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RECHERCHES

SUR LES

SUBSTANCES RADIOACTIVES.

INTRODUCTION.

Le présent travail a pour but d’exposer les recherches
que je poursuis depuis plus de 4 ans sur les substances

racioactives. J'ai commencé ces recherchoes par une étude

du rayonnement uranique qui a été découvert par M. Bee-
querel. Les résultats auxquels ce travail me conduisit
parurenl ouvreir une yoie si intéressante, qu’abandonnani
ses travaux en train, M. Curie se Joignit & moi, et nous
réunimes nos efforts en vue daboutir i Pextraction des
substances radioactives nouvelles ot de poursuivre leur
étude.

Deés le début de nos recherches nous avons cru devoir
préter des échantillons des substances découvertes ot
préparées par nous i qu elques physiciens, en premier lien
a M. Becquerel, & qui est due la découverte des ayons
uraniques. Nous avons ainsi nous-mémes facilité les re-
cherches faites par d'autres que nous sur les substances
radioactives nouvelles. A la suite de nos premiéres publi-
cations, M. Giesel en Allemagne se mit d’ailleurs aussi 3
préparer de ces substances el en préta des échantillons a
plusicurs savants allemands. Ensuite ces substances furent
mises en vente en France ol en Allemagne, et le sujet
prenant de plus en plus d'importance donna lieu a un
mouvement scienlifique, de sorte que de nomhreux Mé-
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a2 M. CHRIE.

moires ont paru el I_nu‘ﬂissent conslammenl sur les corps
radioactifs, principalement a I"érranger. Les résultats des
divers travaux francais el élrangers sont nécessairement
enchevétrés, comme pour tout sujel d’études nouveau et
en voie de formation. L'aspect de la question se modifie,
pour ainsi dire, de jour en jour. '

Cependant, au point de vue chimique, un point est dé-
finitivement élabli; ¢'est Lexistence d’un élément nou-
peau fortement radioactif: le radium. La préparation
du chlorure de radium pur et la détermmation du poids
atomique du radium constituent la partie la plus impor-
tante de mon travail personnel. En méme temps que ce
travail ajoute aux corps simples actuellement connus avee
certitude un nouveau corps simple de propriétés trés cu-
rieuses, une nouvelle méthode de recherches chimiques
se trouye établie et justifide. Cette méthode, basée sur la
adioactivité, considérée comme une propriété atomique
de la matiére, est précisément celle qui nous a permis, &
M. Curie el moi. de découvrir Uexistence du radium.

Si, au point de yue chimique, la question que nous
HOUS SOmmes p}'imitiv(-"mnnl. posée peut étre considérée
comme résolue, Détude des propriétés physiques des
substances radioactives est en pleine évolution. Certains
points importants ont ¢ié établis, mais un grand nombre
de conclusions portent encore le caractere du provisoire.
Cela n’a vien d’élonnant, si U'on considére la complexité
des phénomenes auxquels donne lieu la radioactivité el
les différences qui existent entre les diverses substances
adioactives. Les recherches des divers physiciens qui étu-
dient ces substances viennenl constamment se renconlrer
ot se eroiser. Tout en cherchant & me conformer au but
pricis de ce travail et i exposer surtout mes propres re-
cherches, jlai été obligée d’exposer en méme temps les
résultats daatres travaux dont la connaissance est indis-

pensable.




RECHERCHES SUR LES SUBSTANCES RADIOACTIVES. 3

Jai d'ailleurs désiré faire de ce travail un Mémoire
d’ensemble sur I'état actuel de la question.

Jai exéeuté ce Travail dans les laboratoires de 1'Ecole
de Physique et de Chimie industrielles de la Ville de
Paris avec Pautorisation de Schiitzenberger, le regretté
Directeur de cette Ecole, et de M. Lauth, le Directeur
actuel. Je tiens a exprimer ici toute ma reconnaissance
pour l'hospitalité bienveillante que j'ai recue dans cette

Feole.
HISTORIQUT.

La découverte des phénoménes de la radioactivité se
rattache aux recherches poursuivies depuis la découverte
des rayons Rintgen sur les effets photog caphiques des
substances phosphorescentes el fluorescentes.

Les premiers tubes producteurs de rayons Rintgen
étaient ces tubes sans anticathode métallique. La source
de rayons Rontgen se trouvait sur la paroi de verre
frappée par les rayons cathodiques ; en méme temps cette
parot était vivement [{luorescente. On pouvait alors se
demander s1 'émission de rayons Rintgen n’accompagnait
pas néeessairement la production de la fluorescence,
quelle que fit la cause de cette derniére. Cette idée a été
énoncée tout d’abord par M. Henri Poincaré (it

Peu de temps aprés, M. Henry annonca qu'il avait
obtenu des impressions photographiques au travers du
papier noir & 'atde du sulfure de zine phosphorescent )
M. Niewenglowski obtint le méme phénoméne avee du
sulfure de caleium exposé i la lumiére (3). Enfin, M. Troost
obtint de fortes impressions photographiques avee de la

(') Revue generale des Sciences, 30 janvier 186,
() Comples rendus, t. GXXIIL, p. dra.
(") Comptes rendus, t. CXXII, p. 386,
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blende hexagonale artificielle phosphorescente agissant

au travers du papier noir et un gros carton il

Les expériences qui viennent d’étre citdes n'ont pu
étre reproduites malgré les nombreux essais faits dans ce
but. On ne peut donc nullement considérer comme
prouvé que le sulfure de zinc et le sulfure de calcium
soient capables d’émettre, sous action de la lumiére, des
adiations invisibles qui traversent le papier noir et
agissent sur les plaques photographiques.

M. Becquerel a fait des expériences analogues sur les sels
d'uranium dont quelques-uns sont fluorescents (sl
obtint des impressions photogra phiques au trayers du pa-
pier noir avec le sulfate double d’uranyle et de potassium.

M. Becquerel crut d’abord que ce sel, qui est fluo-
rescent, se comportait comme le sulfure de zinc et le
sulfure de caleium dans les expériences de MM. Henry,
Niewenglowski et Troost. Mais la suite de ses expé-
riences montra que le phénoméne observé n'éLait nulle-
ment relié a la fluorescence. 1l n'est pas néeessaire que le
sel soit éclairé; de plus, uranium el tous ses composés,
fluorescents ou non, agissent de méme, et uranium mé-
tallique est le plus acuf. M. Becquerel trouva ensuile
qu'en plagant les composés d’urane dans 'obscuritdé com-
pléte, ils continuent & impressionner les plaques photo-
graphiques au travers du papier noir pendant des années.
M. Beequerel admit que I'uranium et ses composés
émettent des rayons particuliers : rayons wraniques. |
prouya que ces rayons peuyvent lraverser des éerans mdé-
talliques minces et quils déchargent les corps électrisés.
[l fit aussi des expériences dapres lesquelles il conclut
que les rayons uraniques ¢prouvent la réflexion, la réfrac-
tion et la polarisation.

(1) Comptes rencus, L. CXXII, p. 564,
(*) BEGQUEREL, Comptes rendus, 1896 (plusicurs Notes ).
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Les travaux d’autres physiciens (Elster et Geitel, lord
Kelwin, Schmidt, Rutherford, Beattie et Smoluchowski)
sont venus confirmer et élendre les résultats des recherches
de M. Becquerel, sauf en ce qui concerne la réflexion, la
réfraction et la polarisation des rayons uraniques, lesquels,
i ce point de vue, se comportent comme les rayons
Rintgen, comme cela a ¢té reconnu par M. Rutherford
d’abord et ensuite par M. Becquerel lui-méme.

w1 a —————
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CHAPITRE L

RADIOACTIVITE DE L'URANIUM ET DU THORIUM.
MINERAUX RADIOACTIFS.

Rayons de Becquerel. — lies rayons uranigues,
découverts par M. Becquerel, impressionnent les plaques
photographiques a Pabri de la lumiére; ils peuvent tra-
verser toutes les substances solides, liquides et gazeuses,
A condition que I'épaisseur en soit suffisamment faible ; en
traversant les gaz, ils les rendent faiblement conducteurs
de I'électricité (').

Ces propriétés des composés d'urane ne sont dues a
aucune cause excitatrice connue. Le rayonnement semble
spontané; il ne diminue point d'intensité quand on con-
serve les composés d'urane dans l'obscurité complete
pendant des années; il ne s’agit donc pas la d’une phospho-
rescence particuliére produite par la lumiére.

La spontanéité et la constance du rayonnement ura-
nique se présentaient comme un phénoméne physique
tout a fait extraordinaire. M. Becquerel a conservé un
morceau d'uranium pendant plusieurs anndes dans 1'obs-
curité et il a constaté qu’au bout de ce temps 'action sur
la plaque photographique n’avait pas varié sensiblement.
MM. Elster et Geitel ont fait une expérience analogue et
ont trouvé également que Paction était constante ().

J'ai mesuré intensité du rayonnement de 'uranium en

(') BEcQuEREL, Comptles rendus, 1890 ( plusieurs Notes).
(*) Becoueren, Comples rendus, t. CXXVILI, p. 771. — E1sTER et
GEITEL, Beibl., t. XXI, p. 435,
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atilisant action de ce rayonnement sur la conductibilité
de I'air. La méthode de mesures sera exposde plus loin.
Jai ainsi obtenu des nombres qui prouvent la constance
du rayonnement dans les limites de précision des expd-
riences, c'est-d-dire 4 2 pour 100 ou 3 pour 100 pres ol

On utilisait pour ces mesures un plateau mdtallique
recouvert d'une couche d'uranium en poudre; ce plateau
n’était d’ailleurs pas conseryé dans I'obscurité, cetle con-
dition s’¢tanl montrée sans importance d’apres les obser-
valeurs cités précédemment. Le nombre des mesures
eflectudes avee ce platean est tres grand, et actuellement
ces mesures portent sur un intervalle de temps de 5 années.

Des recherches furent faites pour reconnaitre si dlautres
substances peuvent agir comme les composés d'urane.
M. Schmidt publia le premier que le thorium et ses com-
posés possédent également cette faculté (2). Un travail
analogue fait en méme temps m’a donné le méme résultal.
Jai publié ce travail, n'ayant pas encore eu CcONNAlSsance
de la publication de M. Schmidt (#).

Nous dirons que I'uranium, le thorium et leurs com-
posés émettent des rayons de Becquerel. Vaiappelé radio-
actives les substances qui donnent lieu & une émission de
ce genre (*). Ge nom a été depuis généralement adopte.

Par leurs effets |_:]mtn:._::‘u|1hiqn+_rs et électriques les rayons
de Beequerel se rapprochent des rayons de Rintgen. lls
ont aussi, comme ces derniers, la faculté de traverser
toute matiére. Mais leur pouvoir de {u":nétr;‘uli(m est exlreé-
memenl différent : les rayons de Puranium et du thorium
sont arrétés par quelques millimeétres de matiere solide et

ne peuvent franchir dans Uair une distance supérieure a

(') M=e Gonie, Revue generale des Sciences, janyier 18gg.
(%) Semwinr, Wied. Ann., t. LXV, p. 141,

(%) M== Cumig, Comples rendus, avril 1898,

(%) P. Cunie et M= Cunie, Comples rendus; 13 juillet 18g8.

=4
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quelques centimétres; toul au moins en est-il ainsi pour
la grosse partie du rayonnement.

