
rentes pour les valeurs de ! correspondant aux rayonnements de multi-
poles électrique et magnétique.

Malheureusement, les déterminations directes du coefficient de
conversion interne ont conduit & adopter un coeflficient empirique,
dont la variation avec l'énergie est représentable par une courbe qui
se rapproche aux faibles énergies de celle d'un multipéle magnétique
(particulierement pour hv <400 ekV) et d'un multipole électrique aux
énergies plus grandes. L'expérience a montré que les rayonnements
dipolaires sont rares. alors que la théoric fournit une probabilité
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de beaucoup supérieure a celle des quadripolaires. En général, les
rayonnements qui interviennent sont quadripolaires, et peuvent méme
¢tre d'un ordre plus élevé, ce qui implique donc l'interdiction des
rayonnements d’ordre inférieur.

S'il est possible d'atteindre par un autre moyen l'intensité des
photons, c’est-a-dire -d’avoir une idée au moins approximative du
coefficient de conversion interne, la question du choix est vite tran-
chée, puisque la variation est assez grande d'une nature & l'autre de
rayonnement. On peut aussi se servir des rapports d'intensité des
raies de conversion K et L, rapports qui ont été calculés dans certains
cas par Hebb et Nelson, en fonction de la variation du moment angu-
laire.

Dans tous les cas ou ces simples considérations ne sont pas suffi-
santes, il est nécessaire de faire le plus possible de recoupements avec
les autres méthodes d’étude des rayons y, absorption, effet photoélec-
trique, effet Compton, structure fine des rayons «. En particulier, il y
a lieu de construire des schémas de transitions et des schémas de
niveaux d’'excitation devant constituer des ensembles cohérents au
point de vue des énergies, des intensités et des changements de
moment angulaire. C’est un travail qui peut étre assez long, mais
I’examen de toutes les conditions qui doivent étre remplies laisse une
assez faible incertitude sur le résultat final, méme dans les cas com-
plexes.

Au total, la conlrontation de.l'expérience avec la théorie, si elle
peut étre assez généralement considérée comme satisfaisante, laisse
subsister quelques difficultés, que nous allons examiner maintenant,
et que je me permettrai de présenter comme autant de questions a
soumettre aux théoriciens. ‘

Tout d’abord, la part variable du multipéle magnélique dans le
rayonnement est assez difficile a saisir et on conlpfend mal comment
une telle contribution peut étre une fenction régulierement décrois-
sante de I'énergie. Le fait est en tous cas que les courbes de coelficient
empirique concordent bien avec de nombreux résultats expérimentaux,
dont” s'écartent notablement les courbes théoriques ; le calcul ne
permet pas, je crois, de prévoir une telle courbe.

En second lieu, quelques mesures d'intensité, du reste pas tres
précises, effecluées parallelement par spectrographie magnétique et
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par diffraction c}istalline, ont montré des écarts tres grands avec ces
courbes empiriques, aussi bien d’'ailleurs qu'avec les nombres calculés
pour des multipoles électriques ou magnétiques. Il s'agit la des coeffi-
‘cients de conversion interne anormalement élevés et anormalement
faibles, rencontrés en radioactivité naturelle [2].

Les coefficients de conversion interne trés supérieurs aux valeurs
courantes ne soulevent pas d’objections théoriques, puisqu'’ils peuvent
étre considérés comme liés a des degrés élevés de multiplicité de
rayonnement, alors que I'émission de rayonnements de degré plus
réduit peut étre optiquement interdite. La rencontre de tels cas n’est
pas tres fréquente dans 1'étude des noyaux lourds, ou ils constituent
une anomalie, mais le phénomeéne d'isomérie nous y a habitués et
I'explication en semble satisfaisante.

On rencontre quelques cas de conversion interne trés grande, sinon
totale, dans les trois familles radioactives naturelles: 1,415 MeV de
RaC — RaC’, de numéro atomique 84 et de nombre de masse 214 ;
40 ekV de ThC—>ThC’, Z =281 et A =208 ; 149 ekV, 61 ekV et 53 ekV
de RAAC—> AcX, Z =88 et A =223; 116 ekV de AcX > An, Z =86
et A=219, , ‘

Le phénomene inverse, de conversion interne anormalement faible,
paraif beaucoup plus embarrassant. Les mesures mentionnées a
Yinstant ont montré dans la famille de I'actinium un rayonnement y
-de 50 ekV de grande intensité et ne donnant qu'une conversion tres
faible, de l'ordre de 7.10—* dans le niveau L,, alors que la valeur
normale serait 200 & 300 fois plus grande.

Il correspond & la transformation RAAC — AcX et il a été particulie-
rement étudié, parce qu'il s’agit d'un domaine d'énergie ou le phéno-
mene de conversion interne présente une bonne intensité [3]. Il parait
constituer une véritable discontinuité, car il est entouré de rayonne-
ments assez voisins, pour lesquels rien n'existe de pareil (48 et 53 ekV).

De méme, quoique moins nettement, des rayonnements y trés mous
de la transformation RaD — RaE (moins de 40 ekV) semblent présenter
un phénomeéne analogue; ici Z =83 et A = 210 [4]. Dans les deux cas,
il s’agit de rayonnements de faible énergie, pour lesquels la conversion
interne devrait étre importante, et cette anomalie est certainement
beaucoup plus difficile a interpréter que la précédente. Peut-étre le
mécanisme d'un tel phénomene est-il & chercher dans le cortége lui-

6
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méme, en faisant intervenir une sorte de résonance. Cette hypothese
n'est pas invraisemblable, en raison de I'ordre de grandeur de I'énergie
eh jeu. Il est certain que 1'étude des rayons y dans le domaine d’éner-
gie des liaisons entre le noyau et le cortége devrait apporter beaucoup
d'informations intéressantes, les mesures étant jusqu'ici trées peu
nombreuses.
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DISCUSSION

par Mr VanipaRes

Mr-Surugue a attiré 'attention sur la divergence existant entre les
énergies trouvées pour les photons par l'intermédiaire des électrons
secondaires, dus a l'effet Auger, et les énergies des raies du spectre X
correspondantes. Je pense qu'on poﬁrrait essayer d'expliquer cette
divergence énergétique de la facon suivante:

On peut supposer l'effet Auger dgeomposé en deux phases : D'abord,
dans I'atome ionisé dans la couche K (c'est Ie cas qui nous intéresse
iei), il ya pas’sage d’un électron %e la couche L, par exemple, vers K
libérant ainsi une énergie Wy — Wy, ou W est le travail d'extrac-
tion de I’électron de la couche indiquée par I'indice ; ensuite, I'énergie
libérée dans ce passage sert a expulser un électron, en général d'une
autre couche (par exemple L,) qui aura une énergie L donnée par
I'expression : v

E=Wx— W, —AW,
ol A1V représente la différence du travail d’extraction d'un électron
de la couche L, lorsque l'atome est neutre et lorsqu’il est ionisé (cas
de l'effet Auger). Or AWV doit étre une fonction, soit de l'électron
expulsé, soit de celui qui s’est déplacé vers la couche K.

Considérons le cas concret des passages de L, et L,, vers K. Si les
énergies mises.en jeu sont émises sous la {orme photonique, on aura
des photons d'énergie Wy — Wi, et Wx— W, , correspondant
respectivement aux raies Ka, et Kz, du spectre de rayons X. Par
contre, si les énergies servent a expulser des électrons de la couche
L,, il semble légitime d’admettre que le terme correctif A 117 est plus
grand que A Wy, ; en ellet, 'absence d'un électron de L, doit influen-
cer davantage le travail d'extraction V1’ que l'absence de I'électron
de L,,. On aura ainsi deux électrons secondeiires, dont les énergies
seront respcctivement :

]i‘g = g — “"l-ll - “"l-l —A “‘rLll'
FEy,= W — “”L,,, - “'l.; —A “/yLm'



84 JEAN SURUGUE

Par conséquent, on doit conclure que la différence

. - t) -
]'4-2 _— 111 = ( “’[‘“ —_— \’VLI”)—{*— (A ‘VLll_ A “ Llll)
doit étre plus grande que:
K’1| —_— Kﬂg = ‘/‘/’L“ —_ “'L[ll'
. 2

D’autre part, pour que ce raisonnement puisse étre accepté, il faut
que la différence énergétique entre IV, et Ka, soit plus grande qu’entre
F, et Kz, ce qui est bien le cas.

Il semble, par conséquent, que cette interprétation pourra constituer
une hypothése de travail que l'accumulatlon de nouveaux résultats

expérimentaux et les calculs théorlques de AW permettront de confir-
mer ou d’infirmer. 2 .



THEORIE DE LA CONVERSION INTERNE

par Jean RATIER

Attaché de recherches a I'Institut du Radium.

INTRODUCTION

Le phénomeéne de la conversion interne [ait intervenir une interac-
tion entre noyau et électron de nature purement électromagnétique.
Le mot de conversion n’'est plus d’ailleurs tres bien approprié a la
conception moderne du phénomene, les agents d’interaction n'étant
pas des photons réels, mais des photons virtuels.

Considérons un noyau, dans un état excité. 11 émet, normalement,
un rayonnement v dans sa transition a l'état stable. Seulement, la
présence du cortege électronique va induire des transitions nucléaires
supplémentaires par interactions directes entre électrons et noyau,
considéré comme ensemble de charges ponctuelles oscillantes, et par
conséquent accélérer la désactivation dunoyau. Le transport d’énergie
nucléaire sur les électrons se manifestera par l'expulsion de ces
électrons hors de l'atome. Celui-ci émettra énsuite, dans le réarrange-
ment des couches électroniques, un rayonnement X caractéristique de_
I'électron éjecté. Mais ce phénomene est indépendant (an moins en
premiére approximation) du rayonnement y. Le nombre de photons
sortant sera considéré comme étant le méme, qu’il y ait ou non
conversion. '

Il n’est, en fait, certainement pas le méme, la présence du cortege
perturbant 1'émission des y et diminuant leur nombre, comme le
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A .
montre la comparaison des résultats actuels de ’expérience et de la
théorie.
On concoit alors aisément qu'un noyau entouré de ses électrons aura
une période d’autant plus courte qu'il sera moins ionisé ; plus il sera
ionisé, plus il tendra vers la stabilité.

CONSIDERATIONS QUALITATIVES

Soit [V, Nk, ¥y, ... la probabilité d’émission des y et celles des élec-

trons K, L, .... Nous appellerons )\K=h, )\L=E.L, .«- les rapports
N, Ny
de conversions, quantités que donne directemént I'expérience. On
appelle coefficients de conversion les quantités (toujours <C1)
Ni . . . .

Cr=——"—, ... qu déduisent sdiat t des Xk, ...

K. I\’q%—A\/K’ qui se déduisent immédiatement des Ax

Soient /V et t respectivement les probabilité et période totales de
a désintégration, nous avons :

N =N, Ng + Ny + Ny + -

6 e N m—r g
i VS WV W SR N S VAR

t, étant la période du noyau nu.

Mais la théorie obligeant a distinguer les grandeurs électromagné-
liques de nature électrique et magnétique, et par conséquent les élec-
trons expulsés « électriques » et « magnétiques » (distinction qu'ignore
I'expérience), les A ne seront pas directement connus, car par exemple

)K:M___NEI—i—IVQBg:EzK—*—BK oi H=1ﬁ
Ny N'4-Ngee op N

se déduira difficilement de la connaissance théorique de

el
N
el
N;

Np's

et pK——' wag’
N

xK
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la forme analytique des NV (qui s’élimine dans « et B) n'étant pas
connue puisqu’elle contient les fonctions d'ondes nucléaires.

On pourra, alors, soit comparer directement la courbe expérimentale
avec les courbes des rapports électriques et magnétiques eonstruites
;—V\% = 1 en donnant a priori au noyau une
structure énergétique simple (par exemple trou de potentiel). Ce
“calcul fait par Fisk ! montre que » > 1 (~4000) au moins pour les
ordres polaires peu élevés du rayonnement nucléaire.

Nous traiterons le probléme dans le cas général ou la polarité du
rayonnement y est un nombre entier quelconque, que nous appel-

lerons [. -

séparément, soit calculer

Nous donnerons d’abord quelques résultats qualitatifs bien connus: ,

1). Décroissance rapide du rapport de conversion quand I'énergie de
la transition nucléaire augmente.

Ao 1=1
J(L/" \
s —
‘+ —
3 —
2 —
1 —
o]
' 100000 200000
(électronvolts)

Fig. 1. — Variation du rapporl ? pour Z =50,
L

1. Fisk ¢t Taylov. Proe. Royal Socicly, 146 (1934), p. 178.
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2) Aug\mentation du rapport de conversion avec l'ordre polaire (plus
un rayonnement est interdit, plus il est converti).

0 | 1 w_
50000 100000 200000
(électronvolts)
Fig. 2. — Varjalion du rapporl 2 pour Z =70.
ayL

. . . A1 .
3) Croissance avec l'énergie des rapports -2, les ¢leclrons L prenant
p 24
1

d’autant plus d'importance par rapport aux K que ! et Z sont élevés,

On constate que, contrairement aux rapports ZK, les rapports ki

ay, aM

décroissent quand l'énergie augmente (sauf la courbe correspondant a
{ =1 qui croit légeérement).

D’autre part les ordres polaires sont inversés par rapport aux Gl

aL

(rapporfs 2L P'autant plus grands que / est grand)- Excepté quelques

£ |
valeurs, la conversion M a d'autant plus d'importance que Z est
élevé,
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e

L'intervalle de variation des Z—L est environ (2 —10).
M

10

[ z}lirﬂ w

1174

0 | | |
50000 100000 200000 - 250000

{électronvolts)

« .
Fig. 3. — Variation du rapport ;L pour Z =30,
M

%) Remarquons enfin que, pour les faibles énergies et les Z et {
élevés, le nombre des électrons L émis peut I'emporter sur les K. Dans
I'intervalle d'énergie que nous avons envisagé, cela ne se produit pas
dans la comparaison L, M.
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W
0 | 1 |
s0000 100000 200000 250000

{ électronvoits)

<. P ar, .
Fig. 4. — Varialion du rvapport L., bour Z=70.
M

ETABLISSEMENT DES FORMULES GENERALES

Le phénomeéne sera tres simplement représenté par applicalion de
la formule de Wentzel, qui exprimera la transition a4 un état final libre,

sous I'influence de 1'énergic e(; +:T) libérée par le noyau, d'un élec-
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tron lié¢ a I'atome ; 1'électron dans I'état final doit emporter la variation
[ du moment angulaire nucléaire, pour satisfaire a la loi de conser-
vation. <

Soient J et .J' les moments angulaires totaux caractérisant les
niveaux initial et final du noyau, nous aurons J'—J = L, Llongueur
du moment angulaire du photon.

En appelant / Je nombre quantique associé a L, j et j' les nombres
quantiques associés a J et .J', on écrira la eonservation quantique du

moment angulaire : o ..
, J—=7I<t<j+J'

Une inégalité analogue donnera la conservation du moment angu-
3 . .
laire de tout le systeme. Si on appelle !’ le moment de 1'électron sur
sa couche, et !’ son moment apres ’expulsion on aura : -

N— U <YL+ 1),

Seulement cette [ormule ne tient pas compte de la parilé des fone-
tions a intégrer, caractére qui introduit une sélection plus restrictive.
Ce fait fera disparaitre les éléments de matrice correspondant aux
valeurs de I" = |l ++ V' — 1|, [l +1"— 3|, etc.

Il est facile de voir que le nombre ! détermine la polarité de la
radiation (moment angulaire du photon v).

Un potentiel scalaire créé par le noyau peut toujours s’écrire :

o(F) = ¥ Cou¥i(0, PRKRIKY> [ 2N aurt==¥I (0, 31)

R, 0, ¢ coordonnées du point d'observation,

r, 0y, ¢; coordonnées d'un point du noyau ; i est indéterminé.
Si u(r)Y; représente I'état initial du noyau,
et si u,(r)Y;., représente I'é¢tat final du noyau, alors,

= ua(r)u}',‘(r)YjY ’;.,_ I8

La combinaison des fonctions de Laplace Y montre que tous les
termes de la série sont nuls, sauf si A > L.

Ce premier terme non nul détermine la polarité A =1; les termes
l+2, ... 2j+ 1 sont également possibles, mais donnent une intensité
de rayonnement trés rapidement décroissante.