Les travaux de divers physiciens, et, en premier lieu,
de M. Rutherford, ont montré que les rayons de Becquerel
n'éprouvent ni réflexion réguliére, ni réfraction, ni pola-
risation (').

Le faible pouvoir pénétrant des rayons uraniques et
thoriques conduirait 4 les assimiler aux rayons secondaires
qui sont produits par les rayons Rontgen, et dont I'étude
a été faite par M. Sagnac (2), plutdt qu'aux rvayons
Rintgen eux-mémes.

D’autre part, on peut chercher a rapprocher les rayons
de Becquerel de rayons :ul.ht.ldiqut's se propageant dans
I"air (rayons de Lenard). On sait aunjourd’hui que ces
divers rapprochements sont tous légitimes.

Mesure de l'intensité du rayonnement. — La méthode
employée consiste & mesurer la conductibilité aquise par
I'air sous Paction des substances radioactives: cette
méthode a Pavantage d’étre rapide et de fournir des
nombres qu’on peut comparer entre eux. Llappareil que

Jai employé a cet effet se compose essentiellement d’un

condensateur a plateaux AB ( fig. 1). La substance active
finement pulvérisée est étalée sur le platean B; elle rend
conducteur l'air entre les plateaux. Pour mesurer cette
conduetibilité, on porte le plateau B & un potentiel élevé,
en le reliant & I'un des poles d'une batterie de petits aceu-
mulateurs P, dont Pautre pole est a la terre. Le plateau A
étanl maintenu au potentiel du sol parle fil CD, un courant
clectrique s'établit entre les deux plateaux. Le potentiel
du platean A est indiqué par un électrométre E. Si lon
interrompt en € la communication ayec le sol, le plateau A
se charge, et cette charge fait dévier I'électrométre. La

(') Rurnervonn, Phil. Mag., janvier 18qq.
(*) Saaxac, Comptes rendus, 18y7, 1898, 18gg ( plusieurs Notes ).
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vitesse de la déviation est proportionnelle I'intensité du
courant et peut servir a la mesurer.

Mais il est préférable de faire cette mesure en com-
pensant la charge que prend le plateau A, de manitre i

maintenir I'électrométre au zéro. Les charges, dont il est

Fig. 1.

Tarre

Terre Tarre

question ici, sont extrémement faibles; elles peuvent étre
compensées au moyen d'un quartz piézo-clectrique Q, dont
une armature est relide an |)lul.e:1u A, et 'autre armature
est & terre. On soumel la lame de quartz a une traction
connue produite par des poids placés dans un plateau 75
cette traction est élablie progressivement et a pour eflet
de dégager progressivement une quanlité d’électricité
connue pendant un temps qu’on mesure. L’opération peut
étre réglée de telle maniere, qulil y ait & chaque instant
compensation entre la quantité d’électricité qui traverse le
condensateur et celle de signe contraire que fournit le
quartz ('). On peut ainsi mesurer en valeur absolue la

(1) On arrvive trés facilement & ce résultat en soutenant le poids a la
main et en ne le laissant peser que progressivement sur le plateau =
¢t cela de maniére 4 mainteniv image de I'électrométre au zéro. Avec
un pen d’habitude on prend trés exactement le tour de main néces-
saire pour réussic cetle opération. Cette méthode de mesure des
faibles courants a él1¢ déerite par M. J. Curie dans sa thése.

e ey _

e g

e
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quantité d’électricité qui traverse le condensateur pendant
un temps donné, c'est-a-dive Vintensité du courant. La
mesure est indépendante de la sensibilité de I'électrométre.

En effectuant un certain nombre de mesures de ce genre,
on voit que la radioactivité est un phénoméne susceptible
d’étre mesuré avec une certaine précision. Elle varie peu
avee la température, elle est a peine influencée par les
oscillations de la température ambiante; elle n'est pas
influencée parI'éclaivement de la substance active. L'inten-
sité du courant qui traverse le condensateur angmente
avec la surface des plateaux. Pour un condensateur donné
et une substance donnée le courant augmente avec la diffé-
rence de potentiel qui existe entre les plateaux, avec la
pression du gaz qui remplit le condensateur et avec la
distance des plateaux (pourva que cette distance ne soil
pas trop grande par rapport au diametre). Toutefois,
pour de fortes différences de potenticl, le courant tend vers
une valeur limite qui est pratiquement constante. Clest le
courant de saturation ou courant (imite. De méme
pour une certaine distance des plateaux assez grande,
le courant ne varie plus guére avec cetle distance. Clest le
courant obtenu dans ces conditions qui a éLé pris comme
mesure de radioactivité dans mes recherches, le conden-
sateur étant placé dans l'air a la pression atmosphérique.

Voiei, a titre d’exemple, des courbes qui représentent
I'intensité du courant en fonction du champ moyen établi
entre les plateaux pour deux distances des plateaux diflé-
rentes. Le plateau B était recouvert d'une couche mince
d’uranium métallique pulvérisé; le platean A, réuni a
I'électrométre, élait muni d’un anneau de garde.

La figure 2 montre que l'intensité du courant devient
constante pour les fortes différences de potentiel entre
les plateaux. La figure 3 représente les mémes courbes i
une autre échelle, et comprend seulement les résultats
relatifs aux faibles différences de potentiel. Au début, la
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12 M. CURIE.

slantes importantes caractéristiques du phénomene ob-
servé 1 1° la conductance initiale pour différences de
potentiel faibles; 20 le courant limite pour différences
de potentiel fortes. Cest le courant limite qui a été adopté
comme mesure de la radioactivité.

En plus de la différence de potentiel que l'on établit
entre les plateaux, il existe entre ces derniers une force
électromotrice de contact, el ces deux eauses de courant
ajoutent leurs effets; c'est pourquoi la valeur absolue de
lintensité du courant change avec le signe de la diflé-
rence de potentiel extérieure. Toutefois, pour des diflé-
rences de potentiel notables, I'effet de la force électromo-
trice de contact est négligeable, et U'intensité du courant
est alors la méme, quel que soit le sens du champ entre
les plateaux.

Létude de la conductibilité de l'air ev d'autres gaz
soumis & laction des rayons de Becquerel a été faite par
plusieurs physiciens ('). Une étude trés compléte du
sujet a été publiée par M. Rutherford ().

Les lois de la conductibilité produite dans les gaz par
les rayons de Becquerel sont les mémes que celles trou-
vées avec les rayons Réntgen. Le méeanisme du phé-
nomene parait étre le méme dans les deux cas. La théorie
de lionisation des gaz par l'effet des rayons Rontgen ou
Becquerel rend trés bien compte des faits observés. Celle
théorie ne sera pas exposée ici. Je rappellerai seulement
les résultats auxquels elle conduit :

19 Le nombre d’ions produits par seconde dans le gaz
est considéré comme proportionnel a I'énergie du rayon-
nement absorhé parle gaz;

2¢ Pour obtenir le courant limite relatif 4 un rayonne-

(1) BeEcouener, Comptes rendus, t. CXXIY, p. 8oo, 18g7. — KELwIN,
BEATTIE et SMOLAN, Nature, t. LVI, 1857, — Brarrii et SMoLUCHOWSKI,
Phil. Mag., t. XLIIT, p. f18.

(*) Rurnenvonn, Phil. Mag., janvier, 18gg.
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ment donné, il faut, d’une part, faire absorber intégrale-
menl ce rayonnement par le gaz, en employant une masse
absorbante suffisante; d'autre part, il faut utiliser pour la
production du courant tous les ions créés, en élablissant
un champ électrique assez fort pour que le nombre des
ions qui se recombinent devienne une fraction insigni-
fiante du nombre total des ions produits dans le méme
lemps, qui sonl presque tous cnlraings par le courant et
amenés aux électrodes. Le champ électrique moyen néces-
saire pour obtenir ce résultat est d’autant plus élevé que
I'ionisation est plus forte.

D'aprés des recherches récentes de M. Townsend, le¢
phénoméne est plus complexe quand la pression du gaz
est faible. Le courant semble d’abord tendre vers une
valeur limite constante quand la différence de potentiel
augmente; mais, 4 partir d’une certaine différence de
potentiel, le courant recommence i croitre avee le champ,
el cela avee une rapidité trés g ande. M. Townsend admel
que cel aceroissement est di 4 une ionisation nouvelle
|:|r0duilc par les ions eux-mémes quand ceux-el, sous
I'action du champ électrique, prennent une vitesse suf-
fisante pour qu'une moléeule du gaz, rencontrée par un de
ces projectiles, se trouve brisée et divisée en ses 10ns con-
stituanls. Un champ éleclrique intense et une pression
faible favorisent cetle ionisation par lesions déja présents,
e, aussitot que celle-ci commence a se produire, Lintensilé
du courant croit constamment avee le champ moyen entre
les plateaux (). Le courant [imite ne saurait done étre
obtenu quavee des causes jonisantes, dont 'intensité ne
dépasse pas une certaine valeur, de telle fagon que la
saturation corresponde a des champs pour lesquels Pioni-
sation par choe des ions ne peut encore avoir lieu. Cette

condition se trouvait réalisée dans mes expériences.

(') TownsEND, Phil. Mag., 1901, 6* série, t. T, p. 148,
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L'ordre de grandeur des courants de saturation que
'on obtient avee les composds d'urane esl de 1o am-
peres pour un condensateur dont les plateaux ont 8" de
diamétre el sont distants de 3. Les composés de thorium
donnent lieu a des courants du méme ordre de grandeur,
el lactivité des oxydes d'uranium el de thorium esl trés

analogue.

Radioactivité des composés d’ uranium et de thorium.
— Voici les nombres que j'ai obtenus avee divers com-
posés d'urane; je désigne par 7 Pintensité du courant en
amperes

<ol
Uranium métallique (contenant un peu
{3 EteF TN 00 (L b s R R i B3
Oxyde d'urane noir U20%. .. ..cooviiiaee 250
@Oxvide dinrane yerb A O . Cooooh o 0,8

Acide nranique hydraté.......... el = 0l
Uranate dersodioms s ine e E [
Uranate de potassinm. cioiiasdastin e 150
Uranate d'ammonium. .. .. o 153
Sulfate Uranex. ooy oo R L S 0,7

Sulfate d'uranyle et de potassium....... 0,7
Azotate d'uranyle st sisveviasenie. 047
Phosphate de cuivee et d'uranyle ....... 0.9
(73T b T (s Bl e o St e S e

[ épaisseur de la couche du composé d'urane employd
a peu d'influence, pourvu que la couche soit continue.

Voici quelques expériences i ce sujel

Epaisseur
de la couche. i roth
LRI
Oxyde d'urane .o.....o... 0,5 97
» 3.0 3.0
Uranate d'ammonium. . .. 0. 1,3
» 3,0 L5
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On peut conclure de la, que Pabsorption des rayons
uraniques par la matiére qui les émet est lres forte,
puisque les rayons venanlt des couches profondes ne
peuyent pas produire d’effet notable.

Les nombres que j'ai obtenus avec les composés de tho-
rium (') m'ont permis de constater :

Que Pépaisseur de la couche employée a une aclion
considérable, surtout avee l'oxyde;

29 Que le phénoméne n'est régulier que si 'on emploie
une couche active mince (0™ 25 par exemple). Au
contraive, quand on emploie une couche de maliére
épaisse (6™™), on obtient des nombres oscillant entre des
limites étendues, surtout dans le cas de Poxyde :

Epaisseur
de la couclie. s (L

Oxyde de thorium. . UE:I!;,:‘I 9.0
n 0,5 0
i 2.5 i
0 3,0 '3 en moyenne
» RS {')10 n
Sullate de thorium... 0,25

[l y a dans la nature du phénoméne une cause d'irré-
cularités qui n’existe pas dans le cas des composés d'urane.
|l|J|l

l.es nombres obtenus |mm- une couche doxyde de (

3.