92 JEAN RATIER

mc
Nous exprimerons les énergies en mc? et les impulsions en ——; dans
It

ces conditions, si v est la fréquence des y, ¥ = — = w = énergie des v.
C

a?/?

+— >, n numéro de la
n

Le bilan énergétique s'écrira w=;— <p2

couche, p impulsion de I'électron dans I'état final,

Les ondes ayant pour origine le noyau quasi ponctuel, nous utili-
serons des potentiels sous forme de fonctions sphériques.

En se basant sur la forme bien connue du vecteur hertzien, on
déduit un potentiel vecteur électrique 2' polaire dont les composantes
s'expriment (voir Heitler, Proc. Camb. Ph. S., 1936, I):

11\!/2 2 me2 1/2
(1) Jb(') A(i) jwl (i) m
erra [< I > [(2z+1)(2z—1)] Y“‘ﬁf’("f’)

{ ({12 —m? ).
+[(t+1)(2l+3)(2t—|—1) Y’*’f‘*‘(’")]

L e . I+ 1(—m){—m— 1IN\,
A — — a—iulgD —
Av=(Hid)=e “a"”[< ! (2l+1)(2l—1)) it

I d+m+-D{U+m+2) “Y"‘“
A+1)  QCIL+3DR+1D et
Com LA (L4 m)(L - m 4+ DNy

AM—(A’ AN = wl (1)

O=(Al—id)=e"1 al.m[< [ Qi+ DERI—1) ) Y i

I (—m+D{—m+4 2)\!? ym-t
+<(z+1) 2L+ 3)(2L+ 1) > ’”f’“]

on deduit et I7 par les formules classiques
al'), est une constante,

H(2) 1

f’ 1(’“‘) (k )1/1 (k )1/; /1_,_1/2(kf‘)—|—1(——1)[+1j_1 1/;(’“')]

d’apres la condilion de rayonnement divergent.
Si le noyau est assimilable 2 un petit aimant, il existe aussi un

potentiel magnétique, qu'on obtient en remplacant E par —Hetll

par T. Celte méthode est équivalente a celle employée par Hansen ®

~

2. Hansen. Phys. Rev., 47 (1935), p. 139.



THEORIE DE LA CONVERSION INTERNE 93

selon laquelle on prend :
A0 — k1ot (Fo, ») =— % rot A®

Aw— <_ %) rot A®

¢ étant solution de A® + k¢ =0 &= Z L J

On obtient ainsi pour le potentiel 2' polaire magnétique :

A® — g—lurg® ___ — {2, A

[l(l 1)]1/2 Yifi=
0 bragy[ LML m o D] Py
AD = g—iurg;?), oy Yreig
(l+m)(l—m+1) qum-‘[

l<l+1) { 1.

A(E) — e i(o"af?)m [

Les coordonnées de ces A se rapportent & un point extérieur au
noyau, soit A(z). Nous appellerons (1) un point de la source.
Nous avons alors le potentiel fotal :

12 *) ﬂn(s)m S=1, 2.

avec af = MO i) dey, 1 =olag,
noyau
ou ¢ sontles fonctions nucléaires, et ou Ju(1) a la méme forme que 4H(2),
a la différence que les fonctions de Hankel sont remplacées par des
fonctions de Bessel (condition d'évanouissement a I’origine).
On peut alors calculer aisément le nombre de quanta émis par
seconde par le noyau dans tout l'espace ;

1 12
pour le 2¢ pole électrique il vaut [a;—")"v]- N

rge |a§2)m| \'mngn.
— magnetique — 2y Ve

Nous rappellerons qu’avec nos unités VW' = k.
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ETUDE DE LA CONVERSION ELECTRIQUE

Nous traiterons la conversion électrique dans le cas non relativiste,
la fonction scalaire donnant la plus importante contribution au phéno-

. v
mene (Cl ~— —> :
[

ou, en utilisant une transformation de jauge :

> >/

H=e:p'—i—(aA

, i
YT
A'= AW 4 grad X\

Nous pouvons prendre pour A’ le vecteur simplement déduit de

Lke . . ; d\!—1/@ikr
par / — 1 dérivations A;~~ <—> ( - > (ce vecteur n’étant pas

0z
un pur 2¢ pole électrique).
Aux tres petites distances A’'(~r—") est négligeable devant
A® (~ r=!=%); on peut donc prendre AM ~~ grad ), ce qui détermine
». On voit que X peut alors étre pris égal a

A= _l a’? L 1m)""/’(lfr)e_iw‘
b F I, m l 1 Ll ‘ y
(]OIlt le terme prin‘cipal sera:

. /20D k-
““‘\/?%TT’ e

2

Les termes d’ordre supéricur seront multipliés par —_)i——2, au moins,
> 1 p
2
qui estv«:—cg(<1 (si n* <<1). ’

On doit naturellement toujours utiliser des potentiels réels
%(A “+ A%), %()\ -+ %), mais dans l'intégration par rapport au temps,

le terme conjugué donne une contribution beaucoub plus faible.
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Nous obtenons ainsi avec H = 4 b—)‘
c o’
7 2
l-[ = n=L:;I'] WrHW, n = numéro de la couche
1V;' Nf,' n
TN o ] (e oy P
ou «, — dﬂam(ﬁ) w—2—1 f\;/qrnyl r—! ldP ,

-

formule obtenue par Hebb et Nelson 3.
Pour I'étatfinal de I'électwon nous prenons:

. )
W, =Y¥ F_(éo?f-—i%vmb ot @2pr)e=irF(l' +1 +in,
2U' + 2, 2ipr),

ui est normalisée dans un interv énergie unité (nous avons pos
q tn lisée d tervalle d'énergie unité posé

_“_Zl).
pp

3\ 12
(Y_) e,
ﬂ -
r'd

En utilisant la définition sous [orme d’'intégrale réelle de la fonction
hypergéométrique, nous-obtenons :
2 LI
(&)
1w

. (21 2
avec = +1 = — =
hat} o P( £y 1 —in

Pour la couche K

1

5 I'{l +1 +1in)

l
_— ad
ax = 16ay I 11!

et Ff,=1r<q, l+1+4in, 20+ 2, ﬂB)

P1

_En transformant enfin la fonction F{(|z|>>1) en une somme de
deux fonctions hypergéométriques convergentes dans |r|<<1, nous

3. Hebb et Nclson. Phys. Rec., 58 (1910), p. 428.
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obtenons :

70 1 QLI (2N A 2mn
BRI \w 1+ n?) (e

1 + —2narclgn 4’[ ; 2
7 — X (1+n2)’ ‘(l—l—l)e 2 g —'-(2[_—1)' TC(_]’—FD')

TG+

aK:

(1 n?y F;(g, 12 2—l—in,‘——gﬂ) i
4 -

({+in)({—1 +1in)
Fi . FR 1
in(1 +1in) " +in)@+in) 204+ n?)’
F3 . 6 + 4n? .
(2+in)(3+in) (4 +0n)(9+4n2)’ "
. Pour la couche L.
Les calculs sont analogues, mais plus laborieux.

avec

- 2\ 1/2 =
1) électron s n=2 l'=0 ¥ = (—Y— 1—L)e—v
8n 2

15

o — ot 731 l [+35/2 e "
ST+ DIRERI+ 1)\ w < n2>t+t,-z
4

D(l-+1+in) [ F——"—F, )
1+—2—‘
avec :

o™ =

2L+ 1)!* 2rn

n2\?

lwﬁ (2 +n2) (— e~ " 4 1) <1 +Z)

92 2 2 972
[_ <1 _,_I_];) el—2n arc tg n/2<l_*9—"> —+ (i _*_%) 4[—{—11 (4:,'_ "l +7l)

F<2, 1—21,2—1_111,%23)

-

4[ ﬂ(j-_’_*_nz) n2>2
q jriniil
Tel—y T 4 < %

. |2
- nF<3,2—2z,3—1-in,’—_#L2> J

({+in)({ —1 +in)

i (—2+in)(I—1 +in)({ —in)

(le crochet étant réel).
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A V=l+t;m'=m+1, m m—1
2) él =210'= " m,
) électrons p n 1_)3l’=l—i;m'=’"+l,mv m—1

Nous obtenons pour les 6 électrons p aprés sommation sur m :

525[ 2 I+ /2 1
V=l+1:al= ; ) 7 mnew
+1iad 0'28(21+1)2(2t+3)2(l+1)!2<W> (1_,_“_2)‘”’2

4
|t |T(l + 2 4-in)F,* 1

P=1—1 of'=0,0082 2Z° 3)'”’2 e !
. ' W < 2)!—1/2(1 FOl—nr

PR
+4

o"|T(I + in)Fi—"|¢

Chacun de ces deux résultats a éfé multiplié par 2 pour les états de
spin des électrons. ;

Pour la couche M. Formules analogues, n = 3.

1) état s, ' =0:

AL 2 \i+ o 1
=008 oty ) ()
, 9
9 2
rl+1+in) [F—— B @, o @
3£+Q 3£+v
\3 \9
2) état p, I'=1:
«8751 9 \!+12 o "
P42 in) [ Fiot — — 30 pres\ |
9(1—14)
3
N GZ$l2 2 \!~+ 172 e™
1=10,00 2 = —
/ 9
2n :

Pl +in) [ Fit — Fi-

7
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3) état d, négligé: contribution << 1

10
n* est en général <<1. On pourra le négliger dans les cas corres-
12235

pondants. Pour la couche M ou intervient n* = cette approxi-

9p?
‘mation sera toujours valable. *
Les courbes suivantes donnent les valeurs des rapports K ot 2L en
. AL, aM
fonction de w et de I pour Z =50 et Z =170.
Nous donnons pour Z =150 et Z =170 les valeurs de ay,; ax et ay

s’en déduiront d'apres les courbes des rapports.

Z=30 f—ozsooooevv %=1000OOeVV %:QSOOOOevV
e=1 0,151 0,0182 0,001
e =2 7,41 0,269 0,00537
e—3 353 8,37 0,028
e — 4 15 130 95,5 0,166
I

0,309 0,038 0,00229

316 0,813 0,0129

2 000 92,4 0,0851

53710 M7 0,616

ETUDE DE LA CONVERSION MAGNETIQUE

En approximation non relativiste, cetle conversion est interdite pour
les électrons s, car la parité de I'opérateur de rayonnement n'est plus
(—1)" comme dans le cas électrique, mais (— 1)'*'. L’introduction
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avec la relativité du spineur de Dirac, dont la parité n'est pas définie,
permet de lever 'interdiction.

Nous supposerons l'influence du champ nucléaire sur ['électron
éjecté négligeable et prendrons des ondes planes comme fonction

d’espace, 2% sera considéré << 1.
P

Nous aurons alors :

Hy. 2 =2/‘P'*_;Z(Z)cpdr,

¥ ayant pour composantes ¥, = u; eif ™ i=1,23,4

On peut prendre I'axe des z suivant p (A® ne faisant intervenir que
la Jongueur |_l)c] = W). Nous aurons alors p, = p, = 0.

Le signe X signifie une somme sur tous les états initiaux de l’élec-
tron sur sa couche, sur les deux directions de spin de I'électron final.

Nous aurons alors pour u, :

+~1/2 ui:l U2=0 ‘
E>0)y, =L _ =
>0)u, .y u, =20 X e
L (W= 0 u, =1 - (1+E)
E>O u3:O u‘:,l__'j_LE‘

Pour ¢ nous négligerons les petites composantes devant les deux

. 1
. autres. Alors pour un spin final z+ = par exemple, on a

:Z@)? = 0 AQq; 4 u, A9y — 1, AP.q,.

Nous aurons a calculer des intégrales de la forme :

¥ m 1 3 “+ —r
fe“’ rYlW(']l*-i/i_'_l(—i)l o yp)rreTivds

[A=1, ou 2, ou 3 pour les calculs jusqu'a la couche M comprise].
Nous avons le bilan d’énergie :

L pt (I + W)Y > p* ~ W(W‘—;/—:z)



100 JEAN RATIER

En négligeant certaines intégrales d’ordre <C ;Tza’ nous obtenons en

. N, L . a}'f‘-)m 2
frisant e rapport Nﬁ e N'l Hi ’ (2n)*’ Ny= W
l+1/)
Pour la couche K : Bx = 2a*Z%— 1 <w ;L—Z)

2
Pour les petites énergies Pe B

2374 2 ) c?
Pour les grandes énergies la conversion § ne dépend plus de I'ordre
polaire [wa£~
w

Pour la couche L :

g, = SL( W2\ Rl (ZR (W 2\ [ I+
AW\~ W 1 \wW |2+t

l(2l+1) 2l —1 W \2
4 A4+1 W42

Le deuxieme terme de I'accolade est < 0,5 pour Z =30
< 1,25 pour Z =50,

Pour la couche M: ©
\

B 21 W+2>‘”’2 Bl (W2 2A+3
M78 15 W\ W 16\ W 2 w42 °

[+1 [ [2—1—W\?
+2l—|—l+2l—|—1< W32 )]

LYAL W 2\? . : 2l—|—3 "
186 (21_;_1)2(1_1)?( W ) [10,7(2l+1) l— 1)( 2)
412 —9 4+ W2\2 . 9 .

i(t—1 (1) (—A _ _
+ )2(W+2)2 > + 4+ 1)( )(l+2)< T
42— 9+ W? . 48146
2(W + 2)2) + 8 (2 —+—2l—|)><<l—1+W—+2

Le 3¢ terme di aux électrons d est toujours << 102,
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On appliquera pour le calcul des Z 4 la régle grossiere de Slater

ZMeﬁ=ZM_10_17XO,3
ZLeﬁ=ZL_2_7><013-

Par exemple :

Z=30 ZLeﬂ=26 ZMeﬂ=15
Z =150 Zren=46 Zyes=35
Z=70 ZLe[[=66 ZMeﬂ'=55
Les formules ci-dessus permettent le calcul des B. Le tableau ci-
apres résume les résultats obtenus en fonction de w et de / pour

Z=30 Z=30 et Z=710.
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LA CAPTURE D’ELECTRONS PERIPHERIQUES :
ASPECT THEORIQUE ET FAITS EXPERIMENTAUX
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Inslitut du Radium a4 P'Instilut de Radium
Laboratoire Curie Laboraloire Gurie

I. — INTRODUCTION

La capture de négatons orbitaux est un phénomene présentant
une grande analogie avec I'émission de posifons, émission f* : dans
ce dernier cas on admet qu'un proton nucléaire absorbe un négaton
annihilé, dans un état d’énergie négative, et laisse un positon observable
quittant le noyau en emportant une fraction ou la totalité de I'énergie
disponible ; dans le phénomeéne de capture le négaton absorbé est un
¢électron du cortege périphérique,

Nous étudierons simultanément I'émission de positons ou capture de
négatons annihilés et la capture de négatons appartenant aux couches
de I'atome. Entre ces deux phénomeénes.il n'y a qu'une différence
énergétique, I'émission B * nécessitant la création d'un électron, tandis
que la capture d'un négaton orbital apporte au contraire au noyau
une énergie supplémentaire égale en premieére approximation a la
masse propre de l’électron capturé. La capture se produit seule,
lorsque 1'énergie disponible est insuffisante pour créer un positon,
tandis que I'émission B+ est toujours accompagnée du processus de
capture ; lorsqu'il en est ainsi, les deux phénomeénes ont chacun leur
probabilité, P, et P., de se produire; P, est souvent beaucoup plus
grande que P, et alors I'émission B~ masque la capture.

La détermination expérimentale de P, et P, est importante : d'abord
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parce qu'elle nous renseigne sur le noyau étudié, mais surtout parce
gu'elle permet une confrontation instructive avec les prévisions de la
théorie de la désintégration 8.

La capture présente en outre certaines analogies avec la conversion
interne ; la probabilité de la capture K, par exemple, el celle d'émis-
sion d’électrons K de conversion interne dépendent directement de
P'interaction des électrons K et du noyau, et sont proportionnelles a
la probabilité de présence de ces électrons dans le noyau. Du point de
vue théorique, I'étude de la conversion interne et celle de la capture
utilisent des formalismes tres voisins; du point de vue expérimental,
les conditions favorables a la capture L, M,... sont également celles
qui favorisent la conversion interne dans les niveaux L, M,...