Les expériences que jai faites sur Iabsorption des

dépaisseur var iaienl entre 3,7 et 7,:

rayons m.ml{[uc& (68 l|ll!1'|I|LIl’-. ont monlré que les rayons
Ilmnqum sont plus pf-uclranls que les rayons uranigues
(i [[IIL-' les rayons émis par oxyde de thorium en couche
¢paisse sont plus pénéirants que ceux qu’ il émel en
couche mince. Voici, par exemple, les nombres qui

(1) M=e Cunie, Comples rendus, avril 183,

|
|
\
\
x
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indiquent la fraction du rayonnement que transmel une

lame d’aluminium dont.l'épaisseur est 0™, 01 :

Fraction
du rayonnement

Lransmise

Substance rayonnante. par la lame.
TIRATNTIIY oa s s 8 o isloim i oimim s e = m el 0,18
Oxyde d'urane U205 .....ooonainiienns 0,20
Uranate dammonitm. . .. cooeeoseereaaneas 0,20
Phosphate d'urane et de cuivre....... 0,21
Oxyde de thorium sous épaisseur. 0,38
) » 0,47
» 1 0,70
n n "I.";()
Sulfate de thorium........ R 0,38

Avec les composds d'urane, I'absorption est la méme
quel que soit le composé employé, ce (qui porte a croire
que les rayons émis par les divers composés sont de méme
nature.

Les particularités de la radiation thorique ont €Lé I'oh-
jet de publications trés complétes. M. Owens (') a mon-
tré que la constance du courant n’est obtenue qu'au hout
d'un temps assez long en appareil clos, et que I'intensilé
du courant est fortement réduite par Paction d'un courant
d'air (ce qui n’a pas lieu pour les composds d’uranium).
M. Rutherford a fait des expériences analogues et les a
interprétées en admettant que le thorium et ses COMpPOSEs
émettent non seulement des rayons de Beequerel, mais
encore une démanation, constituée par des particules
extrémement ténues, qui restenl radioactives pendant
quelque temps apres leur émission el peuvent étre enlrai-

-

nées par un courant dair (2).

(1) Owens, Phil. Mag., oclobre 1899,
(%) Rornenrorn, Phil. Mag., janyier 100.
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Les caractéres de la radiation thorique qui sont relatifs
a Pinfluence de I'épaisseur de la couche employée et &
I'action des courants d’air onl une liaison étrojte avee le
phénomene de la radioactivité induite ot de sa propa-
gation de proche en proche. Ce phénoméne a été ab-
servé pour la premiere fois avee le radium et sera déerit
plus loin.

La radioactivité des composés d'uranium et de thorinm
se présente comme une propriété atomique. M. Bec-
querel avait déja observé que tousles composés d’uranium
sont actifs et avait conclu que leur activité était due a la
présence de élément uranium il a montré également que
Puranium élait plus actif que ses sels (). Jai étudié a ce
point de vue les composés de 'uranium et du thorium el
j'ai fait un grand nombre de mesures de leur activité dans
diverses conditions. Il résulte de I'ensemble de ces mesures
que la radioactivité de ces substances est hien effective-
ment une propriété atomique. Elle semble ici lide & la
pniéence des atomes des deux éléments considéreés et n'esl
détraite ni par les changements d’état physique ni par les
transformations chimiques. Les combinajsons chimiques
et les mélanges contenant de Paranium ou du thorium
sont d'autant plus actifs qu'ils contiennent une plus forte
proportion de ces métaux, toute matiére inactive agissant
a la fois comme matitre inerte ot matiére absorbant le
rayonnement.,

La radioactivité atomique est-elle un phénoméne
général ? — Comme il a été dit plus haut, j'ai cherché si
d'autres substances que les composés d'uranium et de
thorium étaient radioactives. Ja; entrepris cette recherche
dans I'idée qu'il était fort peu probable que la radicacti-
vité, considérée comme propriété atomique, appartint

(') Becouener, Comptes rendus, t. CXXII, p. ro86,
C.
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une certaine espéce de matiere, a I'exclusion de toute
autre. Les mesures que jai faites me permettent de dire
que pour les éléments chimiques acluellement considérés
comme tels, y compris les plus rares et les plus hypothé-
tiques, les composcs étudiés par moi onl €Lé Loujours au
moins 100 fois moins actifs dans mon appareil que ura-
nium métallique. Dans le cas des éléments répandus, j'ai
étudié plusieurs composés ; dans le cas des corps rares, |'ai
étudié les composds que j'ai pu me procurer.

Voici la liste des substances qui ont fait partie de mon

étude sous forme d’élément ou de combinaison :

* Tous les métaux ou métalloides que on trouve faci-
lement et quelques-uns, plus rares, produits purs, prove-
nant de l1a collection de M. Etard, I'Ecole de Physique
et de Chimie industrielles de la Ville de Paris;

5¢ Les corps rares suivants : gallium, germanium, néo-
dyme, praséodyme, niobium, scandium, gadolinium,
erbium, samarium et rubidium (échantllons prétés par
M. Demarcay); ylrium, ytierbium avee nouvel erbinm
[ échantillons prétés par M. Urbain (*)];

30 Un grand nombre de roches et de minéraux.

Dans les limites de sensibilité de mon appareil je n’ai
pas trouvé de substance simple autre que JPuranium el le
thorium, qui soit doude de radioactivité atomique. Il con-
vient toutefois de dire quelques mots sur ce qui est relatif
au phosphore. Le phosphore blanc humide, placé entre
les plateaus du condensateur, rend conducteur 'air entre
les plateaux (?). Toutelois, je ne considére pas ce corps
comme radioactif a la fagon de uranium et du thorium.

(') Je suis trés veconnaissante aux savants cités plus Lant, auxquels
je dois des échantillons qui ont servi pour mon t¢tude. Je vemercie
également M. Moissan qui a bien voulu donner pour cette étude de
Puranium métallique.

(%) Evsten et Gerrer, Wied. Ann.; 18go.




RECHERCHES SUR LES SUBSTANCES RADIOACTIVES. 1)

Le phosphore, en effet, dans ces conditions, s'oxyde ct
émet des rayons lumineux, tandis (que les composés d'ura-
nium et de thorium sont radioactifs sans éprouyer aucune
modification chimique appréciable par les moyens connus,
De plus, le phosphore n’est actif ni & Iétat de phosphore
rouge, ni 4 I'état de combinaison.

Dans un travail vécent, M. Bloch vient de montrer que
le phosphore, en s'oxydant en présence de I'air, donne
naissance i des ions (rés peu mobiles qui rendent Vair
conducteur el provoquent la condensation de la vapeur
d’eau ( | )

Certains travaux récents conduiraient & admelire que la
radioactivitd appartient a toutes les substances 3 un degré
extrémement faible (?). Lidentité de ces phénoménes tres
faibles avee les phénoménes de la radioactivité atomique
ne peul encore étre considérée comme établie.

L’uranium et le thorium sont les deux éléments qui
possedent les plus forts poids atomiques (240 el 239);
5¢ rencontrent fréquemment dans leg mémes ming

ils
raux,
Minérauz radioactifs. — Jai examiné da ns mon appa-
reil plusieurs minéraux (*); certains d’entre eux se sonl
monltrés actifs, entre autres la pechblende, Ia chalcolite,
I'autunite, la monarzite, la thorite, I'orangite, la ferguso-

nite, la clévéite, ete. Voici un Tableau qui donne en am-

peres lintensité ¢ du courant obtenu avee Duranjum
t'r:étuﬂique el avee divers minéraux,
{3 1olt,
Weaninmhoson it G e 203
Pechblende de Johan ngeorgenstadt. ... 8.3
» de Joachimsthal ....... ... 750

Ty e L =T e 4 oo DL O

(') Brocu, Socicte de Plysique, 6 février 1G03.

(*) Mac LeNnaN et Borrow, Phil. Mag., juin rgad. — StruTT, Pl
Mag., juin 1gn3. Lestir Cooke, Phil. Mag., octobre 1go3,

(*) Plusieurs échantillons de minéraux de la collection du Muséum
ont été obligeamment mis & ma disposition par M. Lacroix,
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S e
Pechblende de Pzibran .. ............. 6,5
) de Bornwallis . bz 3530
CIEVERE L R e e o T D .1
Chaleolite . o cve . e e S A et R
0 [V 101 Ol e S R Sy SN ot e
IrU.,I
\0,3
TR OMTEEs AIVETEES, o vie e oirsies s lslsisivas sris LT
( 153
{9 S
@rangite. ol 2,0
MODAZIEE o oosisinasin el @Y

Nenolime ........

Aeschynite.. o i ileen e 0L
! ; : | 0.
Fergusonite, 2 ¢chantillons........ SR
{ 0,1

Samarskite . oo v st (Tl

=

Niobite, 2 échantillons......

Q
~

e B e e e ol et et ot 0,02
(oL L o e ST S A

Le courant obtenu avee 'orangite (minerai d’oxyde de
thorium) variait beaucoup avec "épaisseur de la couche
employée. En augmentant celte épaisseur depuis 0™, 25
4 6™™ on faisait croitre le courant de 1,8 & 2,5,

Tous les minéraux qui se montrent radioactifs con-
tiennent de I'nranium ou du thorium; leur activité n’a
done rien d’étonnant, mais Uintensité du phénomene pour
certains minéranx est inattendue. Ainsi, on trouve des
pechblendes (minerais d'oxyde d'urane) qui sont 4 fois
plus actives que Puranium métallique. La chaleolite (phos-
phate de cuivre et d’urane cristallisé) est o fois plus active
que l'uranium. I’autunite (phosphate d'urane et de chaux)
est aussi active que 'uranium. Ces faits étaient en désac-

(V) La carnotite est un minerai de vanadate d'urane récemment
découvert par Friedel et Cumenge.
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cord avec les considérations précédentes, d’apres les-
quelles avcun minéral n’aurait dit se montrer plus actif
que Puranium ou le thorium.

Pour éclaircir ce point, jai préparé de la chaleolite
artificielle par le procédé de Debray, en partant de pro-
duits purs. Ce procédé consiste 4 mélanger une dissolu-
tion d’azotate d’uranyle ayee une dissolution de phosphate
de cuiyre dans Pacide phosphorigue, et 4 chaufler vers 50°
ou Go®. Au bout de quelque temps, des cristaux de chal-
colite se forment dans la liqueur ('). La chalcolite ainsi
obtenue posséde une activité tout 4 fail normale, élant
donnée sa composition; elle est deux fois et demie moins
active que 'uranium.

1l devenait dés lors trés probable que si la pechblende,
la chalcolite, 'autunite ont une activité si forte. ¢’est que
ces substances renferment en pf:tilr.r qu;m'li!t". une maliére
fortement radioactive, différente de Puranium, du tho-
rium et des corps simples actuellement connus. J'ai pensé
que, s'il en était effectivement ainsi, je pouvais espérer
extraive celte substance du minerai par.les procédés ordi-
naires de P'analyse chimique.

() Dennay, dnn. de Chim. et de Plys., 3¢ série, t. LXI, p. 44!
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CHAPITRE II.