Le processus de capture a été d’abord prévu par la théorie avant
d’étre mis en évidence d’'une maniére expérimentale : la prévision du
phénomene et le calcul de la période pour la capture K ont été faits la
premiere fois en 1935 par Yukawa et Sakata [Yi, Y2] et indépendam-
ment, semble-t-il, par Moller [M1] et Bethe et Backer [B1]; la mise
en évidence expérimentale de la capture K a été faite par Alvarez en
1937 [A1]. Jacobsen [J1] eut le premier I'idée de détecter le rayonne-
ment X accompagnant la capture K; il utilisa une chambre & détente
Wilson pour rechercher les photoélectrons produits par le rayonne-
ment X dans le cas du *’Sc, mais manquant probablement d'intensité
il ne put les observer. Alvarez, en utilisant le cyclotron de Berkeley,
plus puissant que celui de Copenhague au moyen duquel travaillait
Jacobsen, mit en évidence le rayonnement X de capture K sur le **V
de période 16 jours.

Depuis lors, de nombreuses captures K ont été découvertes au
moyen de différentes méthodes. On compte une cinquantaine de nu-
clides se désintégrant par capture K.

La capture K est le seul phénoméne de capture de négaton orbital
observé. Toutefois la capture d’électrons appartenant aux couches L,
M, ... peut se produire : nous désignerons par Pk la probabilité que le
négaton capturé appartienne a la couche K, Py, celle qu'il appartienne
a la couche L (on dira dans ce cas capture L), etc. La probabilité
totale de capture est alors P = Pg + P+ Py + ... Le terme Pg est
en général beaucoup plus grand que les termes Pp, Py ... etil est
tres difficile d’observer les captures d’ordre supérieur a K.
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La place vide laissée dans le cortége électronique par la capture
d'un électron de ‘ce cortége est observable, comme l'avait suggéré
Jacobsen [J1], par les photons X émis lors du réarrangement des dil-
férentes eouches électroniques. Par exemple, lors d'une capture K. la
couche K possede une case vide et le réarrangement des couches de
I'atome est en tous points analogue a celui qui détermine I'émission
. de rayons X par une anticathode d’un tube de Crookes. Les raies prin-
cipalesi que I'on obseérve sont les raies du doublet K,, — K., dont les
énergies sont tres voisines et les intensités environ dans le rapport de
2 a 1; pratiqguement d'ailleurs les deux raies sont confondues et on
observe la raie K,. Les raies K;, et K,, sont beaucoup plus faibles :

It Ji
o . ’_\12 —3.
e XULE i T

la raie K;, peut par exemple étre observée a I'aide d'un spectrographe
a cristal courbe.

A la suite des transitions K — L, K—M, ... des cases se trouvent vides
dans les niveaux L et M et les raies L, M se trouvent excitées a leur
tour; or ces raies se trouvent également excitées a la suite des
captures L, M ; I'observation du spectre L, et pratiquement du doublet
L., ne permet donc pas d'affirmer qu'il y a capture L; il y a lieu dans
ce cas de tenir compte de la contribution de la capture K ; des mesures
quantitatives délicates s'imposent donc : aucune étude de ce probleme
n'a encore été entreprise.

Remarquons que les photons X ainsi émis appartiennent dans le
tableau de Mendéléef a I'élément précédant celui qui se transforme par
capture : un noyau dont le nombre de masse est A et le numéro ato-
mique Z se transforme, dés qu'il a capturé un électron, en un noyau
isobare de numéro atomique (Z — 1) et le rayonnement X émis est
caractéristique de 1'élément (Z —1). P

Par exemple, NCd+ " e T WAg+ W,

107Cd se transforme en Ag et le rayonnement émis est principalement

K. Ag : 0,558 A (ou 22200 eV),
K, Ag : 0,563 A (ou 22000 eV).
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Remarquons enfin que la transition électronique qui aboutit au
niveau K n'est pas nécessairement accompagnée d'un photon X, un
électron d'une couche supérieure peut en effet étre expulsé (électron
Auger) en emportant I'énergie de la transition (moins I'énergie d’extrac-
tion de I'électron Auger).

On voit donc que la capture d'électrons orbitaux est un phénomeéne
difficile a étudier, surtout du point de vue quantitatif, et d’autant plus
qu'il se trouve davantage masqué par d’autres (émissions $—, 8+, pho-
tons plus ou moins convertis). En outre les sources faibles dont on dis-
pose au laboratoire rendent 1'étude plus délicate encore; les appa-
reils modernes (piles, générateurs de particules rapides), beaucoup
plus puissants, permettront avec des sources plus intenses une étude
plus aisée.

Dans la premiere partie de cet exposé (§ IT), apres I'étude des condi-
tions énergétiques générales sur la production des phénomenes d’émis-
sion §— B+ et de capture, nous exposons l'étal de nos connaissances
théoriques sur le processus de capture. Nous comparons, lorsque les
conditions énergétiques le permettent, la probabilité d'émission B+ et
celle de la capture pour un méme noyau.

Toutes ces théories reposent sur 'hypothése du neutrino; aussi
dans une deuxieme partie (§ III) nous discutons le c6té théorique et
expérimental de cette hypothese en relation avec notre sujet. La
3¢ partie (§ IV) est réservée aux méthodes expérimentales ; la quatrieéme
partie (§ V) aux résultats expérimentaux.

i

II. — ETUDE THEORIQUE

A. — Généralités sur les désintégrations électroniques.
Hypothése du Neutrino.

Nous avons vu l'analogie qui existe entre le phénoméne de capture
et I'émission f~. Plus généralement, il y a lieu de rapprocher les
deux processus de radioactivité B, la capture et la création e [D 1],
qui peuvent s'interpréter comme la transition d'un nucléon de 1'état
neutron a I'état proton (ou vice versa), avec émission (ou absorption)
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simultanée d’un électron et qui, du point de vue théorique, se traitent
suivant des formalismes essentiellement identiques. C’est pourquoi,
bien que le calcul de P, ait été fait la premiere fois en 1936 par
Yukawa et Sakata, il existait, depuis la théorie de Fermi de 1I'émission
en 1934 [F1], un cadre général applicable a la théorie de la capture.

Cette théorie admet I'hypothése du neutrino introduite en 1933 par
Pauli pour satisfaire aux lois fondamentales de conservation de I'éner-
gie et de la quantité de mouvement au cours des processus de radio-
activité B : les émissions 83— et 8+ sont accompagnées respectivement
d’une émission d'un neutrino et d'un anti-neutrino.

Le neutrino et 'anti-neutrino, dont la distinction est purement for-
melle, sont des particules hypothétiques dont la charge est nulle, la
masse petite comparée a celle de I'électron, le moment magnétique
probablement nul (< 1/7000 magnéton de Bohr), le spin 1/2 h; elles
suivent la statistique de Fermi et n’ont probablement avec les autres
particules que des interactions de nature non-électromagnétique ; toutes
ces propriétés expliquent qu’elles n’ont pas encore pu étre observées,
si du moins elles existent.

Dans le cas ou la capture de négatons orbitaux se produit seule, on
peut admettre que 1'énergie du noyau augmente environ de 0,5 MeV,
correspondant 4 la masse de l'électron capturé, le noyau revient
a un état stable en libérant une quantité d'énergie inférieure 4 1 MeV
(fig. 1). On admet que cette énergie est emportée par le neutrino,

0,36

7.

3
Fig. 1 Fig. 2.
Le trait mixte correspondant a énergic 0,87 McV indique la valeur de I'énergie du

sysléme noyau inilial ZBe —+ électron au moment de la caplure. 11 ne correspond
pas & un niveau réel.

sauf celle emportée le cas échéant par des photons (fig. 2); toutefois
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aucune expérience positive ne permet d'affirmer I'hypothése du
neutrino.

B. — Conditions énergétiques des désintégrations f—, f+ et
de la capture de négatons orbitaux.

B,) Radioactivité p—.

Soit un noyau initial N, de masse exacte mz se désintégrant avec
émission B~ en un noyau N, de masse exacte mz_ , :

N«(Z) L No(Z +1).
Le principe de conservation de 'énergie permet d’écrire :
mze? =mgz, ¢+ myc* + W, + poc? +~ W, + W,

ol my, p : masses au repos de I’électron, du neutrino;
We, W, : énergies emportées par I'électron, le neutrino;
W. : énergies emportées par les photons v, s'il y a lieu.

La transformation est spontanée et I'énergie ainsi libérée est néces-

sairement positive : _
Wi+ W, + W, >0,

ce qui entraine : my; —mz ., —my— py > 0,

ou | AM > + (my+ ) | en posant AM =mz; — mz . .

B,) Radioactivité B+.
On montre de méme dans le cas ou N, se transforme en N, :

N,(Z)E»Nz(Z—i) et en posant AM=mz—mgz_,

(mz étant toujours la masse exacte du noyau tnitial) :

AM > mo—+

B:) Capture de négalons orbitauz.

G .
Soit le processus : N,(Z)~> Ny(Z —1); appelons W, I'énergie du
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négaton orbital compte tenu de son énergie de liaison au noyau ; dans
le cas d’un électron K par exemple on a :

W, — Wy = mgc2 /1 — o222

(« : constante de structure fine a = 2ne*lhe «* =35,2.107°% cgs).
La loi de conservation de l'énergie appliquée a la capture permet
d’écrire :
mzc? + W, =mz_,c® 4+ poc® + W, + W,

et de méme W, -+ W, > 0 entraine :

AM>—mo‘{+P-o

en posant y = (1 — a2Z?)12.

B:) Interprétation des condilions énergétiques précédenles.

Nous avons résumé les résultats précédents (fig. 3) en portant sur un

NAD
Bt C,
Mgt ko Limite d'émission B*
0
(0]
CK
RPN g - e » Limite de radioactivité par C
olmo Zone’/de radioactivité’ Limite d-émission B~ P K
x . e imite d’emission
- +
(mo P.°)I - Erratum:
B~ remplacer
S———— radioactivité
Nature des radioactivités par
energétiquement possibles stabilité.

Fig. 3.

axe la différence de masse AM entre les noyaux de masses atomiques
Z et (Z—1). Dans le cas de I'émission 8—, AM est négatif.
i/

1) Pour AM > my+ p, on peut observer simultanément [’émission
B+ et la capture : un noyau situé dans cette région a deux possibilités
de se transformer dans l'isobare précédent, soit par émission {* avee
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une probabilité P, soit par capture K, L, ... avec des probabilités
Px, Py, ... C'est le résultat déja énoncé : un noyau se désintégrant
avec émission p* posseéde une probabilité non nulle de se transformer
par capture de négatons orbitaux. Le phénoméne de caplure accompagne
toujours U'émission B+.

2) Pour — myy -+ uo << AM < mg + o, on a urniquement le phéno-
mene de capture. Remarquons que la capture peut se produire lorsque
I'énergie du noyau initial est inférieure a celle du noyau final, c’est-a-
dire quand Vénergie de la transition est négative.

3) Pour — (my+ o) << AM << — mgy + 1, les deux noyaux, iso-
bares voisins, sont stables. Cette zone de stabilité est tres étroite, de

2792

) s
I'ordre de m, 5

(puisque wo <€ my), variant de 10eV pour Z =1 a

50 keV environ pour Z = 80. La probabilité pour que deux isobares
voisins soient stables est donc faible; en fait on connait trois couples
d’isobares voisins stables .(toutefois il se peut qu'ils se transforment
I'un dans l'autre avec une période tres longue) :

8Cd —'8ln,  'HIn—1Sn,  '3Sb — BTe.

Cet intervalle de stabilité se trouve en outre diminué par le phéno-
meéne de désintégration B, avec émission d’un électron ne sortant pas
de l'atome [création e]. Dans ce cas l'électron vient occuper une
case vide du cortege périphérique et I'énergie de création de cet
électron dans le processus nucléaire se trouve diminuée de I'énergie
de liaison de l'orbite sur lequel il vient se placer. Pratiquement ceci
se produirait si 'on pouvait peler I'atome de ses couches électro-
niques. _ ‘

Si 'on considere maintenant deux isobares stables dont les nombres
atomiques different de deux unités, on peut montrer, comme I'a fait
Sizoo [S1] a I'aide de la formule semi-empirique de Bethe-Weizsacker,
que le noyau isobare intermédiaire se transforme généralement par
émission 8~ et par capture d'é¢lectrons orbitaux (ou émission B+ si
I'énergie disponible le permet) dans les noyaux stables voisins : par
exemple le {K, intermédiaire entre A et }Ca, se transforme par
émission §~ dans *°Ca et par capture dans *°A. Ce cas avait été prévu
par Sizoo.
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B;) Détermination de Uénergie de transition dans le cas de capture.

1) Si la capture est accompagnée de positons, 'énergie maximum
WV, des positons émis permet de connaitre I’énergie A W emportée par

le neutrino :
A "Vé\ ‘/Vo -+ 2m0C2.

Par exemple : $iZn se transforme en $Cu par capture et par émis-
sion B+ (fig. 4) [W11.

145 fe-mme —-

0,95f-------~---

of-----

Fig. 4.

L’énergie maximum des positons étant environ 0,45 MeV,
AWz 45 MeV,

S'il n’est pas possible de déterminer V,, le seul fait qu'il existe des
positons (ou une raie d’anihilation de 0,51 MeV) permet d'obtenir une
limite'inférieure de A W:

A W> 2m0 c?.

2) S'iln’y a pas d’émission de positons il est plus difficile d'atteindre
AW, car on ne connait pas toujours avec précision les masses exactes
des noyaux. On a pu cependant procéder ainsi dans le cas de la désin-
tégration du "Be.

On peut aussi estimer parfois I'ordre de grandeur de I'énergie de la
transition a partir des données empiriques sur la variation de I'énergie
de liaison des nucléons en fonction du nombre de neutrons ct de
protons du noyau.
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Cette méthode, due a Bethe-Weizsacker, Bohr et Wheeler, 1. Curie
[C1], est encore trés peu précise, par suite du petit nombre de rensei-
gnements dont on dispose sur I'énergie de liaison des nucléons dans
les noyaux.

En appliquant cette méthode au cas de la désintégration du *Zn on
trouve que l'énergie maximum emportée par le neutrino est environ

W (MeV)

11
0,95

0,5

Fig. 5. — Schéma 1.

1,5 MeV; ce qui permet de conserver le schéma 1 et d'éliminer le
schéma 2 (fig. 5). '

W (MeV)
255 f---mcm--- ——-
F L e R
VO
TR ]| S— ---
i
.

0,45 f-mmcemmmm- S

1

65
OF=m=mms 29C0

" Schéma 2



LA CAPTURE D’ELECTRONS PERIPHERIQUES 113

C. — Schémade la théorie des désintégrations électroniques.

En désignant par P, la probabilité de capture par unité de temps
d'un électron dans 1'état représenté symboliquement par (n), la proba-
bilité totale de désintégration par capture est:

(1) P.= ) Pu,

(»)
la somme étant étendue a tous les électrons périphériques
-Si on utilise un systéme d’unités tel qu'on prenne mc? comme unité
d’énergie, fi/mc® comme unité de temps et ii/mc comme unité de lon-
gueur, m étant la masse au repos de 1'électron, la période 7. de désin-
tégration est exprimée en unité sh/mc? (qui vaut 1,24 10—*! 5); d’ou :

2 T.=L2/P,= 9;?—6 -10—2! secondes.

Le probleme théorique essentiel est le calcul de la probabilité P,
de capture d'un électron dans un état (n).

Nous envisagerons d’abord ce probleme dans le cadre de la théorie
de Fermi et nous passerons ensuite en revue les modifications essen-
tielles apportées par Konopinski et Uhlenbeck et par la théorie du méson.

Dans son mémoire de 1934, Fermi remarque I'analogie entre |'émis-
sion B et le phénomene d'émission de lumiére par un atome. L’émis-
sion de lumiére consiste dans le passage d'un électron d'un état initial
a un état final d’énergie plus faible. Cette transition serait due a
I'interaction entre I'électron et le champ de photons.

Se laissant guider par cette analogie, Fermi fait les hypothéses sui-
vantes :

1° L’émission B (comme la capture) est due a l'interaction directe
entre nucléons et particules légeéres : électrons et neutrinos. Dans ces
conditions, si H désigne la partie de l'opérateur hamiltonien des
rucléons qui représente cette interaction, on peut définir, en méca-
nique quantique, une probabilité de transition par unité de temps, du
systeme nucléons et particules légeres sous 'effet de I'énergie H:
cette probabilité avec les unités choisies est donnée par:

2
f V*HUd~
D

ou U et V sont les fonctions d'onde représentant le noyau dans I'état
8

)

3) P=2m
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initial et dans I'état final respectivement, o un facteur statistique,
I'intégrale étant prise sur le volume nucléaire D.