LES NOUVELLES SUBSTANCES RADIQACTIVES.

Méthode de recherches. — Les résultats de I'étude des
minéraux radioactifs, énoncés dans le Chapitre précédent,
nous ont engagés, M. Curie el moi, & chercher i extraire
de la pechblende une nouvelle substance radioactive. Notre
méthode de recherches ne pouvait étre hasée (que sur la
vadioactivité, puisque nous ne connaissions aucun autre
caractere de la substance hypothétique. Voici comment
on peul se servie de la radioactivité pour une recherche
de ce genre. On mesure la radioactivité d’un produit, on
effectue sur ce produit une séparation chimique; on
mesure la radioactivité de tous les produits obtenus, et 'on
se rend comple si la substance radioactive est resiée inté-
gralement avee I'un d’eux, ou bien si elle §'est partagée
enire eux el dans quelle proportion. On a ainsi une indi-
cation qui peut éire comparce, en une cerlaine mesure,
i celle que pourrait fournir Panalyse spectrale. Pour avoir
des nombres comparables, il faut mesurer Vactivité des
substances & U'état solide et bien desséchées,

ok

Polonium, radium, actinium. — analyse de I
£ r Jios N g . .
d"¢ire exposée, nous a conduits 4 établir I'existence, dans

ce minéral, de deux substances fortement radioactives,

pechblende, avee le concours de la méthode qui vienl

chimiquement différentes ; le polonium, trouyé par nous,
et le radium, que nous avons découverl en collaboralion
avee M. Bémont (@

(') P. Cunir et M= Cunig, Comptes rendus, juillel 1898, — P. CGURIE,
M= Curic et G. Bimonr, Comptes rendus, décembre 1808,
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Le polonium est une substance yoisine du bismuth au
point de vue analytique et Paccompagnant dans les sépa-
rations. On obtient du bismuth de plus en plus riche en
polonium par I'un des procédés de fractionnement sui-

yants :

1° Sublimation des sulfures dans le vide; le sulfure
actif est beaucoup plus volatil que le sulfure de bismuth.

5° Précipitation des solutions azotiques par I'eau; le
sous-nilrate préeipité est beaucoup plus actif que le sel
qui reste dissous.

30 Précipitation par 'hydrogéne sulfuré d'une solution
chlorhydrique extrémement acide; les sulfures précipités
sont considérablement plus actifs que le sel qui reste

dissous.

Le radium est une substance qui accompagne le baryum
retiré de la pechblende; il suit le baryum dans ses réac-
lions et s’en sépare par différence de solubilité des chlo-
vures dans I'eau, l'eau alcoolisée ou l'eau additionnée
d’acide chlorhydrique. Nous effectuons la séparation des
chlorures de baryum et de radium, en soumellant leur
mélange 4 une cristallisation fractionnée, le chlorare de
radium étant moins soluble que celui de baryum.

Une troisieme substance fortement radioactive a été
caractérisée dans la pechblende par M. Debierne, qui luia
donné le nom d’actinium ('). Llactinium accompagne
certains corps du groupe du fer contenus dans la pech-
blende; il semble surtout voisin du thorium dont il n’a
pu encore étre séparé. Iextraction de 'actinium de la
pechblende est une opération trés pénible, les séparations
étant généralement incomplétes.

Toutes les trois substances radioactives nouvelles se

(') DEBIERNE, Comptes rendus, octobre 1899 et avril 1900.
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trouvent dans la pechblende en quantité absolument infi-
nitésimale. Pour les obtenir & I’état concentréd, nous avons
été obligés d’entreprendre le traitement de plusieurs
tonnes de résidus de minerai d'urane. Le gros Lraitement
se fait dans une usine; il est suivi de tout un travail de
purification et de concentration. Nous arrivons ainsi i
extraire de ces milliers de kilogrammes de matiére pre-
mic¢re quelques décigrammes de produits qui sont prodi-
gieusement actifs par rapport au minerai dont ils pro-
viennent. Il est bien évident que Uensemble de ce travail
est long, pénible et cotiteux (1).

D’autres substances radioactives nouvelles ont encore
¢té signalées a la suite de notre travail. M. Giesel, d'une
part, MM. Hoffmann el Strauss, d’autre part, ont annoncé
I'existence probable d’une substance radioactive voisine

du plomb par ses propriétés chimiques. On ne possede

encore que peu de renseignements sur cetle substance (2)

De toutes les substances radioaclives nouvelles, le

(') Nous avons de nombreuses obligations envers tous ceux qui
nous sent venus en aide dans ce travail. Nous remercions bien sin-
cérement MM, Mascarl et Michel Lévy pour lear appui bienveillant.
Grice & lintervention bienveillante de M. le professeur Suess, le gou-
vernement aulrichien a mis gracieusement a notre disposition la
premiére tonne de rvésidu traitée (provenant de lusine de I'Itat, a
Joachimsthal, en Bohéme). L'Académie des Sciences de Paris, la
Société d'Encouragement pour 1'Industrie nationale, un donaleur
anonyme, nous ont fourni le moyen de traiter une certaine quantité
de produit. Notre ami, M. Debierne, a organisé le traitement du
minerai, qui a été elfectué dans 'osine de la Société centrale de Pro-
duits chimiques. Celle Société a consenti 4 effectuer le traitement sans
¥ chercher de bénéfice. A tous nous adressons nos remerciments bien
sinceres.

Plus récemment, Plnstitut de France a mis & notre disposition une
somme de 20000® pour lextraction des matiéres radioactives. Grace i
cette somme, nous avons pu mettre en train le traitement de 5 de
minerai.

(*) GIEsEL, Ber. deutsch. chem. Gesell., t. XXXIV, 1go1, p. 3775. —
HorruMANN el STRAUSS, Ber. dentsch. chem. Gesell., t. XXXIII, rgoo,
p. d126.
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radium est, jusqu’d présent, la seule qui ail ¢té isolée i

Pétat de sel pur.

Spectre du radivm. — 1l élait de premiere impor-
tance de contrdler, par tous les moyens possibles, I'hy-
pothése, faite dans ce travail, de l'existence d'éléments
nouveaus radioaclifs. L'analyse spectrale est venue, dans
le e¢as du radium, confirmer d’'une facon compléte cette
hypothése.

M. Demarcay a bien voulu se charger de l'examen des
substances radioactives nouvelles, par les procédés rigou-
reux qu'il emploie dans I'étude des spectres d'étincelle
|:|1(_>|0g|';|}')1|i135.

Le concours d'un savant aussi compétent a éé pour
nous un grand bienfait, et nous lui gardons une recon-
naissance profonde d’avoir consenti  faire ce travail. Les
résultats de 'analyse spectrale sont venus nous apporter
la certitude, alors que nous élions encore dans le doute
sur Vinterprétation des rdsultats de nos recherches (!).

Les premiers échantillons de chlorure de baryum
radifere médiocrement actif, examinés par Demarcay, lui
montrérent, en méme temps que les raies du baryum,
une raie nouvelle d'intensité notable et de longueur d’onde
A= 381047 dans le spectre ultra-violet. Avee des pro-
duits plus actifs, préparés” ensuite, Demarcay vit la raic
381¥¢, 47 se renforcer; en méme temps d'autres raies
nouvelles apparurent, et dans le spectre les raies nouvelles
et les raies du baryum avaient des intensités comparables.

Une nouvelle concentration a fourni un produit, pour

(') Tout récemment, nous avons cu la douleur de voir mourir ce
savant si distingué, alors qu'il poursuivait ses belles recherches sur
les terres rvarves et sur la spectroscopie, par des méthodes dont on ne
saurdit trop admirver la perfeetion et la précision, Nous conservons in
souvenir ému de la parfaite obligeance avec laquelle il avait consenti
4 prendre part & notre travail.

gy e g e =

e e
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lequel Ie nouveau spectre domine, et les trois plus fortes
raies du baryum, seules visibles, indiquent seulement la
présence de ce métal  'état d'impureté. Ce produil peut
étre considérd comme du chlorure de radium a peu pres
pur. Enfin j’ai pu, par une nouvelle purification, obtenir
un chlorure extrémement pur, dans le spectre duquel
les deux raies dominantes du baryum sont a peine visi-
bles.

Voier, d'apres Demarcay ('), la liste des raies princi-

pales du radium pour la portion du spectre comprise

entre A — H00,0 el A= 350,0 millitmes de micron (:J.lu.).
I intensité de {‘.h;‘lqllt: raie esl in(]i(iul_".{‘ par un lml'|1|_n'(',
la plus forte raie étant marquée 10.

M Intensité. e Intensités.
LD e e i 10 T T B R e 9
il e 5 Y S R 8
B0 08 e e D AT T I 12
FETRI R S i L LA A e O 16
s R e G el T i e 12
ARG R 4

Toutes les raies sont nettes el éiroites, les trois raies
381,47, 468,30 et 434,06 sont fortes; elles atteignent
Pégalité avec les raies les plus intenses actuellement
connues. On apercoit dgalement dans le spectre deux
bandes nébuleuses fortes. La premiére, symétrique,
s'étend de 463,10 4 462, 19 avec maximum i 462,75, La
deuxieme, plus forte, est dégradée vers 'ultra—violet ; elle
commence brusquement a 446,37, passe par un maximum
4 445,525 la région du maximum s'étend jusqu'a 445,34,
puis une hande nébuleuse, graduellement dégradée, s’étend
Jusque vers 43q).

Dans la partie la moins réfrangible non photogra-
phiée du spectre d'étincelle, la seule raie notable est

) (') Devancay, Comples rendus, décembre 188, noyembre 185y el
Juillet 1goo,




la vaie 5606,5 (environ), bien plus faible cependant que
482,63.

L'aspect général du spectre est celui des métaux
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I

alcalino-terreux: on sail que ces métaux onl des spectres
de raies fortes avee quelques bandes nébuleuses.

D'apres Demarcay, le radium peut figurer parmi les
corps ayanl la réaction spectrale la plus sensible. Jai,
d’ailleurs, pu conclure, d’aprés mon travail de concentra-
tion, que, dans le premier échantillon examiné Ui mon-
trail nettement la raie 3814,7, la proportion de rvadium
devait étre tres faible (peut-éire de 0,02 pour 100). Ce-
pendant, il faut une activité 50 fois plus grande que
celle de Puramum métallique pour apercevoir netlement
la raie principale du radium dans les spectres photogra-
phiés. Avec un électrometre sensible, on peut déceler la
radioactivité d'un produit quand elle n'est que B do
celle de I'uranium métallique. On voit que, pour déceler
la présence du radium, la radioaetivilé est un caractére
plusieurs milliers de fois plus 'sensible que la réaclion
spectrale.

Le bismuth a polonium trées actif el le thorium i acli-

‘ nium trés actif, examinés par Demargay, n’ont encore
respectivement donné que les raies du bismuth et du tho-
rium.

Dans une |_'_:t'|]JliceLli0n récente, M. Giesel ('), rlui s'esl
occupé de la préparation du radium, annonce que le bro-
miire de radium donne lieu & une coloration carmin de la
flamme. Le spectre de flamme du radium contient deux
belles bandes rouges, une raie dans le bleu vert el deux

lignes faibles dans le violet.