2° Dans l'émission de lumiere l'interaction d'un électron avec le
champ de photons fait intervenir linéairement la fonction d'onde du
photon émis au point ou se trouve 1'électron.

Par analogie, Fermi admet que I'énergiec H est ume combinaison
bi-linéaire des fonctions d’onde de !'électron et du neutrino, prises en
la position du nucléon qui se transforme.

3° Enfin la densité d’élément de matrice dans P doit étre invariante
dans une transformation de Lorentz. Cette condition réduit a 5 le
nombre des formes indépendantes que peut prendre I’expression V’HU
(en supposant que nucléons et particules légéres sont décrites par des
fonctions de Dirac). Ce sont:

[ S=Gs(VBU)¢*BY¥m)
V=G {(VU)(§" W) — (V*aU ) (¢ W)}
%) T = G {(V*8sU) (¢"B5W ) + (V*3aU) (4*BaW y) §
A=G, g ( V*:U> (‘P*?‘F(n)) —(V:U)(9™ % my) ; ‘
P = Ge(V*By:sU) ¢ B1s ¥ my)

Dans la capture d'un électron dans I'état (n) ¢ et W, décrivent
respectivement le neutrino émis et I'électron capturé.

Gs, Gy, ... sont des constantes qui caractérisent I'importance de
chacune des interactions. Elles sont analogues a la charge électronique
e dans.]e cas de l'interaction entre les particules chargées et le champ
de photons. )

Les opérateurs 8, _az), _0'), vs représentent des matrices a 4 lignes et
4 colonnes qu'on obtient par combinaison linéaire des matrices « de
la théorie de Dirac et qui agissent seulement sur les indices des fonc-
tions d’onde.

De ces 5 formes d'interaction, Fermi utilise la deuxiéme, qui pré-
sente le plus d’analogie avec I'énergie d'interaction de la théorie
électromagnétique. Ultérieurement, Konopinski et Uhlenbeck [K1]
essayent de choisir parmi elles en s’appuyant sur 'étude expé- -
rimentale des spectrés du Na*¢, du P*2 et du RaE. Il semble d’apres
leurs conclusions, qu'on puisse éliminer les interactions S, P et A.

En outre Marshak [M], tenant compte des résultats de Konopinski
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et Uhlenbeck, conclut que seule linteraction tensorielle T pouvait
rendre compte des résultats expérimentaux.

Toutefois, ces conclusions ne sont pas encore décisives. Il se peut
qu'aucune de ces formes ne représente correctement linteraction
considérée et qu'il soit nécessaire d’envisager une combinaison linéaire
de plusieurs d’entre elles, mais les résultats expérimentaux ne per-
mettent pas actuellement de faire un choix.

Les hypotheses de Fermi, faites par analogie avec la théorie de
I'émission de lumiere par les atomes, ne sont pas les seules qu'on
puisse faire. Une modification {ut apportée a la théorie de Fermi par
Konopinski et Uhlenbeck [K2]. Elle fait intervenir, au lieu de g, ses
dérivées premieres par rapport aux coordonnées et au temps. La modi-
fication de Konopinski et Uhlenbeck a semblé tout d’abord une amé-
lioration, mais des expériences ultérieures se sont prononcées en
faveur de la théorie plus simple de Fermi.

Cependant la théorie de Fermi devait échouer completement pour
rendre compte de 'ordre de grandeur des forces nucléaires: de méme
que linteraction entre particules chargées résulte d'un échange de
photons, de méme l'interaction entre nucléons, d’aprés Fermi, serait
due a un échange d’une paire électron-neutrino entre un proton et un neu-
tron. L'interaction entre nucléons et particules légéres intervient donc
pour rendre compte des forces nucléaires et de la désintégration §. En
utilisant pourla constante G la valeur qui convient pourl'émission §, on
trouve pour les forces nucléaires des résultats beaucoup trop faibles (pour
le deutéron on trouve une énergie de liaison 10** fois trop faible).

C’est pour avoir une théorie qui rende compte a la fois de I'émission
B et des forces nucléaires que Yukawa proposa en 1933 la théorie du
méson. Dans cette théorie, 'interaction entre deux nucléons ou entre
les nucléons et les particules légeres n’est plus une interaction directe,
comme dans la théorie de Fermi, mais se fait par échange de mésons.
On peut, pour la capture, imaginer le processus suivant en deux
¢tapes:

p+e - —>n—+m*+e"
n4+m*—+4 e —n-+v,
P, n, e, v et m* représentant respectivement un proton, un neu-
tron, 1'électron capturé, un neutrino et un méson positif.
La capture, comme I'émission B, devient un phénomene nécessitant
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I'intervention d'un état intermédiaire virtuel et mettant en jeu deux
groupes de constantes, qui donnent respe(itivement I'importance de
I'interaction entre les mésons et les nucléons d’une part, les mésons
et les particules légeres d'autre part.

Il est alors possible de rendre compte a la fois des désintégrations
électroniques et des forces nucléaires. Dans un premier mémoire
Yukawa décrit simplement le champ de mésons par une fonction
d’'onde scalaire et trouve pour le spectre d'énergie des rayons f la
méme formule que Fermi. Mais cette théorie scalaire ne permet pas
de rendre compte correctement des forces nucléaires. Un nouveau
formalisme, ou le champ de mésons est décrit par un vecteur, est
développé par plusieurs auteurs et la forme correspondante de la
théorie de I’émission § est donnée par Yukawa et ses collaborateurs ;
elle conduit encore aux mémes résultats que la théorie de Fermi.
L’introduction par Moller et Rosenfleld d'une interaction ayant lieu a
la fois par mésons vectoriels et par mésons pseudo-scalaires conduit
Rozental [R1] a une généralisation de la théorie de I’émission B, mais
la encore la théorie mésonique n'apporte pas de modifications essen-
tielles a la théorie de Fermi et ne permet pas de lever les difficultés
liées a cette derniere.

Il n’est donc pas utile de discuter plus en détail les résultats fournis
par la théorie du méson qui, d’autre part, sous sa forine actuelle pré-
sente toutes les difficultés inhérentes aux théories quantiques des
champs et semble de ce [ait devoir étre profondément remaniée.

Nous exposerons simplement ici la marche générale du calcul de la
période de capture d'un électron (n) lorsqu’on a choisi pour repré-
senter l'interaction entre les nucléons et les particules légeres 1'une
des formes (4). Dans une deuxiéme partie nous donnerons les carac-
téristiques essentielles des différents résultats auxquels conduisent
ces cinq possibilités. Enfin nous calculerons la probabilité totale P, de
désintégration par capture.

D. — Calcul de la probabilite de capture d'un électron dans
I’état (n).

L'électron capturé qui se meut dansle champ du noyau N, de charge

Z est décrit par une fonction d'onde W,y & quatre composantes, fonc-

tion propre du spectre discret de I'hamiltonien de Dirac [B3] appar-
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tenant 4 'un des deux types suivants :

! —m+32

21+ 3 ) YYEi )
1+ 432
3 /> YY{“&‘”ﬁ.l(")

Type (a) j=1+1/2 l 2+ 132
-+ m / ‘7 fn_”an 1(")
"2l 1 '
v —m+1/2 w1 G
\ 21 41 \ . r)
LW, =i l+m—1/2 YY1——1‘/2Fn,—1—1(")
21—1
v, i ——m—i)> Yyeo2 F, _ _(r)
s 2] —1
Type (b) j =1— 1-—m+1/> "
2l +1 > YyP=" ga 1-o(r)
1+ m + 1/2\'?
‘”‘=(m1—/> Yy

Chaque état (n) est caractérisé par un ensemble de quatre nombres
quantiques =n, j, ], m: n est le nombre quantique principal; dans
la notation spectroscopique ordinaire n =1 correspond a la couche K,
n=2 4 la couche L, ...

L’action des autres électrons du cortege est traduite approximati-
‘vement par lintroduction dans les formules d'une charge effective
Zeg =7 — e. Une valeur approchée du Z,; est obtenue trés simplement
en utilisant les constantes d'écran e données par lesregles de Slater [S2].

L'interaction entre le neutrino &émis et les particules chargées étant
négligeable, le neutrino émis avec une impulsion g est considéré
comme une particule libre et peut étre décrit par une onde plane,
solution de 1'équation de Dirac en I'absence de champ, et normalisée
dans un volume unité :

91 =_1/¢§%ei?? CP'_=_1/‘/§%;qiqleﬁ?
(6) 9;=_1/¢§‘lﬁ“q_i_qxei?T ?;:i/ﬁ%eﬁ?

?3.:1/‘/50”? q,;:()

¢r =0 o= 1/y2 oi7?
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La masse du neutrino est supposée égale a zéro —.
o* correspond au cas ou la projection sur Oz du spin du neutrino est
+1/2; 5~ au cas ou elle est — 1/2.

Ox, qy, g, sont lescomposantes de I'impulsion du neutrino sur les axes.

Avec les unités choisies I'impulsion ¢ du neutrino est mesurée par
le méme nombre que son énergie cinétique et est de 'ordre de quelques

unités, |?: est < R, R étant le rayon nucléaire (R < 1/40).

On peut donc remplacer l'exponentielle ol? 7 par le développement

(ig )

eld ’—i—!—lqr+

Le rapport d’un terme au suivant est au moins 10.

Une fonction d'onde du type (6) décrit un neutrino dans un état
déterminé de spin, émis avec une impulsion donnée en direction et en
grandeur. D'apres la formule (3) la probabilité de capthre d’un électron
dans I'état (n) avec émission d’un neutrino de spin donné dans I'impul-
sion q et comprise dans I'angle solide dw est:

2
f V*H Ud'r‘ .
D

Pour avoir la probabilité de capture de l'électron (n), toutes les
directions d’émission et d’orientation du spin étant également pro-
bables, il faut d'une part effectuer la sommation S, sur les deux états
de spin du neutrino, d’autre part intégrer sur toutes les directions de
I'impulsion.

p est un facteur statistique égal & la densité d’états finaux du systéme
des nucléons et des particules légeres lorsqu’il est décrit par les fonc-
tions d'onde V et 9. On admet que V correspond a un état déterminé
du noyau, p est alors égal a la densité d’états du neutrino décrits par
une fonction du type (6) et est donné par:

Pén)dm = 2npdo

dng?d dw
’dqdw = ‘]Ilil—q > 4—11;
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La probabilité \de capture par unité de temps d'un électron dans
I’état (n) est alors donnée par:

2

f V*HUd+| -
D

La partie du probleme qui reste encore a résoudre est la description
du noyau dans I’état initial et dans I’état final par les fonctions d’onde
U et V. L'état actuel de la théorie des forces nucléaires ne permet pas
d’écrire un hamiltonien qui représenterait correctement l'interaction

q2
(7) P(n)=msvfdw

‘entre les nucléons, mais des remarques générales sur la symétrie de
cet opérateur permettent de préciser le probleme. L'énergie % des
nucléons (énergie cinétique + énergie d’'interaction) doit étre indépen-
dante du choix du systeme de référence dans I'espace a 3 dimensions :
% doit étre d’une part invariant lors d'une rotation des axes, et com-
mute donc avec l'opéraleur mament angulaire total J du noyau.
¥ doit d’autre part étre invariant lors d’une inversion des axes, ce
qui entraine que toute fonction propre de #6 lors d'une symétrie par
rapport a l'origine est multipliée par + 1 ou — 1 et correspond respec-
tivement a un état pair ou impair.

On peut donc définir au moins deux grandeurs intégrales premieres,
J et la parité. Chaque fonction propre de #6 correspond a des états de
moment angulaire total et de parité déterminée. La transition du noyau
initial N, au noyau final N, pourra étre caractérisée par la diflérence
AJ des moments angulaires totaux et par le changement de parité
(« non » signifiera que l'état initial et I'état final ont méme parité,
« oul » des parités différentes). '

D’autre part on démontre que toute expression de la forme

f V*TUd=

(ou T est une grandeur”tensorielle de variance déterminée) ne differe
de zéro que lorsque sont vérifiées certaines régles de sélection concer-
nant J et la parité. Par exemple :

Si T est un scalaire fV*TUd-r ne differe de 0 que si A/ =0, non.
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Si T est un pseudoscalaire f V*TUd~ ne differe de 0 que si AJ = 0,
oui.

Si T est un vecteur fV*TUdr ne differe de 0 que si AJ =0 ~+1,
oui (pas 0 = 0).

Si T est un pseudovecteur fV*TUdr ne differe de 0 que si
AJ =0, ==1, non (pas 0 - 0).

Toutes ces remarques permettent de simplifier le calcul de P, et
d’obtenir des résultats ayant davantage de sens physique.

/ V*HUd~

une somme de termes correspondant aux différentes parties de 1'opé-
rateur H, aux quatre composantes des fonctions d'onde et au déve-
loppement de I'exponentielle dans la fonction ¢ du neutrino. Si on se
propose de calculer P, dans le cas AJ =0, « non », il suffira de

2
En effet une expression de la forme se décompose en

conserver les termes de la forme /V*TUdr ou 7 est un scalaire. Si

on fixe |AJ| <1, « oui », on conservera seulement les termes ou 7 est
un pseudoscalaire ou un vecteur, et on obtiendra ainsi une suite de
valeurs P, Pl,,, ... correspondant a un choix de AJ et de la parité.

Calculons par exemple la probabilité de capture d'un électron s
de spin +1/2(j=1/2, 1=0, m=1/2) dans le cas de [Iinter-
action V.

Dans I'’hypothése AJ =0, « non », il suffira de conserver le plus
grand des termes ou T est un scalaire qu'on obtient en considérant le
premier terme en V*{/ de l'interaction, la composante ¥'; en Y,, de
I’électron et le premier terme du développement de l'exponentielle.
On obtient, d'apres la formule (7):

2 —
(8) Py — %ﬂf do f VAU YooGao(r) A /Y2 d|
T D .
2
= Bob]| [V UGty

Une difficulté se présente du fait que G,,(r) présente une singularité
a lorigine. On I'évite en calculant comme Fermi la fonction G,, pour
une valeur de r égale au rayon nucléaire R.
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D’autre parton a:
g = ¢eot+ €5

ou ¢ est la différence d’énergie propre entre le noyau N, et le noyau
N; et o1l ¢;, est I'énergie totale de I'électron s sur la couche n.
On obtient finalement :
f V*Ud=
D

2
f V*Udx
D

résultats théoriques et expérimentaux dans le cas des spectres B. C'est
une fonction décroissante de la charge Z du noyau N,.

On trouve par un calcul identique que la probabilité P{_ de capture
d’un électron s de spin —1/2 (j =1/2, P=10, m = —1/2) est égale
aPl,.

La probabilité totale de capture d’un électron K par exemple est
done

(8a) PL—GY Ml G2(R).

Le facteur G% peut étre déduit de la comparaison des

L2

(8b) Py = 22 2 nk (0 -+ k)G,
T, 4
G| [ VUt I I3
en posant par analogie avec la désintégration 8, =

‘ 21'!3 7'0 !
ng < 2 désignant le nombre d’électrons présents sur la couche K.

Dans I'hypothése |AJ]| < 1, « oui », toujours pour un électron s, on
Gi(R) | [2(R) _ § GudB)fn B g

obtient :
3 ir it 3 2nR

q

3

3< V*:Ud:) <fV*;)Udr> —ec. c.g
D

( g Gi(R) _ Gno(R)'fno(E)) ]

V*rU dt

@ p=5C
k13

fV*aUd
D

/

dn inR

P! fait intervenir les éléments de matrice f

D

V*Udr et f V*aUd-.
D
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f V*rUds ~R| f V*Uds|
> |/ b |
et| f V*ZUdT|~»/c f V*Uds

|Jp | D |

On peut montrer que

’

ol v est la vitesse des nucléons dans le noyau (v/c ~1/10).

1
On a par suite pour une méme valeur de Z, —Pi; ~1/100.

s

On définirait de méme P; par la condition |AJ] < 2, «non », et on
aurait gf.’\. 1/100.
On retrouve ainsi la notion de transitions permises et interdites

introduite de la méme facon dans le diagramme de Sargent des émet-
teurs 8.

P? correspond a une transition dite permise,

P} — interdite d’ordre 1,
P . — interdite d’ordre 2,
ete.
E. — Vue d’ensemble sur les résultats de la thgjorie. — Qalcul

de la probabilite totale de désintégration par captare P..

1° Transitions permises.

Lors d'une transition 'permise, seuls les électrons s (j=1/2,
1=20)et p(j=1/2,1=1) peuvent étre capturés avec une probabilité
appréciable.

La probabilité totale de désintégration par capture P? est de la
forme :

Pl=Pg + Py, + P, ~+...

Elle est donnée par la formule :

0 0 G? M|2 2,72 2(79
(1 ) Pc = An? HK(EO —+ EK) G,o -+ nLI(EO -+ ELI) G-zo

-+ nL”(Eo —+ EL”)2F§._2 —+...%
ol ng, ng,. ny,,.... représentent le nombre d'électrons K,L,, L, pré-

sentés dans le cortege.
Seul le coefficient G M|? est caractéristique de I'interaction choisie ;
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il est égal aux expressions suivantes :

Interaction G Mp

S Gy f VaUds|
/b |

v G f V*Ude|
D l

- 2
T G4 f VpeUds
D l

. 2
A Gi fV*aUd‘r
D I

PS Gls f VeyUdz|

D

D’apres la variance tensorielle de I'opérateur qui figure dans I'élé-
ment de matrice M, ces coefficients peuvent étre classés dans trois
groupes, qui different essentiellement par la nature des regles de
sélection correspondantes. Les coefficients des interactions S et V ne
sont différents de 0 que pour AJ = 0, changement de parité « non »;
I'interaction PS impose AJ = 0, changement de parité « oui », d’apres
les résultats du paragraphe D). Ce sont les regles de sélection intro-
duites par Fermi qui exigent que lors d'une transition permise le noyau
initial et le noyau final aient le méme moment angulaire total J. Les
coefficients des interactions T et A sont différents de 0 pour AJ =041,
changement de parité « non », et correspondent aux regles de sélec-
tion de Gamow et Teller, plus souples que celles de Fermi, puisqu’elles
autorisent en outre, pour une transition permise, un AJ égal a &=1.
Dés lors, si I'on peut déterminer expérimentalement les moments
angulaires totaux du noyau initial et du noyau final, et si leur différence
est égale a =1, si d’autre part on peut alfirmer que la transition
correspondante est permise, on peut conclure que les interactions S, V
et PS ne peuvent a elles seules rendre compte des phénomenes. C'est
ce que Konopinski a essayé de montrer dans'son article de 1943 [K3].

On peut faire sur la formule (10) les autres remarques qualitatives
suivantes :

a) Les énergies ex, ¢, ... des électrons capturés étant en général peu
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différentes de I'énergie au repos de I'électron (égale & 1 dans le systéme
d'unités choisi), P? est sensiblement proportionnelle a (g + 1)

b) La probabilité de capture d'un électron donné est proportionnelle
au carré de la plus grande des parties radiales de la fonction de Dirac
correspondante ou 1’on a remplacé la charge du noyau par un Z,.

Si Z n’est pas trop grand, cette quantité est peu différente de la
densité de probabilité de présence de l'électron correspondant a la
limite du noyau.

Or cette probabilité décroit trés rapidement quand n croit et pour
une méme valeur de n elle est beaucoup plus faible pour les électrons
p: que pour les électrons s.

C'est ce qu'illustre le tableau suivant :

z k(R) GLA(R) Ft,, (R)
10 1,6><10-3 4,2>10-¢ 1,8 ><10—°
20 1,4><10—2 8,2 ><10—* 6,7><10—7
30 5,6 ><10—2 45 ><10-3 1,2 <103
40 1,6><10—1 1,4><10—2 8,4 ><10—¢
60 9,5 ><10—t 1,0 <101 23><10-23

La contribution des électrons des couches M, N, .

.. est done négli-

geable : c’est pour cette raison que les auteurs se sont bornés dans
les premiers mémoires a considérer la capture K.

c¢) On peut remarquer également que P¢, comme la densité électro-
nique au voisinage du noyau, est une fonction croissante du numeéro
atomique Z.

Si 'on admet que P? est de 'ordre de grandeur de P%, P doit varier
sensiblement comme Z? (la correction d’effet d’écran est peu impor-
tante ; pour la couche K: Z.s = Z — 0,30).

Pour ¢, =1 on obtient des périodes de désintégration dont l'ordre
de grandeur est le suivant:

Z 10 20 30 40 60

lee 3,4><10%  3,8><10* 9,8><10¢ 3,4><10* 5,8><10?

d) Influence de U'ionisation.
La formule (10) suggere que la probabilité totale de désintégration
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par capture doit diminuer si on retire des électrons s, p, ou p, du
cortege. Ce fait a été signalé indépendamment par E. Segré (S;) et
R. Daudel (D,).

D’apres les remarques précédentes on voit aussi que, pour que cet
effet soit notable, il faudrait pouvoir retirer des électrons des couches
profondes ; les sources d’'énergie dont on dispose ne permettent pas
d’obtenir par des procédés d’ionisation physique un pourcentage élevé
d’atomes ionisés profondément pendant un temps suffisamment long
pour pouvoir observer la variation de période.

Cependant on peut remarquer (B 8) que pour des valeurs de ¢, suffi-
samment voisines de la limite inférieure, par le jeu du facteur
(eo 4 €,)%, la probabilité de capture d'un électron L peut devenir aussi

grande que la probabilité de capture d'un électron K. Le rapport Lil8 est

P
égal a 1 pour les valeurs suivantes de ¢, : :
VA 10 20 30 40 50 60

€ —0,99 —099 —0,97 —0,93 —0,90 —0,86

On trouverait de méme des valeurs de ¢ pour lesquelles % serait
ézal a 1. .

Bien que d'un point de vue statistique il puisse exister des transi-
tions N, — N, correspondant a ces valeurs de ¢, comme la période de
capture est inversement proportionnelle a (e +1)%, le phénomene
de capture est moins fréquent pour les faibles valeurs de ¢ et la
variation de période plus difficile a étudier.

De ces différentes considérations, et d'une étude de la liste des
radioéléments qui se transforment par capture, il résulte que le
nuclide le plus favorable a 'observation de l'influence de I'ionisation
est le Be’ qui peut par simple ionisation chimique étre amené sous
forme de Be** ou les deux électrons L, ont été retirés. Des expé-
riences ont été effectuées pour mettre en évidence la variation de
période correspondante (voir ci-dessous § V).

Il importe cependant de remarquer que la probabilité de présence
des électrons K dans le noyau est plus grande dans le Be** que dans
I'atome neutre de Be, comme le montrent par exemple les résultats de
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la théorie du champ sell-consistent de Hartree. Le départ des élec-
trons L a donc pour conséquence sur la formule (1)) donnant la
probabilité totale de désintégration par capture, deux eflets de sens
contraires : d'une part suppression du terme qui dépend des élec-
trons L, d’autre part augmentation de celui qui dépend des élec-
trons K.

e) Rapport des probabilités d’émission 3+ et de capture.

Dans toutes les transitions pour lesquelles ¢, >>1 le phénomeéne de
capture est accompagné d’émission 3.

Si I'on calcule, dans le cadre de la théorie de Fermi, la probabilité

Py« d’émission B+, on obtient les valeurs suivantes du rapport P[i i
P+
Emetteurs € Pac
cH 2,86 3600 .
Skt 10,68 1100
Sct3 3,5 7,6
Yss 2,3 2,4

Sht20 4,0 3,0

La capture est donc particulicrement importante relativement a
I'émission 8+ dans les cas ou I'énergie libérée est faible et la charge
nucléaire grande.

2° Transitions inlerdiles.

Pour les transitions interdites, les différentes formes d’interaction
conduisent a des résultats qui different non seulement par la nature
des regles de sélection, mais encore par la formule donnant la .proba-
bilité de capture en fonction de ¢, et de Z.

Mais, dans tous les cas, lors d’'une transition interdite d’ordre n, il
ne peut y avoir capture avec probabilité appréciable que d'¢lectrons
2n +1
2

Un électron a donc d’autant moins de chances d'étre capturé qu'il
appartient a un état correspondant a un nombre quantique j plus
élevé.

Comme pour les transitions permises, bien que les formules soient

dont le nombre quantique j est <
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pour chaque interaction plus compliquées, la probabilité de capture
est une fonction croissante de ¢, et de Z. (Pour les transitions inter-
dites d'ordre 1, la probabilité totale de capture P! est sensiblement
proportionnelle a (g, + 1)*.)

Pour ¢¢=1 on obtient les ordres de grandeur suivants pour la
période de capture :

Z 10 20 30 40 60

Mg 6,8>10% 4,9>10% 9,1>10" 2,5><157 3,1><10¢
(P, 3,8><10%* 1 8><101? 2,4><102 5,2>< 101t 4,8 >< 1010
D 535100 1,2>1010 1,25 10 20> 107 1,4 >< 1018

W, ¢, (M correspondant respectivement aux transitions interdites
d’ordre 1, 2, 3.

Les transitions interdites conduisent a des variations relatives de
période par iomisation un peu plus grandes (pour une méme valeur
de Z et de ¢,) que les transitions permises, mais correspondent & un
phénomene dont la mise en évidence expérimentale est encore plus
délicate, puisqu'il s'agit d'émetteurs & périodes plus longues.

IIl. — L’HYPOTHESE DU NEUTRINO
ET LA CAPTURE DE NEGATONS ORBITAUX

A) Arguments pour Phypothése du neutrino.

Dans le cas de la radioactivité § on observe que les électrons émis
n'ont pas tous la méme énergie ; ils forment un spectre continu d’éner-
gie s'étalant depuis une valeur trés faible, probablement zéro, jusqu'a
une valeur maximum W, (fig. 6). L'énergie de la transition n'aurait
donc pas une valeur unique, mais pourrait varier de maniere continue
entre les valeurs myc? et myc® + W, ; mais cette facon de considérer
le phénomene est incompatible avec la conception de la désintégration
B s’effectuant entre niveaux nucléaires quantifiés.

Orl'étude expérimentale de laradioactivité « et des photons nucléaires
associés (travaux de Rosenblum, Rutherford, ..., cf. [B4]), des bilans
énergétiques des transmutations, la détermination des masses exactes
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des noyaux par le spectrographe de masse, ... (¢f. [B1]) permettent
d’affirmer l'existence de niveaux quantifiés dans les noyaux.

Dans la radioactivité B, on peut donc affirmer que
I'énergie de la transition a une valeur bien définie
égale a: (myc? + W), dansle cas ou aucun photon
n’accompagne l'émission f.

Une deuxieme difficulté- est relative a la statis-
ﬂ tique et aux spins des noyaux : la radioactivité § et
300 - la capture d’électrons ne modifiant pas le nombre
atomique du noyau, le noyau initial et le noyau final
possedent la méme classe de spin (entier ou demi-
entier) et obéissent a la méme statistique; or
200 |- I’électron émis ou absorbé étant un « fermion »

An/N
N=1800
400 |-

(statistique de Fermi-Dirac) .et son spin étant —;—

(en unité h/2r), il ne peut y avoir conservation du
100 |- spin total, et par suite de la statistique du systéme,
si 'on ne fait aucune
hypothése supplé-
mentaire. Or la loi
> de conservation du

MeV spin (analogue a
Fig. 6. — Spectre continu de RaE oblenu au Wilson .
d’aprés M. Lecoin (laboratoire Gurie) [L1]). cel'le de la cons?l_
vation de la quantité

de mouvement) semble aussi bien établie que la loi de la conser-
vation de I'énergie.

Ces deux contradictions importantes relatives a la non-conservation
de I'énergie et de la quantité de mouvement du systéme sont levées
si 'on suppose, comme I'a fait Pauli en 1933, I'existence d'une parti-
cule hypothétique : le neutrino. L'émission §— (ou 8*) s'expliquerait
par la transformation d’un neutron en proton (ou vice-versa) et la
création simultanée d'un négaton (ou d'un proton) et d'un neutrino
(ou d’un anti-neutrino). Le neutrino émis en méme temps que le
négaton emporterait une partie de I'énergie de la transformation de
telle maniere que :

A W = m062 —+ l.l.oc2 ~+ “’"ﬂ —+ “/'I“'
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AW étaiit I'énergie de la transition nucléaire (en supposant qu'il n'y
ait pas de photons v).

Les difficultés précédentes disparaissent avec cette hypotheése:
d’une part, d'aprés I’équation précédente, le principe de conservation
de l'énergie se trouve vérifi¢, d'autre part, si I'on suppose que le
neutrino a un spin %]ﬁ et suit la statistique de Fermi-Dirac comme
un électron, le principe de conservation du spin total se trouve lui
aussi vérifié. .

L'hypothése du neutrino gert de-base a la théorie de la radioactivité
B faite par Fermi. Les succes relatifs de cette théorie, concernant la
prévision de la limite supérieure de I'énergie W, et les relations entre
W, et la période 7" de la radioactivité 3, sont de solides arguments
en faveur de I'hypotheése de Pauli.

Toutefois ce ne sont pas la des preuves directes pour cette hypo-
these. Aussi de nombreux auteurs ont essayé de mettre en évidence
le. neutrino. L’absence de charge qu’il est nécessaire d'attribuer au
neutrino pour satisfaire le principe de la conservation de I'électricité
ne permetf pas d'observer un effet primaire d'ionisation; en outre, le
fait qu'on n’ait pas observé d'effet secondaire d'ionisation, analogue a
celui créé par les rayons y, indique qu’il n'existe pas d'interactions
¢lectromagnétiques importantes entre le neutrino et les autres parti-
cules. Enfin_les recherches sur l'effet d'ionisation di au moment
magnétique du neutrino ont été négatives [B5, N1] et permettent
d’affirmer que le moment magnétique du neutrino, s'il existe, est infé-
rieur & 1/7000 de magnéton de Bohr. D'autres expériences ont été
tentées pour mettre en évidence le neutrino a partir du recul du noyau
final de la transformation radioactive. Nous examinerons ces expé-
riences plus loin.

En ce qui concerne les anti-neutrinos émis au cours de la radioacti-
vité p+, ils ne se distinguent pas des neutrinos, mais se trouvent intro-
duits dans le formalisme mathématique. Le neutrino, comme I'électron
négatif dans la théorie de Fermi, obéit a I'équation d’onde de Dirac ;
celle-ci conduit a des solutions correspondant a des énergies positives
et négatives. Tous les états d’énergie négative sont ordinairement
vemplis et lorsqu'un de ces états se vide, le « trou » ainsi créé est

observable comme un anti-neutrino dont la charge et le moment
) 9
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magnétique sont opposés a ceux du neutrino. Mais la charge et proba-
blement le moment magnétique étant nuls, la particule et 'anti-parti-
cule ne se distinguent pas dans ce cas.

B) Energie emportée par le neutrino dans la capture
d’électrons.

A la suite de la caplure de I'électron, I'énergie du noyau initial
augmente environ de 0,5 MeV et revient a 1'état stable en libérant
une quantité d’énergie égale & AW 0,3 MeV, AW étant 'énergie
de la transition entre les deux niveaux nucléaires. Or la libération de
cette (iuantité d’énergie, lorsqu’aucun y n’accompagne le processus de
capture, n’est pas observable. On admet, par analogie avec I'’hypothese
de Panli, que le neutrino emporte cette énergie.

Soit par exemple la transformation du Be en jLi par capture d’élec-
tron orbital :

:Be+2,.—>iLi
AW+ mye? = 0,926 mUM = 0,86 MeV.

D’apres la valeur de cette énergie! le noyau ;Be ne peut se trans-
former que par capture d’élecirons orbitaux. On n'a d’ailleurs jamais
observé expérimentalement de positons. En outre I'expérience montre
que 10 °/, des transitions s’effectuent avec émision d’'un photon y de
0,45 MeV environ. On suppose que dans un cas le neutrino emporte
0,86 MeV et dans l'autre 0,41 MeV.

C) Essaide mise en évidenceduneutrinoparlereculdunoyau.

On peut essayer dc détecler le neutrino par le recul du noyau. Ce
recul pcut étre observé dans la radioactivité B, mais c’est dans le cas
de la capture qu‘il est le plus important (a2 énergic de transition et
masse du noyau final égales).