Extraction des substances radioactives nouvelles. —
La premiére partie de I'opération consiste a extraire des

(') Giesen, Phys. Zeitschrift, 13 seplembre 1009,
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minerais d’urane le baryum radifére, le bismuth poloni-
fere et les terres raves contenant actinium. Ces trois pre-
miers produils ayant été obtenus, on cherche, pour
chacun d’eux, A isoler la substance radioactive nouvelle.
Cette deuxieme partie du traitement se [ait par une mé-
thode de fractionnement. On sait qu'il est difficile de
trouver un moyen de séparation trés parfait entre des élé-
ments (rés voisins; les méthodes de fractionnenient sont
done toul mdiquées. Dailleurs, quand un élément se
trouve mélangé & un autre 4 U'état de trace, on ne peul
appliquer au mélange une méthode de séparation par-
faite, méme en admettant que 'on en connaisse une ; on
visquerail, en effer, de perdre la trace de matitre qui
aurait pu étre séparée dans 'apération.

Je me suis occupée spéeialement du travail ayant pour
but I'isolement du radium el do polonium. Aprés un tra-
vail de 1'|m:lqut}5 annees, je n'ai encore réussi que pour le
premier de ces corps.

La pechblende étant un minerai colleux, nous avons
renoncé a en traiter de grandes quantités. En Europe,
I'extraction de ce minerai se fait dans la mine de Joa-
chimsthal, en Bohéme. Le minerai broyé est erillé avec
du carbonate de soude, et la matiere résultant de ce trai-
tement est lessivée d'abord 4 Pean chaude, puis a Pacide
sulfurique étendu. La solution contient uranium qui
donne & Ia pechblende sa valeur. Le résidu insoluble jest
rejere.

Ce résidu contient des substances radioactives; son
aclivité est 4 fois el demie plus grande que celle de 1'ura-
nium métallique. Le gouvernement autrichien, auquel
appartient? la mine, nous a gracicusement donné une
tonne de ce résidu pour nos recherches, et a autorisé la
mine 4 nous fournir plusieurs autres tonnes de cette ma-
Liére.

Il n'élait guére facile de faire le premier traitement
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du résidu a l'usine par les mémes procédés qu'au labo-
ratoire. M. Debierne a bien voulu étudier cette ques—
tion et organiser le traitement dans I'usine. Le point le
plus important de la méthode qu'il a mdiquée consiste &
obtenir la transformation des sulfates en carbonates par
Pébullition de la matiére avec une dissolution concentrée
de carbonate de soude. Ce procédé permet d’éviter la
fusion avee le carbonate de soude.

Le résidu contient principalement des sulfates de plomb
et de chanx, de la silice, de Palumine et de Poxyde de
fer. On y trouve, en outre, en quantité plus ou moins
grande, presque tous les métaux (cuivre, bismuth, zinc,
cobalt, manganése, nickel, vanadium, antimoine, thal-
lium, terres rares, niobium, tantale, arsenic, baryum, ele.).
Le radium se trouve, dans ce mélange, & 1'état de sulfate
et en constitue le sulfate le moins soluble. Pour le mettre
en dissolution, 1l faut éliminer autant que possible l'acide
sulfurique. Pour cela, on commence par traiter le résidu
par une solution concentrée et bouillante de soude ordi-
naire. Lacide sulfurique combiné au plomb, & alumine,
ala chanx, passe, en grande partie, en dissolution & I'état
de sulfate de soude que Pon enléve par des lavages a
Peau. La dissolution alcaline enléve en méme temps du
plomb, de la silice, de Palumine. La portion insoluble
lavée & I'ean est attaquée par acide chlorhydrique ordi-
naire. Cette opération désagrége compléetement la matiére
et en dissout une grande partie. De cette dissolution
on peut retiver le polonium et 'actinium : le premier
est précipité par Ihydrogene sulfuré, le second se
trouve dans les hydrates précipités par Pammoniaque
dans la dissolution séparée des sulfures et peroxydée.
Quant au radium, il reste dans la portion insoluble. Cette
portion est lavée & 'eau, puis traitée par une dissolution
concentrée et bouillante de earbonate de soude. Sl ne
restail plus que peu de sulfates non attaqués, cette opéra-
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tion a pour effet de transformer complétement les sul-
fates de baryum et de radium en carbonates. On lave
alors la matiére trés complétement a Ueau, puis on Pal-
taque par acide i.‘llli!l"l}'l_il';(|tlf3 étendu exempt d’acide
sulfurique. La dissolution contient le radium, ainsi que
du polonium et de Pactinium. On la filtre et on la préci-
pite par Iacide sulfurique. On obtient ainsi des sulfates
bruts de baryum radifére contenant aussi de la chaux, du
plomb, du fer et ayant aussi entrainé un peu diactinium.
La dissolution contient encore un peu dlactinium el de
polonium qui peuvent en étre relivés comme de la pre-
micre dissolution chlorhydrique.

On retive d'une tonne de résidu 1055 & 20% de sul-
fates bruts, dont Pactivité est de 30 a 6o fois plus grande
que celle de 'uranium métallique. On procéde a leur pu-
rification. Pour cela, on les fait bouillir avec du carbo-
nate de soude et on les transforme en chlorures. La dis-
solution est traitée par I'hydrogeéne sulfuré, ce qui donne
une petite quantité de sulfures actifs contenant du polo-
nium. On filtre la dissolution, on la peroxyde par Pac-
tion du chlore et on la précipite par de ammoniaque
pure.

Les oxydes el hydrates précipités sont treés actifs, el
lactivité est due & I'actinium. La dissolution filirée est
précipitée par le carbonate de soude. Les carbonates alca-
lino-terreux précipités sont lavés el transformés en chlo-
TUres.

Ces chlorures sont évaporés & sec el laveés avee de
Pacide chlorhydrique concentré pur. Le chlorure de cal-
cium se dissout presque entiérement, alors que le chlo-
rure de baryum radifere reste insoluble. On obtient ainsi,
par tonne de matiére premicre, 8% environ de chlorure
de baryum radifére, dont l'activité est environ 6o fois plus
grande que celle de I'uranium mélallique. Ce chlorure est
prét pour le fractionnement.
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Polonium. — Comme il a été dit plus haut, en faisani
passer I'hydrogene sulfuré dans les diverses dissolutions
chlorhydriques obtenues au cours du lraitement, on
précipite des sulfures actifs dont activité est due au
polonium,

Ces sulfures contiennent principalement du bismuth,
un peu de cuivre et de plomb; ce dernier métal ne
s’y trouve pas en forte proportion, parce qu’il a é1é en
grande partie enlevé par la dissolution sodique, et parce
que son chlorure est peu soluble. L’antimoine et Parsenic
ne se trouvent dans les oxydes qu’en quantité minime,
leurs oxydes ayanl ¢té dissous par la soude. Pour avoir de
suile des sulfures trés actifs, on employait le procédé
suivant : les dissolutions chlorhydriques trés acides
élaient préeipitées par Uhydrogéne sulfuré : les sulfures
qui se précipitenl dans ces conditions sont trés actifs,
on les emploie pour la préparation du polonium ; dans la
dissolution il reste des substances dont la précipitation
est incompléte en présence d'un exees dlacide chlorhy-
drique (bismuth, plomb, antimoine ). Pour achever la prié-
cipitation, on étend la dissolution d’eau, on la teaite
nouyeau par 'hydrogéne sulfuré et I'on obtient une
seconde portion de sulfures beaucoup moins actifs que
les premiers, et qui, généralement, ont éié rejetés. Pour
la purification ultérieure des sulfures, on les lave an sul-
fure d’ammonium, ce qui enléeye les traces restantes d’an-
limoine et d’arsenic, Puis on les layve & 'eau additionnée
d'azotate d’ammonium et on les traile par lacide azotique
drendu.

La dissolution n’est jamais compléte; on obtient tou-
jours un résidu insoluble plus ou moins important que
Pon traite & nouveau si on le Juge utile. La dissolution
est réduite i un pelil volume et précipitée soit par 'am-
moniaque, soit par beaucoup d’eau. Dans les deux cas le
plomb et le cuivre restent en dissolution ; dans le second
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cas un peu de bismuth & peine acuf reste dissous dgale-
menl.

Le précipité d’oxydes ou de sous-azolales esl soumis a
un fractionnement de la maniére suiyante @ on dissout le
précipité dans Dacide azotique, on ajoute de leau a la
dissolution, jusqu'a formation d'une quantité suffisante
de précipité; pour cetle opération il faut tenir comple
de ce que le précipité ne se forme, quelquefois, qu’au
hout d’un certain Llemps. On sépare le précipité du liquide
surnageant, on le redissout dans l'acide azotique ; sur les
deux portions hiquides ainsi obtenues on refail une pré-
cipitation par Peau, et ainsi de suite. On réunit les
diverses portions en se basanl sur leur activité, et l'on
tache de pousser la concentration aussi loin que possible.
On obtient ainsi une lrés petite quanltité de matiére dont
Paclivité est ¢norme, mais qui, néanmoins, n’a encore
donné au spectroscope que les raies du bismuth.

On a malheureusement peu de chances (’aboutir a
I'isolement du poloninm par cette voie. La méthode de
fractionnement qui vient d’étre déerite présente de grandes
difficultés, et il en est de méme pour d’autres procédés
de fractionnement par voie humide. Quel que soit le pro-
céde employé, il se forme avee la plus grande facilité des
COMmMposes absolument insolubles dans les acides étendus
ou concentrés, Ces composés ne peuvenl dtre  redis-
sous qu’en les ramenant I')L'i"aal;lfjlenzlar:lll 4 Iérat métal-
lique, par la fusion avec le cyanure de potassium, par
exemple.

tant donné le nombre considérable des opérations
a4 effectuer, cette circonslance conslitue une difficulué
énorme pour le progres du fractionnement. Cet inconve-
nient est d’autant plus grave que le ]_u_'nlmlitlm esl une
substance qui, une fois retirée de la pechblende, diminue

d’activilé.
Cette baisse dlactivite est dailleurs lente; clest ainsi
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qu'un échantillon de nitrate de bismuth 2 polonium a
perdu la moitié de son activité en onge mMois.,

Auvcune difficulié analogue ne se présente pour le ra-
dium. La radioactivité reste un guide fidele pour la con-
centralion ; celle concenlration elle-méme ne présente
auncune difficulté, et les progrés du travail ont pu, depuis le
début, étre constamment controlés par P'analyse spectrale.