Les premiers essais sur le recul du noyau furenl effectués par
Leipunski en 1936 [L2] sur le **C (émetteur de positons de période

1. D’aprés les masses exacles des alomes sclon Matlauch el Flugge (1942) déduiles
des données expérimentales sur le seuil de la réaclion 7Li (p, n) 7Be.



*LA CAPTURE D ELECTRONS PERIPHERIQUES 131

20 minutes et d’énergie maximum 0,95 MeV); par Crane et Halpern
[C2 C2a] cn utilisant une chambre de Wilson avec **Cl (émetteur §—
de période 37 minutes et d'énergie maximum 5 MeV). Dans ces deux
séries d’observations les auteurs conclurent que la quantité de mouve-
ment du noyau de recul était légerement supérieure a celle calculée
lorsqu’on suppose qu’il n’y a pas de neutrino émis.

K. C. Wang [W2] en 1942 suggere d’utiliser le recul du ;Li résultant
de la capture d’électron orbital par ;Be. Ce noyau a deux possibilités
pour se transformer en iLi : a) dans 90 °/, des transitions toute I'éner-
gie est emportée par le neulrino: soit 0,86 MeV; b) dans 10 °/, des
cas un photon de 0,45 MeV est émis et le neutrino emporte 0,41 MeV
environ. Dans le premier cas, la quantité de mouvement prise par le
noyau jLi est égale a celle du neutrino émis et I'énergie de recul Wg
du noyau JLi est égale a Wgr= 1V,/2Mc? (M élant la masse
exacte du noyau et W, [D'énergie emportée par le neutrino),
soit 37 eV environ. Dans le deuxieme cas I'énergie de recul
due a I'émission de pholons y de 0,45 MeV est seulement de I'ordre
de 16 eV.

.L’expérience a été réalisée en 1942 a Chicago par J. S. Allen [A3].
Cet auteur, opérant dans le vide, détecte les noyaux de recul "Li chargés
positivement a l'aide d’'un tube mulliplicateur d’électrons (fig. 7).

Multiplicdteur
. d’'électrons
Grille
accé|er‘qtr|ce ____________
Grllle d arrét _ o e mee G,
:7 o mmm ____ Source de Be

Compteur G.M. @

Fig. 7. — Schiéma du disposilif de J. S. Allen.

Entre la source et la premiere électrode de ce tube il interpose une
grille G, portée a un polentiel positif variable v pour arréter les
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ions 7Li. Les rayons y sont détectés par un compteur G-M. Allen observe
-un potentiel d'arrét'de la grille de 45 eV environ (fig. 8) et ne trouve

I
!
t
1
!
[ 1 1 L | { L iv
0 0 20 30 40 50 60 70 v
Fig. 8. — Variation de l'infensilé due aux noyaux de recul 7Li en fonction du

potentiel appliqué & la grille d’arrét G,.

pas de coincidence entre les noyaux de recul et les rayons y émis dans
des directions opposées (si le recul provenait des rayons y le nombre
de coincidences aurait été 80 fois plus grand dans les conditions expé-
rimentales). En oulre le potentiel d’arrét trouvé dans ces expériences
doit ¢tre majoré de quelques eV afin de tenir compte de 'absorption
dans la couche de gaz existant toujours a la surface du support de
platine, du travail d'exiraction des ions positifs hors de la surface de
ce métal, de la pénétration des atomes "Be dans le support, ...

Les expériences précédentes comportent de nombreuses corrections
et causes d’erreurs ; aussi n’est-il pas possible d’en déduire des rensei-
gnements quantitatifs précis sur I'énergie emportée au cours de la
capture ; on nc peut rien dire en outre sur la nature de la particule
emportant cette énergie.

Comme conclusion, nous retiendrons que le recul du noyau ’Li a
¢té mis en évidence et que la valeur expérimentale maximum de son
énergie correspond approximativement au recul du a I'émission d'un
neutrino de masse voisine de aéro.

Cette expérience montre que les lois de conservation de 1'énergie et
de la quantité de mouvement ne sont pas mises en défaut, mais n'in-
dique rien de plus. L'énergie disponible pourrait étre emportée par
une ou plusieurs particules; on suppose uniquement, par raison de
simplicité, qu'il y a un seul neulrino émis.

Touteflois il serait possible de choisir entre ces hypotheses : dans le
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cas de plusieurs neutrinos le noyau de recul aurait un spectre continu
d’énergie; tandis qu'un seul neitrino émis correspondrait & une raie
monoénergétique pour le noyau de recul. L'étude expérimentale de la
répartition de I'énergie des noyaux de recul permettrait donc de préci-
ser le mécanisme de la capture d’'électrons.

Une expérience analogue a celle d’Allen a été faite par B. T. Wright
[W3] sur le 197Cd : le 1°7Cd se transforme par capture en °"Ag; Wright
a mis en évidence le recul de !°’Ag, mais n'a pu déterminer 1'énergie
du recul: ce noyau !°7’Ag quittant le support a I'état d’atome neutre.

En attendant des expériences plus décisives, on conserve I'hypo-
thése du neutrino parce que, d'une part elle permet d'interpréter
d’'une manieére satisfaisante de nombreux phénomenes, et d’autre part
elle sert de base a la théorie de la désintégration B, théorie qui a déja
rendu de nombreux services. ~

Récemment K. G. Wang [W4] a proposé d’utiliser la désintégration
B~ de 2B, dont la période est 2,2, 10— seconde et dont I'énergie
maximum des B est 12 MeV; dans ce cas 'énergie maximum du noyau
de recul atteint plusieurs milliers d’électronvolts.

[V. — METHODES EXPERIMENTALES POUR L’ETUDE
DE LA CAPTURE DES NEGATONS ORBITAUX

#
A. — Généralités.

La capture d’¢lectrons est moins facile & observer que les émissions
« ou 3. En général on caractérise la capture a I'aide du rayonnement
X qui la suit; on peut parfois la mettre en évidence par des méthodes
indirectes ; citons :

a) Lorsque 'émission g+ se produit parallelement a la capture, on
peut, en déterminant le nombre de noyaux radioactifs initiaux et le
nombre de positons émis, estimer l'importance du phénomeéne de
capture. ’

Roberts et Heydenburg [R2] ont opéré de cette maniére pour étudier
la transition '3N - 13C 4 e*, 3N étant produit a partir de '2C par
réaction (d, n): *C+ }d ='’"N—+ !n. Ces autcurs ont interprété la
différence observée entrc le nombre de neutrons et de positons émis
par 3N comme due a la capture d'électrons orbitaux par '*N. De tels
dénombrements absolus sont délicats et il est difficile d’obtenir une
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précision satisfaisante ; dans I'exemple précédent, les résultats de
Roberts et Heydenburg ne sont pas assez précis méme pour affirmer
I'existence de la capture.

b) S'il est possible de déterminer le nombre de noyaux formés et
celui de positons émis, on peut atteindre la proportion de la capture
et de I'émission B+.

Cette méthode, due a Alvarez [A2], a été expérimentée sur le }}Na
par H. Weltin [W5] :

2Na - 22Ne + e*
22Na + e~ — 22Ne

La comparaison entre la quantité de Ne déterminée par microana-
lyse, suivant la méthode de Paneth ct Peters, et le nombre de positons
permet d'estimer la proportion de capture. Celle-ci, dans le cas de
22Na, serait environ 2 fois plus importante que I'émission de positons®.

c) Sile noyau émet un rayonnement vy et se désintégre uniquement
par capture, la comparaison du nombre de noyaux formés et du
nombre de photons permet de mettre en évidence une capture com-
plexe : cette méthode a été appliquée par Roberts, Heydenburg et
Locher [R3] sur Be. "Be est formé a partir de SLi par réaction (d, n):

SLi—+ 2d - [Be* + !n.

Le dénombrement des neutrons donne le nombre de noyaux Be*
formés. Or ces auteurs observent que "Be peut revenir a 1'état fonda-
mental JLi en émettant des photons y de 0,435 MeV environ, dont le
nombre est environ 10 Tois plus faible que celui des neutrons formés
dans la réaction °Li(dn)"Be. Ils supposérent le phénomene de capture
Be* < 1L,

Be* 52 ILi + hv.

-~

complexe suivant :

2
13

Mais généralement le phénomene de capture peut dtre caractérisé a
I'aide du rayonnement X qui l'accompagne. La mise en évidence de
cc rayonnement peut constituer une preuve expérimentale directe du
phénomene de capture. On ne pourra cependant en déduire 'existence
du processus de capture qu'apres estimation des phénomenes de con-

2. W. N. Good ctal. (Phys. Rev., 69 (1946), p. 313) onl oblenu par une méthode de
coincidences moins de 3¢/, de caplures K(eg/pp < 5°/0).
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version interne, I'effet photoélectrique pouvant conduire également &
I'excitation de I'atome et & I'émission d'un rayonnement X.

La détection du rayonnement X, et principalement de la raie K, se
heurte parfois & de séricuses difficultés expérimentales: le rayonne-
ment K, des éléments de nombre atomique inférieur a 20 possede une
longueur d’onde supérieure a 3 A, nécessitant une technique spéciale;
les noyaux émetteurs de positons dont I'énergie maximum est grande
ont généralement une faible probabililé de se transformer par capture
et le rayonnement X émis a une intensité faible.

B. — Etude de la capture & I’aide de la chambre de Wilson.

Jacobsen [J1] eut le premier 1'idée de détecter les raics X caracté-
vistiques de la capture ; mais les sources peu intenses qu'il utilisa ne
lui permirent pas d’observer dans la chambre de Wilson des traces de
photoélectrons produits par la raie K, accompagnant la capture d’élec-
trons par le noyau *’Sc.

Bi. Energie du rayonnement X.

William et Pickup [W2], étudiant le noyau *!V, détermineérent
I’énergie du rayonnement X a partir de son absorplion dans le gaz de
la chambre : ils étudierent pour cela la décroissance du nombre de
photoélectrons (d’énergie 4 000 eV cnviron) en fonction de la distance
a la source, les électrons provenant de celle-ci étant éliminés par un
champ magnétique de 2000 gauss environ.

On peut également déterminer 1'énergie du rayonnement X a partir
de I'énergie des photoélectrons, du moins cn ce qui concerne les
atomes de nombre atomique pas irop petit: on obtient I'énergie des
photoélectrons soit en dénombrant le nombre de paires d'ions le long
de leur trajecloire, soit de préférence en wmesurant la longueur
moyenne de leur trajectoire (parcours moyen).

La précision de cette méthode ne permet pas de dislinguer des raies
d'énergie voisine et d'intensité comparable, elle ne permet pas par
conséquent de déterminer avec précision le nombre atomique de
Patome producteur du rayonnement X primaire, et de distinguer deux
raies provenant d’atomes de nombres atomiques voisins.

Etant donné que cette méthode a un faible pouvoir séparateur et
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que la détermination du parcours moyen nécessite des mesures trés
longues au stéréocomparateur, on peut la remplacer par celle de la
« portée moyenne », distance entre la premiére et la derniere paire
d'ions de la trajectoire des photoélectrons: la dispersion est dans ce
cas encore un peu plus grande, mais les mesures sont beaucoup plus
faciles.

Cette méthode a été développée par Tsien San-Tsiang, C. Marty et
B. Dreyfus [T1], qui montrérent expérimentalement que le rapport de
la portée moyenne au parcours moyen était constant pour des néga-
tons d’énergie inférieure a 50 keV (0,55 dans 'argon ; 0,63 dans I'air).

B,. Déterminalion du rapport P/P..

Le dénombrement simultané des positons et des photdélectrons
permet d’atteindre le rapport P, /P, a la condition que 1'on connaisse
le nombre de photoélectrons produit par des phénoménes secondaires
(conversion interne, arrét des ¢électrons dans la matiére, ...) dans la
chambre de Wilson au cours d'une détente.

Ce rapport a été déterminé par ce procédé par Williams et Pickup
[W6] sur **V et par Walke, Williams et Evans [W7] sur V.

La chambre de Wilson est un appareil de choix pour estimer, par
simple inspection, 'imporiance relative des photoélectrons (dus a des
rayonnements X ou y mous), des électrons Compton ou de matériali-
sation (dus & des photons plus énergiques), des électrons positifs ou
négatifs accompagnant la capture, et de suivre leur évolution au cours
du temps ; mais elle ne permet pas de mesures quantitatives précises :
¢nergie des photons K. provenantdela capture, valeur durapport P /P..

C. — Etude & la chambre d’ionisation et aux compteurs G. M.

Au contraire, la chambre d'ionisation et les compteurs G. M.
détectent globalement les phénomenes, qui sont d’ailleurs plus faciles
a analyser lorsqu'une étude préalable a été effectuée a la chambre de
Wilson.

En ce qui concerne spécialement le rayonnement X : la détermina-
tion de son énergie et de son intensilé peut étre effectuée a l'aide
d'une chambre d'ionisation ou d'un compteur.
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La chambre d’ionisalion est du type couramment utilisé dans les
mesures des rayons X (ef. par exemple: Compton et Allison [C3],
Smick et Kirpatrick [S3, K4]).

Le compteur est construit de maniére a posséder I'elficacité maxi-
mum pour le rayonnement X étudié ; nous avons utilisé par exemple
des compteurs remplis d’argon & une pression assez élevée (20, 50 ou
méme 70 cm de Hg); ces compteurs sont fermés du coté ot pénetre le
rayonnement par une [enétre mince (5 mg/em? d'aluminium) et fonc-
tionnent par « effet gaz »-; leur efficacité est alors sensiblement propor-
tionnelle a la pression et atteint 50 °/, pour le rayonnement K,Ni pro-
venant de la capture d’électrons par Cu ou °!Cu.

Le point de fonctionnement ne dépasse jamais 2 000 V a condition
quon ajoute 10 a 20 °/, d'alcool dans le gaz du compteur. Pour des
rayonnements X plus énergiques, on a intérét a travailler avec des
compteurs remplié de xénon a la pression atmosphérique.

1° ENERGIE DU RAYONNEMENT X.
a) Par simple absorption.

L'énergie du rayonnement X peut étre mesurée parfois par simple
mesure d’absorption, lorsque la variation du coefficient d'absorption
est sufisante dans la région de l'atome étudié: c’est le cas de la
capture par 8V (16 jours).

K.Ti peut étre mis en évidence par absorption dans ['aluminium ;
c’est ainsi que L. W. Alvarez [A2] mit le premier en évidence le
phénomene de la capture d’électrons. '

b) Par la méthode de Vabsorption erilique.

La méthode de I'absorption critique utilise des écrans dont I'énergie
des électrons K des atomes qui les forment encadre celle du rayon-
nement X étudié. Un photon X peut expulser seulement un électron K
dont I'énergie de liaison est plus petite que son énergie propre : on
pourra donc caractériser le rayonnement X a l'aide de la différence
des courbes d'absorption obtenues avec des éléments voisins convena-
blement choisis.

Cette méthode a été employée par Alvarez [A2] sur le rayonnement
K. du Zn en utilisant des écrans de Ni et de Cu dont les discontinuités

d’absorption correspondent & des longueurs d'onde respectives de
A



138 Mme P, BENOIST ET R. BOUCHEZ

1,48 ¢t 1,38 A ; la plus grande partie de la raie K.Zn se trouve entre
ces limites. La raie K.Zn par contre se trouve en dehors des disconti-
nuités d'absorption L ct possede une énergie supérieure a cclle des
discontinuités d’absorption ; elle est donc fortement absorbée dans le
Ni et le Cu. Il est imporiant de bien canaliser le rayonnement X de
fluorescence K.Ni provenant des atomes de Ni excités par le rayon-
nement K,Zn, ce qui évite de diminuer anormalement ’absorption du
rayonnement primaire.

c) Méthode de fluorescence.

O'Neal, Scharff et Goldhaber [01] ont employé cette méthode pour
étudier le rayonnement X émis au cours de la transformation du *2!Te
de 123 jours. Leur dispositif, représenté figure 9, se compose d'un

Compteur

Fig. 9. — Schéma du disposilif de O’ Neal el al.

compteur G, sensible aux rayons X, comme détecteur, d'un écran de
plomb, E, entre source et compteur, de dimensions suffisantes pour
arréter les photons X, et d'une couronne E, jouant le role d’émetteur
sccondaire pour le"compteur C. Les photons secondaires émis par E,
(Ag, Cd, Sn, In) sont en partie absorbés dans les écrans d’aluminium,
E,. )

Lorsque la discontinuité d’absorption K de I’élément composant E,
a une énergie supérieure a celle du photon X incident, on recueille
uniquement dans C des photons diffusés ; lorsqu’elle lui est inférieure,
les photons X excilent la couche K des atomes de E;, qui émettent a
leur tour des photons secondaires de fluorescence.

Cette méthode sensible a permis a leurs auteurs de mettre en évi-
dence dans le rayonnement primaire les raies K,Sb et K.Te.
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20 INTENSITE DU RAYONNEMENT X.

La détermination de l'intensité absolue du rayonnement X est déli-
cate. Elle peut étire déterminée, lorsqu’elle est suffisante, a I'aide d’une
chambre d'ionisation construite pour des mesures absolues (¢f. Compton
et Allison par exemple [C3]).

Sinon on peut l'atteindre par compteur, mais 'étalonnage de 1'effi-
cacité d'un compteur est moins facile que celui de la chambre d'ioni-
sation. Nous n’étudierons pas la détermination de l'efficacité du rayon-
nement X de la chambre d'ionisation ou du compteur?, ce qui serait
trop long.

Indiquons simplement les différentes corrections nécessaires pour

Vl{(: Facteur de fluorescence

100 —
, _nombre de photons K émis
K nombre d'ionisations K
50 —
’
0 ] ] | ! ]
0 20 4“0 60 g0 10

Fig. 10.

passer des valeurs brutes obtenues au nombre d'atomes cxcités au
niveau K par la capture ; ce sont:

a) L'angle solide effectif dii 4 la canalisation du dispositif expéri-
mental et corrigé des effets de parois.

3. Cf. & ce sujet: Intensilés absolues des rayonnemenls émis par “+Cu el 8'Cu par
R. Bouchez el G. Kayas J. de Phys, el le Rad. (sous presse).
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b) Les différentes absorptions dans la matiére de la source et toute
matiére entre source et détecteur.

c) L'efficacité du détecteur.

d) Le facteur de fluorescence VY, ¢’est-a-dire le nombre de photons
émis par atome excité au niveau K ; 1 — Wk est appelé ordinairement
le « facteur de conversion interne » de photon K (électron Auger et
photoélectrons) (cf. courbe donnant la variation de Wy en fonction
de Z : fig. 10).

e) La contribution a l'intensité obtenue des photons de la série K
autres que les photons K. (K, et Ki).

f) La contribution a I'ionisation de la couche K de phénomenes
autres que la capture K: conversion interne des photons nucléaires,
effet photoélectrique, arrét des électrons dans la matiere (si leur éner-
gie est supérieure a la discontinuité d’absorption du niveau K).

Il est donc difficile de déterminer l'intensité absolue de la capture,
aussi n'existe-t-il que fort peu de résultats dans la littérature. Nous
les discuterons plus loin.

D — Analyse spectrogr.'apbique.

Les rayons X accompagnant la capture peuvent aussi étre détectés
a l'aide d'un spectrographe a4 grande luminosité. Les spectrographes
dans lesquels le faisceau de photons est limité par une fente étroite
ne sont pas assez lumineux pour détecter les faibles rayonnements X

Cristatl
__________

7 Plague ou Filn

Source

Cercle focal
Fig. 11. — Spectrographe a cristal courbe de sel gemme utilisé par Abelson.

accompagnant les transitions nucléaires. Deux types de spectrographes
a grande luminosité ont été utilisés avec succes: ils comprennent un
cristal courbe dont le rayon de courbure n'est pas trop grand (infé-
rieur a 30 cm environ) ct travaillant soit par réflexion (type Johann),
soit par transmission (type Cauchois).

Le premier type a été employé par Abelson [A4] (fig. 11). Il com-
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prend un cristal de sel gemme : dans I'air on peut l'utiliser pour détec-
ter les raies K, d'éléments de numéro atomique supérieur a 23 environ
(3,5 A ou 5000 eV) et les raies L. d’éléments de numéro atomique
supérieur a 59. Avec cet appareil, Abelson a mis en évidence les raies
K.Zn et K,Ni accompagnant les captures K du ’Ga et du ¢*Cu.

Le deuxieme type de spectrographe, a cristal courbe, a été utilisé
par Edwards, Pool ef_ Blake [E1] (fig. 12). Ces auteurs employérent

Soupceéﬂectro-aimant

-

Film photographique

Fig. 12. — Spectrographe a cristal courbe par transmission utilisé parJ. E. Edwards.

des cristaux de quartz, de mica ct de gypse et observeérent les raies
K.Ag accompagnant la capture K de '°7Cd et '°*Cd (cristal de mica),
les raies K,Ni (cristal de quartz) et K.Cd (cristal de mica) caractéris-
tiques des captures K de ¢:Cu et *'2In (2,7 jours). '

Ces spectrographes & grande sensibilité ont par contre un pouvoir
séparateur faible. Les sources utilisées étant larges, la canalisation
pas trées stricte, les raies obtenues sout larges. Toutefois ce pouvoir
séparateur est suffisant pour séparer les doublets K. ou L. appar-
tenant a deux éléments voisins. En effet dans le cas du spectrographe
utilisé par Edwards et al., la largeur du doublet K. d'un élément dans
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la région du Mo est 5.10—2 A environ ; alors que la distance entre les
doublets K, de Ag et Cd est 24.10—? A, soit environ 3 fois la largeur
d’un doublet. p .

Cette méthode permet de préciser le numéro atomique de I'élément
émettant le rayonnement X et peut remplacer la méthode de I'absorp-
tion critique, soit lorsqu'il devient tres difficile de réaliser des écrans
sélectifs, soit lorsque le rayonnement X considéré est complexe (raies
K, d’éléments voisins).

Cette méthode permettrait aussi d’étudier les cas de double ioni-
sation K: considérons un noyau Z qui se transforme par capture K et
laisse le noyau Z — 1 dans un état excité a partir duquel il y a émis-
sion d'un rayonnement + fortemen? converti; si 'atome Z —1 est

 keV
920 }----- —_——
5 C
' 107
YT SR E ______________ C d---_7/2 ou 9/2
e
E p*
T S 9/2
| 107 _ TS e
0 A 1/2
Fiz. 13.

encore excité au niveau K quand le photon est émis, tout électron K
de conversion laissera 'atome dans un état doublement excité au
niveau K. Ce fait peut se produire lorsque la probabilité d’émission
du photon X est plus faible que celle de I'électron K de conversion.
Les pholons K émis et laissant les atomes excités une seule fois au
niveau K ont une énergie plus grande et voisine de celle des photons
K des atomes Z. Dot un déplacement d'une partie de la raie K, (Z—1)
vers les plus petites longueurs d’onde (ue l'analyse spectrale peut
révéler. Ce cas a été signalé par Alvarez [A2] sur “’Ga et par O'Neal
[O1] sur '2'Te; aucune étude n'a encore été elfecluée par l'analyse
spectrographique et 'on possede peu d’informations sur les périodes
relatives des émissions des photons X et .
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Remarquons que I'un des principaux avantages de la méthode est
la possibilité de mettre en évidence des raies X peu intenses en faisant
des temps de pose trés grands, compatibles avec la période du noyau
étudié.

Toutefois cette méthode ne permet pas de déterminer I'intensité
absolue du rayonnement considéré, car il est difficile d'établir une
relation entre l'intensité d'une raie, telle que la révele I'étude au

" microphotometre, oi a la cellule photoélectrique, et le nombre de
photons responsables de cette raie. D'autre part le lacteur de trans-
mission ou de réflexion pour le cristal utilisé n'est pas connu avec
précision et varie notablement avec la longueur d’onde.

V. — RESULTATS EXPERIMENTAUX

On connait actuellement une soixantaine de cas de capture, du ;Be
au 3°Np. La capture des électrons K est la seule mise en évidence,
aucune capture d’électron L n’a été observée : Deutsch et Elliott [D2]
n'ont pas réussi a I'observer dans le cas de **Mn, noyau qui se irans-
formerait, selon Marzak [M2], par capture L avec une probabilité rela-
tivement importante.

L'analyse spectrographique a mis en évidence des raies L,, mais il
n'est pas possible de conclure a une capture L sans étude quantita-
tive, extrémement difficile par cette méthode.

Une mise en évidence indirecte de la capture L est en cours sur le
"Be : les premieéres expériences [B6] & I'aide des compteurs ne sont pas
encore décisives 4.

Nous classerons les différentes captures K connues d'aprés la nature
des rayonnements émis :

A. — Capture K sans émission de positons: —y <<t <1.

A,) Sans émission de v : capture simple.

La détection de la raie K. de I'élément précédent constitue dans ce
cas une preuve de Ja capture K.

%. Nole sur épreuves: La caplure L a élé mise en évidence sur le Be par
R. Bouchez el al. (€. R., Paris, 227 (1948), p. 525; J. de Phys., mai 1949) ¢l sur 10A
par Ponlecowo ct al. (Phys. Rev., avril 1949).
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On connait avec certitude un seul nuclide dans cette classe: *°V
(600 jours). La comparaison de ce résultat expérimental avec la théorie
ne peul étre faite : on ne connait pas exactement . On peut dire
seulement que la période prévue par la théorie est 600 jours & la
condition de supposer o = — 0,88, le calcul étant effectué en utilisant
le tenseur d'interaction ; un changement de parité « non » et |M2-~0,1,
hypotheses qui ne sont pas anormales.

A:) Avec émuission de v : capture complexe.

Cette classe comprend deux catégories de transitions. Dans la pre-
miére la différence de moment angulaire total AJ est petite (0 2=1):
le noyau final comprend alors plusieurs niveaux différant par exemple
par l'orientation du spin d’un des nucléons: type "Be. Dans la deuxieme
la probabilité de transition est, toutes choses égales, plus faible : soit
parce que AJ est relativement plus grand que dans la catégorie précé-
dente |AJ| > 2, seit parce que la transition s’accompagne d'un chan-
gement défavorable de parité. Le passage de I'état intermédiaire a
I'état final s’accompagne d'une émission d’'un ou plusieurs photons
fortement convertis.

l.es noyaux appartenani a cette catégorie sont nombreux : citons
"Ga (84 heures) sur lequel Alvarez [A2] observa pour la premiére fois
le phénomeéne de conversion interne en radioactivité artificielle. De
nombreux photons y et électrons de conversion interne accompagnent
la capture.

$1Cr (26 jours), dont le rayonnement y de 330 keV est fortement
converti; *Mn (500 jours); *SFe (4 ams); ™As (90 jours); '°°Cd
(158 jours); ete. i

ICas du "Be.

Le "Be est le type de la capture complexe comprenant seulement
des transitions permises. Sa période est 54 jours

Nous allons comparer sur cet exemple résultats expérimentaux et
théorie. Les grandeurs comparables sont :_

. . . - 2

1) La période totale 7', ou mieux la probabilité totale P = % ;

2) Les périodes partielles (ou probabilités partielles) lorsqu'il y a
lieu : dans le cas de la capture complexe "Be, on distingue une. pre-
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miere probabilité partielle P, correspondant a la transition "Be — "Li,

et une deuxieme P, correspondant a “Be — "Li*;

3) Le rapport des probabilités pour la capture K et la capture L,
PK/PL; '

4) Le rapport I? des probabilités par capture K et par émission de
positons R = Py/P..

Nous limiterons 1'étude de /7 au nuclide '°"Cd ("Be n'émettant pas
de positons).

Dans le cas ou il n'y a pas d’émission de positons, il est difficile
d'atteindre avec précision ¢, et d'effectuerla comparaison entre théorie
et expérience. Toutefois Be est un des rares cas ou cette comparaison
est possible ; on détermine en effet ¢, = 0,7 a partir des masses
exactes de "Be et de "Li. .

Les probabilités partielles P, et P, sont déduites de la proportion de
photons y de 0,>46 MeV émis lors de la transition "Li* - 7Li: le rapport
du nombre de photons au nombre total de captures est compris entre
3°/, et 30 °/, [R4] (on ne possede pas de résultats expérimentaux plus
précis). -

Nous indiquons figures 1 et 2 les schémas de la transition "Be - "Li;
les états 3/2 et 1/2 du "Li étant probablement des états P (I =1).

En premiére approximation on peut négliger la capture L ; la proba-
bilité P est donc égale a la probabilité de capture K, Px. On a alors

PK = P1 + P?- b
P n,
Posons ¢ = =L
P P1 -+ P2 ng .
. L3 \ M N P —————’ + i 2
On sait que Pk est proportionnel a (¢, + cx)?, d'ou IT;= CE - i:) )

¢, +cx correspond a I'énergie disponible dans la transition
"Be (3/2) > "Li (3/2), soit 0,87 MeV.
€2 +ex correspond a celle disponible dans la transition

"Be (3/2) — "Li (1/2), soit 0,42 MeV.

P 0.87\2 0 s o
On a done 171 = (0,42> =4,3, dou =19 °/,. Rappelons que
I'expérience indique une valeur comprise entre 3 et 30 °/,.

10
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Calcul de la période.

La probabilité totale Pk, ou bien la période 7Tx = L,/Pg, est plus
difficile a atteindre théoriquement. Elle nécessite la copnaissance de
a valeur de 1'élément de matrice nucléaire, donc de 7. On sait que la
période est donnée par:

1

T
- —
0 2

‘K (SO + EK)2G%(~

=~

A
Tx
Les périodes correspondant aux probabilités partielles P, et I,

peuvent done étre obtenues a partir de cette formule:

P| l 1 TC N . . ~ _ ,87_ .
Lz ﬁzﬁ_g_-x(:(‘)—{—el{)?G?{, E$+¢l(—0,51—i,7,

=

de méme pour P,.

Gx, lonction radiale principale d'un électron K calculée a la surlace
du noyau, est obtenue a partir de la solution de Dirac pour un électron
dans le cas d'un spectre continu:

5 1—|—EK - " §
Gy =—""8 (27 . (20Z )20 -2 g—2%2R
K= 30 @y A (2D ’

avec y; =1—=x22?%; y,>=1 pour "Be;

h)

It : rayon du noyau Be <en unités m£c> ~T4h><10-3;
ex = (1 —a2Z2)2 21,

Pour Z on utilise. la valeur efficace dofinée par les regles de Slater
sur les constantes d’écran : pour un électron K cette constante est 0)3.
Finalement :

1 1 “ s
T T, 3,5.10—*
Rappelons que I'on a posé: 1__@ |M|*; la comparaison des
T, L2.27° T

résultats expérimentaux sur les spectres B et de la théorie permet
d’écrire :
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On obtient une valeur inférieure de 7, en prenant |M[?=1; d'ou
T, = 1000. Cétte valeur correspond au cas ou les fonctions d'onde des
noyaux "Be et "Li seraient identiques ; physiquement ceci signifie que
la transition s'effectue sans réarrangement nucléaire.

On peut obtenir une limite supérieure pour T, en considérant la
transition permise {{C—!'B. Les noyaux }'C et ;B different par une
particule « ; on suppose que la transition ''C > !!B s’accompagne d'un
réarrangement plus notable que dans le cas "Be — "Li, on peut écrire
| M [2ge > |M}ic. L'élude de ]a transition 8+ C'' — !'B permet d’atteindre
dans ce cas |M[2Z=1/4. .

La valeur T, correspondant & "Be est donc comprise entre 1 000 et
4000, d'ou 28 jou/rs < Tx <110 jours: la valeur expérimentale est
environ 35 jours.

Ce résultat signifie que la transition 'Be > "Li est accompagnée
d'un réarrangement interne moins important que dans le cas de la
transition 1!C — !!B.

~

L’état de nos connaissances sur la structure des noyaux ne nous
permet pas de préciser davantage.

c Cas de la capture L.
On sait que Pc ~ (g + €1,)*G 1, d'ou :

P _ (24 (G2
PK o €0 + EK (}K ’
Ol ek, &1, sont les énergies de liaison d'un électron K et d'un électron
L.; on peut négliger leur différence devant ¢,.

Il reste :
P (Gu\’
p[(: GK

Un calcul analogue a celui effectué pour Gk montre que

e

Iil 2 1/2(&265)3.

La constante d'¢cran pour électron L, est 2,05,
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. Py __% Py ' 1 /7Z—205\°
Il t: ="~ 1~ 2 U A 102
vien Py Pt Py B (Z—O,3> —1,8.102,
soit : f‘i‘é‘l,S .10—2,
K

La contribution de la capture L est inférieure a 2 °/,.