Quand les phénomeénes de la radioactivite induite, dont
il sera question plus loin, ont é1é connus, il a paru natu-
rel d’admettre que le polonium, qui ne donne que les raies
du bismuth et dont I'activité diminue avee le temps, n'est
pas un élément nouveau, mais du bismuth activé par le
voisinage du radium duns la pechblende. Je ne suis pas
convaincue que cetle maniere de vojr soil exacte, Au
cours de mon travail prolongé sur le polonium, jai con-
stalé des effets chimiques que je n’ai jamais observés ni
avee le bismuth ordinaire, ni avee le bismuth active par
le radium. Ces effers chimiques sont, en premier lieu, la
formation extrémement facile des composés insolubles
dont jai parlé plus haut (spécialement sous-nitrates),
en deuxieme lieu, la couleur et Paspect des préeipités
obtenus en ajoutant de l'eau 4 la solulion azotique du
bismuth polonifere. Ces précipités sont parfois blanes,
mais plus gé

1éralement d'un jaune plus ou moins vif,
allant au rouge foned,

Liabsence de raies. autres que celles du bismuth, ne
prouve pas _|nh‘{:'mpI.r:fl‘cuu‘_-.ni. que la substance ne conkient
que du bismuth, car il existe des corps dont la réaction
spectrale est peu sensible,

Il serait nécessaire de préparer une pelite quantité de
bismuth polonifere i 1'état de concentration aussi avaned
que possible, et dlen faire Iélude chimique, en premier
lieu, la détermination du poids atomique du métal. Celte
recherche n’a encore pu étre faite & cause des difficultés
de travail chimique signalées plus haut.

o0 ' 3
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S’il érait démontré que le polonium est un élément
nouveau, il n’en serait pas moins yrai que cel élément ne
peut exister indéfiniment a 'état fortement radioactit,
tout au moins quand il est retivé du minerai. On peul
alors envisager la question de deux manieres dillérentes :
1° ou bien toute l'activité du polonium est de la radioac-
tivité induite par le voisinage de substances radioactives
par elles-mémes ; le polonium aurait alors la faculté de
Sactiver atomiquement d'une fagon durable, faculté qui
ne semble pas appartenir & une substance quelconque ;
2° ou bien l'activité du polonium est une activité propre
qui se détruit spontanément dans cerlaines conditions el
peul persister dans certaines autres condilions qui se
trouvent réalisées dans le minerai. Le phénoméne de
I'activation atomique au conlact esl encore si mal connu,
que I'on manque de base pour se former une opinion co-

hérente sur ce qui touche & celte question.

Tout récemment a paru un travail de M. Marckywald, sur le
polonium (1). M. Marckwald plonge une bagnette de bismuth
pur dans une solution chlorhydrique du bismuth extrait du ré-
sidu du traitement de la pechblende. Au bout de quelgque temps
ja baguette se recouyre d'un dépot trés actif, et la solution ne
contient plus que du bismuth inactif. M. Marckwald obtient
aussi un depot trés actif en ajoutant du chlorure d'étain & une
solution chlochydrique de bismuth radioactif. M, Marckwald
conclut de la que 'élément actif est analogue au tellure et lui
donne le nom de radiote!/lure. La matiére active de M. Marck-
wald semble identique au polonium, par sa provenance el par
les rayons t absorbables qu'elle émet. Le choix dun nom
nouveau pour celte matiére est certainement inutile dans I'état
actuel de la question.

Préparation du chlorure de radium pur. — Le pro-
cédé que j'ai adoplé pour extraire le e¢hlorure de radium

pur du chlorure de baryum radifere consiste a soumetire

(') Berichte d. deutsch. clhem. Gesell., juin 1goz el décembre rgo.
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le mélange des chlorures & une eristallisation {ractionnée
dans U'eau pure d'abord, dans 'eau additionnée d’acide
chlorhydrique pur ensuite. On utilise ainsi la différence I

des solubilités des deux chlorures, celui de radium étant

moins soluble que celui de baryum.

Au début du fractionnement on emploie 'eau pure
distillée. On dissout le chlorure et I'on améne la dissolu—
tion A étre saturde d la température de Iébullition, puis |
on laisse eristalliser par refroidissement dans une capsule |
couverte. Il se forme alors au fond de beaux eristausx |
adhérents, et la dissolution saturde, surnageante, peut étre
lacilement décantée. Si l'on éyapore 4 see un. échantillon !
de celte dissolution, on trouve que le chlorure obtenu i
¢skoenviron cing fois moins actif que celui qui a eristal- I

lisé. On aainsi partagé le chlorure en deux portions: A et B,

la portion A étant l_rc:nu‘_'(mp plus active que la portion B.
On recommence sur chacun des chlorures A et B la e e
opération, et 'on obtient, avee chacun d'eux, deux por-
tions nouvelles. Quand la eristallisation est terminée, on
réunit ensemble la fraction la moins active du chlorure A
ctla fraction la plus active du chlorure B, ces deus ma- |
tieres ayant sensiblement la méme activité. On se trouve |
alors avoir lrois portions que 'on soumet & nouvean au
méme traitement. ’
On ne laisse pas augmenter constamment le nombre
des portions. A mesure que ce nombre augmente, I'acti- ‘
vité de la portion la plus soluble va en diminuant. Quand
cetle portion n'a plus qu'une activité nsignifiante, on
I’élimine du fractionnement. Quand on a obtenu le nombre
de portions l’[LI'l-_’. Lon désire, on cesse aussi de fractionner
la portion la moins soluble (la plus riche en radium), et
on 'élimine du fractionnement.

On opére avec un nombre constant de portions. Apreés
chaque série d’opérations, la solution saturde provenant

d'une portion est versée sur les cristaux provenant de la
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portion suivante; mais si, aprés 'une des séries, on a éli-
miné la fraction la plus soluble, apres la série suivante on
fera, au contraire, une nouvelle portion avee la fraction
la plus soluble, et 'on éliminera les eristaux (ui consti-
tuent la portion la plus active. Par la succession alterna-
tive de ces deux modes opératoires on obtient un méca-
nisme de fractionnement trés régulier, dans lequel le
nombre des portions et Pactivité de chacune d’elles restent
constants, chaque portion étant environ cing fois plus
active que la suivante, et dans lequel on élimine d’'un
cOté (a la queue) un produit & peu pres inactif, tandis
que l'on recueille de U'autre eoté (i la téte) un chlorure
enrichi en radium. La quantité de matiére contenue dans
les portions va, d’ailleurs, nécessairement en diminnant,
¢t les portions .diverses contiennent d'autant moins de
maticre qu’elles sont plus actives.

On opdrait au début avec six portions, et Pactivité du
chlorure éliminé a la queue n'était que o1 de celle de
Iuranium.

Quand on a ainsi éliminé en grande partic la matiére
inactive et que les portions sont devenues petites, on n'a
plus intérét a éliminer & une activitéd aussi faible; on sup-
prime alors une portion a la queue du fractionnement el
I'on ajoute & la téte une portion formée avec le chlorure
actif précédemment recueilli. On recueillera done main-
tenant un chlorure plus riche en radium que précédem-
ment. On continue & appliquer ce systeme jusqu’a ce
que les cristaux de téte veprésentent du chlorure de ra-
dium pur. Si le fractionnement a été fait d'une facon trés
complete, il reste a peine de trés petites quantités de tous
les produits intermédiairves.

Quand le fractionnement est avancé el que la quantité
de matiere est devenue faible dans chaque portion, la

séparalion par eristallisation est moins efficace, le vefroi-

dissement dlant trop rapide el le volume de solution &
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décanter trop petit. On a alors intérét A additionner I'eau
d'une proportion déterminée d’acide chlorhydrique; cette
proportion devra aller en croissant a mesure que le frac-
lionnement avance,

[’avantage de cette addition consiste & augmenter la
quantité de la dissolution, la solubilité des chlorures élant
moindre dans I'eau chlorhydrique que dans I'caun pure. De
plus, le fractionnement est alors trés efficace; la diffé-
rence entre les deux fraetions provenant d'un méme pro-
duit est considérable ; en employant de I'eau avee beaucoup
d’acide, on a d’excellentes séparations, et I'on peut opé-
rer ayec trois ou quatre portions seulement. On a toul
avanlage a employer ce procédé aussitot que la quantité
de matiére est devenue assez faible pour que I'on puisse
opérer ainsi sans inconvénients.

Les cristaux, qui se déposent en solution trés acide,
ont la forme d’aiguilles trés allongées, qui ont absolu-
menl le méme aspect pour le chlorure de baryum et pour
le chlorure de radium. Les uns et les autres sont bird-
fringents. Les cristaux de chlorure de baryum radifére
s¢ déposent incolores, mais, quand la proportion de
adium  devient suffisante, ils prennent au bout de
quelques heures une coloration jaune, allant & I'orangé,
quelquefois une belle coloration rose. Cette coloration
disparait par la dissolution. Les cristaux de chlorure de
radium pur ne se colorent pas, ou toul au moins pis anssi
rapidement, de sorte que la coloration parait due & la
présence simultanée du baryum et du radium. Le maximum
de coloration est obtenu pour une certaine concentralion
en radium, et Pon peut, en se basant sur cette propriété,
controler les progrés du fractionnement. Tant que la por-
tion la plus active se colore, elle contient une quantité
notable de baryum; quand elle ne se colore plus, et que
les portions suivantes se colorent, c'est que la premiére
est sensiblement du chlorure de radium pur.
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Jai remarqué parfois la formation d'un dépot composé
de eristaux dont une |);lr'|i:'1 restait incolore, alors que
autre |'ml.'li:': se colorait. Il semblait flﬂ!-i.'-i”'lil‘ de S:?!mr':‘:‘
les eristaux incolores par triage, ce qui n’a pas é1¢ essaye.

A la fin du fractionnement, le rapport des activités des
|n'ur'|irn11£ suecessives n'est ni le meinie, ni aussi |'ﬁ;_!|'u|fl"l‘
quian début; toutefois il ne se produit avcun trouble
sérieux dans la marche du fractionnement.

La précipitation fractionnée d'une solution aqueuse de
chlorure de baryum radiféere par Palcool conduit aussi @
I'isolement du chlorure de radinm qui se précipite en pre-
mier. Cette méthode que j'employais au début a é1é ensuite
abandonnée pour celle qui vient d’étre exposée et qui offre
plus de régularité. Cependant, j’ai encore quelquefois
employé la précipitation par Ialeool pour purifier le
chlorure de radium qui contient une pelite quantité de
chlorure de baryum. Ce dernier reste dans la dissolution
alcoolique légérement aqueuse et peut ainsi étre enlevé.

M. Giesel, qui, dés la publication de nos premicres
recherches, s’est occupé de la préparvation des corps
radioactifs, recommande la séparation du baryum et du
vadium par la eristallisation fractionnée dans l'eau du
mélange des bromures. J'ai pu constater que ce procédé
est en eflet trés avantageux, surtout au début du frae-
lionnement.

Quel que soit le procédé de fractionnement dont on se
sert, il est utile de le contrdler par des mesures d’acti-
vite,

Il est nécessaire de remarquer qu’un composé de radium
qui était dissous, et que l'on vient de ramener a l'état
solide, soit par préeipitation, soit par cristallisation,
possede au début une activité d’autant moins grande
quil est resté plus longtemps en dissolution. L'activité
augmente ensuite pendant plusieurs mois pour atleindre

une certaine limite, toujours la méme. Lactivité finale est
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cing ou six fois plus élevée que l'activité initiale. Ces
variations, sur lesquelles je reviendrai plus loin, doivent
étre prises en considération pour la mesure de Pactivité.
Bien que l'activité finale soit mieux définie, il est plus
pratique, aun cours d'un traitement chimique, de mesurer
Pactivité initiale du produit solide.

L’activité des substances fortement radioactives est
d'un tout autre ordre de grandeur que celle du minerai
dont clles proviennent (elle est 10 fois plus grande).
Quand on mesure cette radioactivité par la méthode qui a

é1é exposée au début de ce travail (appareil fig. 1), on
ne peul pas augmenter, au deld dune certaine limite, la
charge que l'on met dans le plateau du quartz. Celle
charge, dans nos expériences, était de fooo® au maxi-
mum, correspondant & une quantité d'électricité dégagée
¢gale 4 29 unités électrostatiques. Nous pouyons mesurer
des activités qui varient, dans le rapport de 1 & fooo, en
employant toujours la méme surface pour la substance
active. Pour étendre les limites des mesures, nous
faisons varier cette surface dans un rapport connu.
La substance active occupe alors sur le plateau B une
zone circulaive centrale de rayon connu. Llactivité
n'étant pas, dans ces conditions, exactemenl propor-
tionnelle a la surface, on détermine expérimentalement
des coefficients qui permettent de comparer les activilés
a surface active im’rg‘ilh'!.