Si I'on ionise 'atome "Be, on réduit la probabilitée de capture ; il en
résulte une augmentation de la période. Ce fait a été signalé indépen-
damment par E. Segré [S4| et R. Daudel [D3]. Si par exemple on ionise
completement la couche L, de I'atome "Be, la période de capture de
lion "Be sera théoriquement 2 °/, plus grande que celle de 'atome
neutre. Le calcul précis de cette variation ne peut étre fait, car il
nécessiterait la connaissance exacte de l'ionisation de la couche L, dans
chacune des formes (2 °/, représente une limite supérieure).

Nous avons effectué des expériences en vue de mettre en évidence
la variation de période prévue théoriquement. Les premiers résultats
expérimentaux [B6] donnent une nette indication en faveur de cette
variation de période en fonction du degré d'ionisation de l’atome ;
mais il n'est pas encore possible de donner un résultat quantitatif.

D’autres expériences plus précises sont en cours?, utilisant une
méthode dillérentielle 4 'aide de deux ch\arhhres d’ionisation reliées a
un systéme éleclrométrique trés sensible.

B. — Capture K avec eémission de positons. —A‘—V;> 1.
moc .

Si la désintégration ne s’accompagne pas de rayonnement v, la mise
en évidence des raies X caractérise la capture ; dans le cas contraire
il est nécessaire d’estimer la contribution due a la conversion interne
dans la couche K avant de conclure au phénomene de capture.

B,) Pas de rayonnement v : les deux transitions B+ et capture K
sont généralement permises. )

Tous les noyaux émetteurs de positons correspondant a une transi-
tion permise et n'émettant pas de rayonnement y appartiennent a cette
catégorie, mais seuls sont plus [aciles a étudier ceux dont les proba-
bilités de capture et d’émission B+ sont comparables.

Type $Cu (3,4 heures): la probabilité d’émission p* est théorique-

5. Nole sur ¢épreuves : ces expériences onl permis de metlre en évidence une

variation de période de l'ordre de 10/0; Cf. C. R., Paris, 1948 par R. Bouchez, R. ¢t
I’. Daudel, Muxarl el Journal de Phys. ¢t le Rad. (déja cité).
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ment 4 fois plus importante que celle de capture K, mais on ne possede

pas de détermination expérimentale® du rapport I? = Px

1)+

B;) Avec rayonnement v.

Les transitions appartenant a cette catégorie sont beaucoup plus
complexes.

Leur complexité dépend du nombre et de la nature des niveaux
intermédiaires. Il peut exister par exemple une capture complexe
« permise » (cf. § A,), accompagnée d'une émission §* également
« permise » :+8Zn, '97Cd...

" L’émission peut étre « interdite » ; dans ce cas la capture appartient
au type °’Ga et le rayonnement y est souvent fortement converti:
Ves 52Mnp...

: Sur le rapport R = Pg/P..

Les probabilités de capture K, Py, et celle d’émission ., P., sont

2
2——_[fV*HUdT'-
[/ D l

Cet élément de matrice est le méme dans le cas d'une capture ef d'une
émission 8~ correspondant & une méme transition et disparait dans le
rapport R = Px/P,.

Ce rapport est une excellente grandeur de comparaison avec la
théorie de la désintégration 8, car il est indépendant des fonctions
d’'onde nucléaires, que 'on ne connait pas.

On peut effectuer le calcul de R en faisant certaines hypotheéses sur
la nature de la transition et le choix des opérateurs d'interaction.

La détermination expérimentale de R n’est pas facile. Aussi peu de
transitions s'effectuant par capture et émission B* ont été éfudiées
quantitativement. Une étude précise est celle de la transition

proportionnelles a I'élément de matrice nucléaire

M

WCd E—>1STAg par Bradt et al. [B7].
K

Calcul de ' = Pg/P, dans le cas de {'Cd - 1i"Ag.
Les deux transitions sont permises.
On a vu dans ce cas que:

1 s
== 7—, . ;(Eo"‘f“i}()'G%{.
0 -

6. Note sur épreuves : Réecemment R. Bouchez el G. Kavas ont délerminé pour le
61Gu le rapport Pg/P . ¢t ont oblenu 1 0,55 20,06 (J. de Phys., avril 1949).

Py



M

150 Mme P, BENOIST ET R. BOUCHEZ

D'autre part indiquons que dans le cas d'une transition B+ permise
interaction s non, on a:

1 414vyo [ .
P+=,1_,0 27£ epq Fode,

dans laquelle v, = (1 — «*%4%)'%; ¢, p, énergie et impulsion du positon
émis ; ¢, énergie (ou impulsion, on néglige la masse au repos du neu-
trino) du neutrino émis.

Y
-

GF — 2 i lN(YO—iaZs/p)2

el _4. 2 1? 279 —2 =uZefp .

’0 ( P ) e ‘ 2(Y0 " 1)2—

On trouve _ITK 350, en excellent accord avec la valeur expéri-

+

mentale : 320 == 30.

Remarquons que si 'on effectuait ce méme calcul en utilisant la
Smodification de la théorie de la désintégration B par Konopinsky-
Uhlenbeck, on trouvereit environ 18 . 103.

La théorie de Konopinsky-Uhlenbeck est définitivement rejetée.

(.. — Embranchement capture K, émission f—.

Les regles concernant cet embranchement ont été établies par
Sizoo. On peut schématiser les conditions par lesquelles un tel type

MA
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Fig. 14. Fig. 15. -

d'embranchement peut se réaliser en tracant les courbes isobares
M =((Z) pour A pair (fig. 14) et A impair (lig. 13).

-] A impair
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On constata que pour une série isobare A impair un tel embran-
chement ne peut exister; pour une série isobare A pair, un noyau de 7
impair instable encadré par deux noyauxisobares stables se désintégrera
par émission 8+ (ou capture K) et par émission B~ (si les conditions
énergétiques le permettent). L'embranchement (B*f—) a été observé sur
55Cu (12,8 heures), surlequel fut faite la premiére observation; {Cl (1 an);
19K (2. 10°% an) ; 4Sc (85 jours); 15As (27 heures); etc.

L'embranchement (CK.8~) existe pour 1'Ta (8 heures) ; {*Au
(2,7 jours) tres probablement.

CONCLUSIONS

Sauf de rares exceptions, 1'étude de la capture n’a pas dépassé le
stade descriptif; on possede encore tres peu de rensecignements quanti-
tatifs sur les embranchements capture k-émission *. La comparaison
de ces renseignements. avec les théoriés a par exemple contribué a
rejeter celle de Konopinsky-Uhlenbeck; par contre la théorie de Fermi
permet de les expliquer.

On peut donc dire qu’én premiére approximation, la théorie de la
capture calquée sur celle de la désintégration § de Fermi est en accord
avec les faits expérimentaux.

En outre, on sait que dans le domaine des émissions § l'accord est
également en premiére approximation satisfaisant. Il n'en reste pas
moins que la théorie de Fermi est basée sur des hypotheses générales
qui ne sont pas exactes. dans la forme dans laquelle elles ont été
formulées : I'interaction des nucléons n'est pas réalisée par le couple
électron-neutrino. h
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EFFET SZILARD ET CHALMERS

(Transformations chimiques
accompagnant les réactions nucléaires)

par M. Haissinsky

Maitre de recherches a
I'Institut du Radium — Paris

Soit un composé de formule chimique AB.C,... soumis a l'action
de neutrons thermiques. Admeltons, pour simplifier, ‘que seul I'atome
A subisse la transformation nucléaire

§A+(1,n—>P+7iA'+Y.

Par l'effet de I'émission d’un photon y, I'atome A’ peut subir un
recul mécanique généralement assez violent pour briser la molécule et
séparer cet ateme du reste de I'édifice. L'atome A’ peut ainsi se
trouver dans des conditions chimiques tres différentes de cclles dans
lesquelles sont les atomes isotopes A n'ayant pas subi la transforma-
tion nucléaire et la séparation isotopique A’/A devient alors possible.
C’est I'effet Szilard et Chalmers dans le sens strict, historique du mot.

Ces auteurs ont observé [1] qu'en irradiant de l'iodure d'éthyle
C.H;I avec des neutrons lents, une (raction importante de I'iode radio-
actif se trouve sous forme d'iode libre et peut étre séparé de l'iodure *.

Mais comme nous le verrons tout & l'heure, des faits analogues
peuvent étre observés dans des réactions nucléaires autres que (n,y),
par exemple dans les transitions isomériques, dans les réactions avec

1. Pour la technique de 1a méthode et ses améliorations, voir [2], (3] et [i].
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émission « ou f, dans les réactions de fission, etc. Dans tous ces
cas les transformations nucléaires peuvent étre accompagnées d’effets
chimiques modifiant plus ou moins profondément 1'édifice moléculaire
initial. Nous appellerons donc Effet Szilard et Chalmers généralisé
toutes les modifications chimiques accompagnant les transformations
nucléaires naturelles ou artificielles, ou, comme disent les Américains,
la chimie des « atomes chauds ». '

Dans le cas ou ces transformations conduisent & un changement du
numéro atomique de 'atome bombardé, 'effet Szilard et Chalmers ne
présente pas d'intérét pratique, puisque la séparation peut généra-
lement s’effectuer par des méthodes chimiques habituelles. L'étude
de l'effet peut cependant fournir des résultats théoriques d’une
haute importance, tant du point de vue chimique que nucléaire.
En effet, I'énergie du systéme, son degré d'ionisation et d’excitation
dépendent de la réaction nucléaire. Certaines modalités de celle-ci
peuvent donc étre éclaircies par I’stude de I'état chimique des produitse
de la réaction. Malheureusement, on possede jusqu'ici peu de données
sur l'effet Szilard et Chalmers généralisé pour les réactions Z — Z’
(Z 5% 1), et cet exposé sera consacré surtout aux réactions Z > Z,
(ue nous traiterons en premier lieu. . 1

Suivant I’habitude établic dans les laboratoires de radioactivité et
pour abréger, nous parlerons de I'effet Szilard au lieu de I'effet Szilard
et Chalmers.

A. — TRANSFORMATIONS NUCLEAIRES
SANS CHANGEMENT DE Z

a) Réactions (n,¥y).

C'est probablement sur les composés organiques des halogenes: Cl,
‘Br, I, que le plus grand nombre de réactions Szilard a été observe.
"Notons parmi ceux-la, en dehors de C,H;l déja mentionné, CH;l,
CBr,lil, CBr,, CCl;, C;H,Br, GiII;Br, C;H;I, C.H,Br,, C,H;Cl, ete. Lorsque
ces composés sont irradiés sous forme liquide ou en solution pas trop
diluée, lerendement de I'effet est généralement inférieur & 100°/, et
nous dirons avec Libby [5] que la rélention n’est pas nulle; si le
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rendement est par exemple de 60 °/,, nous dirons que la rétention est
de 40 °/,, etc. Du point de vue pratique, on doit encore considérer
Penrichissement duradioélément qu'on peut réaliser par 'effet Szilard,
c'est-a-dire le rapport:

activité du produit final par unité de masse
activité du produit irradié par unité de masse

Ce rapport peut varier entre zéro (lo}sque I'effet est nul et qu'il n'y
a pas d’échange entre la forme initiale et la forme finale) et 107 (voir
[3] et [6]).

Le choix de composés organiques pour la réalisation de I'eflet Szilard
s’explique par la nécessité de transformer le produit initial en une
forme bien différente de celui-ci, de sorte quil n'y ait pas d'échange
isotopique ‘appr‘éciable du radioé¢lément pendant les opérations de
séparation (condition nécessaire, mais, comme nous le verrons, pas
toujours suffisante). Ce but est généralement atteint avec des composés
dans lesquels I'élément intéressé est engagé soit dans un composé
-de coordinence suffisamment parfaite, soit dans un composé typique-
ment homopolaire, pratiquement non dissociable en solution aqueuse.
On doit, par conséquent, s’attendre a ce que les éléments a électro-
négativité élevée, c’est-a-dire les métalloides et les métaux de grande
électroaffinité ou a plusieurs valemces, donnent plus facilement I'effet
Szilard. L’ensemble des expériences de divers auteurs, réalisées géné-
ralement en vue d'applications pratiques, confirme cette prévision.
C'est ainsi que les perchlorates, les chlorates, les bromates, les perio-
dates et les iodates donnent I'effet, I’élément radioactif se retrouvant en
grande partie sous forme des ions Cl—, Br—, I=; le rendement varie
avec les conditions expérimentales, notamment avec le pH [7, 5]. Un
effet Szilard a été observé par Suess [8], en phase gazeuse, méme sur
HBr, 50 */, environ du brome radioactif étant libéré sous forme ato-
mique (mise en évidence par la réaction avec GC,II,).

Les sélénites et les séléniates donnent I'effet Szilard {9] en se trans-
formant en sélénium métalloide, tandis que les tellurates se retrouvent
sous forme de tellurites ; les tellurites ne donnent pas l'efTet.

Les phosphates se transforment en phosphites avec une rétention
voisine de 50 °/, [5].

Avec le phosphate de triphényle (C;H;):PO, dans le benzene,
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Erbacher et Philipp [10] ont obtenu des facteurs d’enrichissement de
Vordre de 107. Parmi les.composés d’As, I'acide cacodylique

cH 0 .
ci,”  NOH

se transforme en acide arsénieux [7]. AsH; se décompose en ses élé-
ments et on peut recueillir les atomes de radio-As sur une surface
métallique portée a une tension de 1300 volts [11]. Pour les arsé-
niates Daudel [9] et Siie [12] ont observé, indépendamment 'un de
Pautre, un effet notable de l'ordre de 50 °/,, avec transformation en
arsénites, tandis que d’aprés Libby [5] la rétention est totale. Les
acides de Sb ne semblent pas donner I'effet [9]2.

Parmi les éléments de transition, Mn de 2,6 h., initialement & I'état
de KMnO;, se retrouve a 1'é¢tat de MnO, [7], avec un rendement qui
varie fortement suivant les conditions expérimentales [5]: en faisant
varier le pH des solutions aqueuses de 9 a 12, la rétention passe de
72100 °/, ; elle est nulle dans I'acétone. La recherche d’un effet Szilard_
sur Cr dans CrO,~—a donné un résultat négatif [13],bien qu’il n'y ait
pas d’échange appréciable entre CrO,—— et Cr***. Des effets extréme-
ment (aibles ont été observés par Sile et Yuasa [14] surdivers composés
du vanadium : ortho-oxyquinoléate solide, cupléronate en solution
benzénique et NaVO; en solation aqueuse.

Des résultats intéressants ont été obtenus par Steigman [15] sur cer-
tains complexes énanthiomorphes des éléments des trois triades, notam-
ment sur les complexes éthylenediamminiques (NH,CH,CH,NH, = en)
de Pt, Rh, Ir et Co:

(Pt(en).](NOs)e, [Rh(en)(NOy)s, [Ir(en)](NOs);, [Co(en);](NOy)s;
44 150 56 10

les nombres expriment les [acteurs d’enrichissement observés, soit par
entrainement des produits de l'eflet Szilard aprés leur réduction a
I'état métallique, soit par extraction avec un solvant organique.

Le complexe mentionné de Co a éfé récemment comparé par Siie et
Kayas [16] avec ceux des nitrates de cobaltihexamine [Co(NH;)J(NO;),

2. D'aulres composés de Sb donnent IefTet (voir note 8 p. 17%).
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et cobaltidiéthylenetriammine [Co(NH,CII,CH,NHCH.CH2NI,),J(NOy),.
Les valeurs moyehnes des rendements ohservés sont respcctivement
75, 86 et 10 °/,. Le rendement décroit donc avec l'allongement de la
chaine coordinée.

Un facteur d’enrichissement égal a 15 a été observé dans mon
laboratoire par Mlle Scoffier [17] sur le diéthylthiocarbamate de Ni :

/S —N(Call,

S
Nid e = o
S — N(C.Ha):

N

Enfin, des effets Szilard ont été réalisés avec des complexes formés
par les sels d'uranyle et la benzoylacétone [18, 19] ou la salicylaldé-
hyde-o-phénylénediimine [20, 21]°, de méme que sur le complexe
formé par ce dernier composé et les sels de Cu [20] *.

Cet apercu sommaire montre suffisamment que par un choix appro-
prié du composé initial 1'effet Szilard est trés souvent facilement réali-
sable dans les réactions (n, v), mais que le rendement, ou 