Quand cette ressource elle-méme est épuisée, on est
obligé d’avoir recours & I'emploi d'écrans absorbants et a
d'autres procédés équivalents sur lesquels je n'insisterai
pas ici. Tous ces procédés, plus ou moins imparfaits, suf-
fisent cependant pour guider les recherches.

Nous avons aussi mesuré le courant qui traverse le con-
densateur quand il est mis en circuit avec une batterie de
petits accumulateurs et un galyanométre sensible. La
nécessité de vérifier fréquemment la sensibilité du galya-
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nometre nous a empéchés d’employer cette méthode pour
les mesures courantes.

Détermination du poids atomigue du radium ("), —
Au cours de mon travail, j'ai, & plusicurs reprises, dérer-
miné le poids atomique du métal contenu dans des échan-
tillons de chlorure de baryum radifere. Cllariue fois qu'a
la suite d'un nouveau traitement javais une nouvelle pro-
vision de chlorure de baryum radifere & traiter, je poussais
la concentration aussi loin que possible, de fagon & obtenir
de 0%, 1 a 08,5 de matiére contenant presque toute Pacti-
vité du mélange. De cette petite quantité de matiére je
précipitais par 'alcool ou lacide chlorhydrique quelques
milligrammes de chlorure qui étaient destinés & Panalyse
spectrale.

Grice a4 son excellente méthode, Demarcay n’avait
hesoin que de cette quantité minime de matidére pour
obtenir la photographie du spectre de Pétincelle. Sur
le produit qui me restait je faisais une détermination de
poids a tomique,

Jai employé la méthode classique qui consiste i doser,
d I'état de chlorure d’argent, le chlore contenu dans un
poids connu de chlorure anhydre. Comme expérience de
contrdle, j'ai déterminé le poids atomique du baryum
par la méme méthode, dans les mémes conditions et avec
la méme quantité de matiére, of,5 d'abord, 0%, 1 seule-
ment  ensuite. Les nombres trouvés étaient Loujours
compris entre 137 et 138. J'ai vu ainsi que cette méthode

~donne des résultats satisfaisants, méme avec une aussi

faible quantité de maticre.
Les deux premiéres déterminations onl été faites avee
des chlorures, dont I'un était 230 fois et Vautre Goo fois

(') Mme Cunie, Comples rendus, 13 novembre 18gg, aoll 1goo
et 21 juillet r1goz.

ke
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plus actif que 'uranium. Ces deux .t‘.‘xi']él‘i{‘.'tlt'-(;‘.:} ont donnd,
a la précision des mesures pres, le. méme nombre que
Pexpérience faite avec le chlorure de baryum pur. On ne
pouvait done espérer de trouver une dilférence qu’en
employant un produit beaucoup plus actif. L'expérience
sutvante a ¢16 faite avee un chlorure dont activité étail
environ 3500 fois plus grande que celle de Puraniom;
cette expérience permit, pour la premiére fois, d’aperce-
voir une différence pelite, mais certaine; je trouvais, pour
le poids atomique moyen du métal contenu dans ce chlo-
rure, le nombre 140, qui indiquait que le poids atomique
du radium devait étre plus élevé que celui da baryum.
En employant des produits de plus en plus actifs et pré-
sentant le spectre du radium avee une intensité eroissante,
je constatais que les nombres obtenus allaient aussi en
croissant, comme on peut le voir dans le Tableau suivani
(A indique activité du chlorure, celle de Puranium étant

prise comme unité; M le poids atomique trouvé) :

A M.
3500 140 le spectre du radium est tres laible
jpo0 14t
. o | le spectre du radium est fort, mais celui du
=500 145,8 4 5
{  baryum domine de beauncoup
Ordre 5.8 $ les deux speetres ont une importance &
173 s
de ) 53T peu prés épale
’ I3 -n [3 1 N
grandeur, \ oAl le baryum nest présent gqu'a 'érat de
: Soh )
LONeast el { lrace.

Les nombres de la colonne A ne doivent éitre con-
sidérés que comme une indication grossiére. L'appré-
ciation de Pactivité des corps fortement radioactifs est,
en effel, difficile, pour diverses raisons dont il sera question
plus loin.

A la suite des traitements décrits plus haut, j'ai obtenu,
en mars 19o2, of, 12 dun chlorure de radium, dont
Demarcay a bien voulu faire Ianalyse spectrale. Ce
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chlorure de rvadium, daprés Popinion de  Demarecay,
élail sensiblement pur; cependant son spectre présentait
encore les trois raies principales du baryum avee une in-
lensilé notable.

Jai fait ayee ce chlorure (quatre déterminations suceces-
sives dont voiel les résultats :

Chlorure

de radium Chlorure

anhydre. d'argent. M.
P N R 0, 1130 200, 7
I ks 0,111q 223, 0
10 P e 0, 11137 0,1086 2998
IV..... 0,10925 0, 10645 2931

Fai entrepris alors une nouvelle purification de ce
chlorure, et je suis arrivée a obtenir une matiere beaucou P
plus pure encore, dans le spectre de laquelle les deux
raies les plus fortes du baryum sont trés faibles. Erant
donnée la sensibilité de la réaction spectrale du baryum,
Demarcay estime que ce chlorure purifié ne contient que
« des traces minimes de baryum mmcapables d'influencer
d'une fagon appréciable le poids atomique ». Jai fait trois
déterminations avee ce chlorure de radium parfaitement
pur. Voici les résultats :

Chlorure

de radium Chlorure

anhydre. d'argent. M.
Yoo 10,0900 0,08890 229,53
5 e 0,08036 0, 08607 295, 8
III..... ©0,0883y 0,0858g 294, 0

Ces nombres donnent une moyenne de 225, Ils ont éié
raleulés, de méme que les précédents, en considérant le
radium comme un élément bivalent, dont le chlorure a la
formule RaCl2, et en adoptant pour [‘argent et le chlore
les nombres Ag =107, 8; Cl = 33, 4.

Il vésulte de ces expériences que le poids atomique du
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cadium est Ra= 9225, Je considére ce nombre comme
exacl i une unilé pres.

Les pesées étaient faites avee une balance apériodigque
Curie, parfaitement réglée, précise au vingtieme de milli-
gramme. Cette balance, a lecture directe, permet de faire
des pesées tres rapides, ce qui est une condition essen-
tielle pour la pesée des chlorures anhydres de radium et
de baryum, qui absorbent lentement de Peau, malgré la
présence de corps desséchants dans la balance. Les ma-
tieres 4 peser étaient placdées dans un creuset de platine;
ce creusel ¢tait en usage depuis longtemps, et jlai vérilic
que son poids ne variait pas d'un dixigme de milligramme
au cours d'une :’lpr"l.‘ul.i(m.

Le chlorure hydraté obtenu par eristallisation était in—
troduit dans le creusel el chaullé 4 étuve pour étre frans-
formé en chlorure anhydre. L'expérience montre que,
lorsque le chlorure a ét¢ maintenu quelques heures i 100°,
son poids ne varie plus, méme lorsqu’on fait monter la
température i 200" et qu'on Iy maintient pendant quel-
ques heures. Le chlorure anhydre ainsi oblenu constitue
done un corps parfaitement défini.

Voici une série de mesures relatives a ce sujet : le chlo-
rure (198) est séché a 'étuve a 55° et placé dans un ex-
siccateur sur de lacide phosphorique anhydre; il perd
alors du poids trés lentement, ce qui prouve qu'il con-
tient encore de eau; pendant 12 heures, la perte a éte
de 3"s. On reporte le chlorure dans I'étuve et on laisse la
température monter a4 100°. Pendant cette opération, le
chlorure perd 6™, 3. Laissé dans 'étuve pendant 3 heures
15 minutes, il perd encore 2™, 5. On maintient la tempeé-
rature pendant 45 minutes entre 100° el 120% ce qui en-
traine une perte de poids de o™, 1. Laissé ensuite 30 mi-
nutes 4 125°, le chlorure ne peed rien. Maintenu ensuite
pendant 3o minutes a 150°, il perd o™, 1. Enfin, chauflé
pendant 4 heures & 200°, il éprouve une perte de poids

S e

1
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de o™8,15. Pendant loutes ces opérations, le creuset a
varié de o™ 0.

Apres chaque détermination de poids atomique, le ra-
dinm étatt ramend a 'état de chlorure de la maniére sui-
vante : la liqueur contenant aprés le dosage I'azotate de
vadium et l'azotate d’argent en exeeés était additionnée
Facide chlorhydrique pur, on séparait le chlorure dar-
gent par filtration; la liqueur était évaporée a sec plu-
sieurs fois ayee un exeds d’acide chlorhydrique pur.
Llexpérience montre qu’on peul ainsi ¢liminer compléte-
ment 'acide azotique.

Lie chlorure d’argent du dosage était toujours radioactif
et lumineux. Je me suis assurée qu’il n'avait pas entrainé
de quantité pondérable de radium, en déterminant la
(quantité d’'argent qui y était contenue. A cel eflet, le
chlorure dargent fondu contenu dans le creuset était
réduit par hydrogéne résultant de la décomposition de
lacide clalorl:ydrirpm étendu par le zine; apres lavage,
le creuset était pesé avec l'argent métallique qui y était
contenu.

Jai constaté également, dans une expérience, que le
poids du chlorure de radium régénéré était retrouvé le
méme qu’avant 'opération. Dans d’autres expériences, je
n’attendais pas, pour commencer une nouvelle opération,
que toutes les eaux de lavage fussent évaporées.

Ces vérificalions ne comportent pas la méme précision
que les expériences directes ; elles ont permis toutefois
de s’assurer qu'aucune erreur notable n’a été commise.

D’aprés ses propriétés chimiques, le radium est un élé-
ment de la série des alealino-terreux. Il est dans cette
série 'homologue supérieur du baryum.

D’aprés son poids atomique, le radium vient se placer
¢galement, dans le Tableau de Mendeleell, & la suite du
baryum dans la colonne des métaux alcalino-terreux et
sur la rangée qui contient déji Muranium et le thorium.
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Caractéres des sels de radium. — Lies sels de ra-
dium : chlorure, azotate, carbonate, sulfate, ont le méme
aspect que cenx de baryum, quand ils viennent d'étre preé-
parés a I'état solide, mais tous les sels de radium se co-
lorent avee le temps.

Les sels de radium sont tous lumineux dans I'obseurité.

Par leurs propriétés chimiques, les sels de radium sont
absolument analogues aux sels correspondants de baryum.
Cependant le chlorure de radium est moins soluble que
celui de baryum; la solubilité des azotates dans I'eau
semble étre sensiblement la méme.

Les sels de rvadium sont le sicge d'un dégagement de
chaleur spontané el continu.

Le chlorure de radium pur est paramagnétique. Son
coefficient d’aimantation spécifique K (rapport du mo-
ment magnétique de 'unité de masse a Pintensité du
champ) a é1é mesuré par MM. P. Curie et C. Chéneveau
au moyen d'un appareil établi par ces deux physiciens (!).
(e coefficient a été mesurdé par COmMParaison avee celul de
I'eau et corrigé de action du magnétisme de Pair. On a
Lrouve ainsi

K= 1,03 51070
Le chlorure de baryum pur est diamagnétique, son

coefficient d'aimantation spécifique est

K=—0,40x10""%

On trouve d’ailleurs, conformdment aux résullals preé-
cédents, qu'un chlorure de baryum radifére contenant
environ 17 pour 1oo de chlorure de radinm est diama-
enétique et posséde un coeflicient spécifique

K =— 0,203 10=% (2),

(V) Sociéte de Physique, 3 avril 1god.
(%) En 18gg, M. St. Meyer a annoncé que le carhonate de baryum
radifére était pavamagnétique ( Wied., Ann., t. LXVIID). Cependant




46 M. GURIE.

Fractionnement du chlorure de baryum ordinaire.
— Nous avons cherché & nous assurver si le chlorure de
baryum du commerce ne contenail pas de petites quan-
tités de chlorure de radium mappreéciables a notre appa-
veil de mesures. Pour cela, nous avons entrepris le frac-
tionnement d'une grande quantité de chlorure de baryum
du comunerce, t'5|n-."r‘nnl.'r‘.cm'c(-‘nll‘l'r par.ce |__>rm:.édt'.‘ la trace
de chlorure de radium si elle 8y trouvait.

doks de chlorure de baryum du commerce ont été dis-
sous dans Peau; la dissolution a é1é précipitée par de
Pacide chlorhydrique exempt d'acide sulfurique, ce qui a
fourni 20t de chlorure précipité. Celui-ci a é1é dissous
dans U'eau et préeipité partiellement par Iacide chlorhy-
drique, ce qui a donné 8.5 de chlorure précipité, Ce
chlorure a ¢1é soumis & la méthode de fraclionnement
employée pour le chlorure de baryum radifere, et 'on
a ¢éliminé A la téte du fractionnement 108 de chlorure
correspondant a la portion la moins soluble. Ce chlorure
ne montrait aucune radioactivilé dans notre a ppareil de
mesures; il ne contenail donc pas de radium; ce corps
est, par suile, absent des minerais qui fournissent le

baryum.

M. Meyer avait opéré avee un produit trés peu riche en radinm, el ne
contenant probablement que ' de sel de radium. Ce produit anrait da
se¢ montrer diamagnétique. Il est probable que ce corps conlenait une
petite impureté ferrifére.
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CHAPITRE IIL

RAYONNEMENT DES NOUVELLES SUBSTANCGES
RADIOACTIVES.

Procédés d’étude du rayonnement. — Pour éludier
le rayonnement émis par les substances radioactives, on
peut se servie de 'une quelconque des propriétés de ee
rayonnement. On peut done utiliser soit Paction des
rayons sur les plaques photographiques, soit leur pro-
priété dlioniser Uair et de le rendre conducteur, soit en—
core leur faculté de provoquer la fluorescence de certaines
substances. En parlant dorénavant de ces diverses ma—
nicres d’opérer, j'emploierai, pour abréger, les expres—
sions : méthode radiographique, méthode électrique, mé-
thode {luoroscopique.

Les deux premiéres ont é1é employées dés le début
pour étude des rayons uraniques; la méthode fluorosco-
pique ne peul s'appliquer qu'aux substances nouvelles,
fortement radioactives, car les substances faiblement
radioactives telles que I'uranium et le thorium ne pro-
duisent pas de fluorescence appréciable. La méthode élec-
trigque est la seule qui comporte des mesures d'intensité
I}N_'-.{:i:s:-:s; les deux autres sont surtout propres i donner
dce point de vue des résultats qualitatifs et ne peuvenl
fournir que des mesures d'intensité grossiéres. Les résul-
tats obtenus avee les trois méthodes considérées ne sont
jamais que teés grossicrement f'ouq.aél‘ahles entre eux el
peuvent ne pas élre comparables du tout. La plagque sen-
sible, le gaz qui s'ionise, I'écran fluorescent sont autani
de récepleurs auxquels on demande d’absorber Pénergie

i
|
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du l‘a__y'mnlelnf:ul et de la transformer en un aulre mode
d’énergie : énergie chimique, énergie lonique ou énergie
[umineuse. Chaque récepleur absorbe une fraction du
rayonnement (ui dépend essentiellement de sa nature. On
verra dailleurs plus loin que le rayonnement est com-
plexe; les portions du rayonnement absorbées par les
diflérents récepleurs peuvent dilférer entre elles quantita-
livement et gualitativement. Eunfin, il n'est ni évident, ni
méme probable, que I'énergie absorbée soit enti¢rement
transformée par le réceptenr en la forme que nous dési-
rons observer; une lnu'lif-. de cetle 1':11(:1'gir: peut se lrouver
transformée en chaleur, en émission de vayonnements se-
condaires. qui, suivant le cas. seronl ou ne seront pas
utilisés pour la production du phénomene observé, en
action chimique différente de celle que I'on observe, ete.,
et. 1d encore, Peffet utile du récepteur, pour le but que
nous nous proposons, dépend essentiellement de la na-
Lure de ce réeepteur.

Comparons deux échantillons radioactifs dont I'un con-
tient du radium et Pautve du polonium, et qui sont éga-
lement actifs dans Pappareil a plateaux de la figure 1.
Si Ion recouyre chacun d’eux d'une feuille minee d'alu-
minium, le second paraitra considérablement moins actif
que le premier, et il en sera de méme si on les place sous
le méme écran fluorescent, quand ce dernier est assez
¢pais, ou qulil est placé & une certaine distance des deux

substances radioactives.

Energie du rayonnement. — Quelle que soit la mé-
thode de recherches employéde, on trouve toujours que
I'énergie du rayonnement des substances radioactives
nouvelles est considérablement plus grande que celle de
Puranium et du thorium. Clestainsi que, & petite distance,
une plaque photographique est impressionnée, pour ainsi

dire, instantanément, alors qu’une pose de 24 heuores
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est nécessaire quand on opére avee Puranium et le tho-
rium. Un écran {luorescent est vivement illuminé an con-
tact des substances radioactives nouvelles, alors qu’ancune
trace de luminosité ne se voit avee I'uranium et le tho-
rium. Enfin, Paction ionisante sur Pair est aussi considé-
rablement plus intense, dans le rapport de ro® environ.
Mais il n’est, & vrai dirve, |)|l|5 possible d’évaluer Vinten-
suté totale du rayonnement, comme pour I'uranium, par
la méthode électrique décrite au début ( fig. 1). En effet,
dans le cas de l'uranium, par exemple, le rayonnement
est tres approximativement absorbé dans la couche d’air
qui sépare les plateaux, et le courant limite est atteint
pour une tension de 100 volts. Mais il n'en est plus de méme
pour les substances fortement radioactives. Une partie du
rayonnement du radium est constituée par des rayons
trés pénétrants qui traversent le condensateur et les pla-
teaux métalliques, et ne sont nullement utilisés a ioniser
lair entre les plateanx. De plus le courant limite ne peut
pas toujours étre obtenu pour les tensions dont on dis-
pose; c’est ainsi que, pour le polonium trés actif, le eou-
rant est encore proportionnel & la tension entre 100 el
Soo volts. Les conditions expérimentales qui donnent ala
mesure une signification simple ne sont done pas réa-
lisées, et, par suite, les nombres obtenus ne peuvent étre
considérds comme donnant la mesure du rayonnement
total ; ils ne constituent, & ce point de vue, qu'une ap-
proximation grossiere.

Nature compleze du rayonnement. — Les travaux de
divers physiciens (MM. Becquerel, Meyer et von Schwei-
dler, Giesel, Villard, Rutherford, M. et Mwe Curie) ont
montré que le rayonnement des substances radioactives
est.un rayonnement treés complexe. 1l convient de distin-
guer trois espeees de rayons que je désignerai, suivant la
notation adoptée par M. Rutherford, par leslettres o, 3 et s

C. 4
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1Y Les rayons o sonl des rayons Irés peu péuéh-arilﬁ qut
semblent constituer la plus grosse partie de rayonnement.
Ces rayons sonl caractérists par les lois suivant lesquelles
ils sont absorhés par la matiére. Le champ magnétigue
agit tres faiblement sur ces rayons, et on les a considérés
toul d’abord comme insensibles & Paction de ce champ.
Cependant, dans un champ magnétique intense, les
vaxons = sont légérement déviés; la déviation se produit
de la méme manicre que dans le cas des rayons catho-
diques, mais le sens de la déyiation est venverse; il
est le méme que pour les rayons canaux des tubes de
Crookes.

52 Les rayons [ sont des rayons moins absorbables
dans leur ensemble que les préeédents. Ils sont déviés
par un champ magnétique de la méme maniére et dans le
méme sens que les rayons cathodiques.

3 Les rayons v sonl des rayons péndétrants insensibles
A laction du champ magnétique et comparables auxrayons
de Rintgen.

Les rayons d'un méme groupe peuyent avolr un pou-
voir de pénétration qui varie dans des limites trés élen-
dues, comme cela a é1é prouvé pour les rayons 3.

Imaginons 'expérience suivante : le radinm R esl p.la(:c':l
au fond d'une petite cavité profonde creusce dans un
bloe de plomb P (fig. 4). Un faisceau de rayons recti-
ligne et peu épanoui s’échappe de la cuve. Supposons que,
dans la région qui entoure la cuve, on établisse un champ
magnétique uniforme, teés intense, normal au plan de la
figure et dirigé vers Parviere de ce plan. Les trois groupes
de rayons o, @, v se trouveront séparés. Les rayons y peu
intenses continuent leur trajel rectiligne sans trace de
déviation. Les rayons & sont dévids a la facon de rayons
sathodiques et déerivent dans le plan de la figure des tra-
jectoires civenlaires dont le rayon varie dans des limites
étendues. Sila cuve est placée sur une plague photogra-
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phique AC, la portion BC de la plaque qui regoit les
ayons 3 est impressionnée. Enfin, les rayons o forment
un faiseceau trés intense qui est dévié légerement et qui
est assez rapidement absorbé par I'air. Ces rayons dé-
crivent, dans le plan de la figure, une trajectoire dont le
rayon de courbure est trés grand, le sens de la déviation
étant 'inverse de celui qui a lien pour les rayons .
Sil'onreconvre la cuye d'un éeran minge en aluminium,

L €

(0™, 1 d’épaisseur), les rayons o sont en trés grande
partie supprimds, les rayons 3 le sont bien moins et les
rayons y ne semblent pas absorbés notablement.

L’expérience que je viens de déerire n'a pas ¢ié réa-
lisée sous cette forme, et I'on verra dans la suite quelles
sont les expériences qui montrent Paction du champ ma-
gnétique sur les divers groupes de rayons.

Action du champ magnétiqgue. — On a va que les
rayons ¢mis par les substances radioactives ont un grand
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nombre de propriélés communes aux rayons cathodiques
et aux rayons Rontgen. Aussi bien les rayons cathodiques
qﬁe les rayons Rontgen ionisent l'air, agissent sur les
plaques photographiques, excitent la fluorescence, n’é-
prouvent pas de réflexion réguliére. Mais les rayons ca-
thodiques différent des rayons Réntgen en ce qu’ils sont
déviés de leur trajet rectiligne par l'action du champ
magnétique et en ce quils transportent des charges d’¢-
lectricité négative.

Le fait que le champ magnétique agit sur les rayons
émis par les substances radioactives a ¢1é déeouvert
presque simultanément par MM. Giesel, Meyer et von
Schweidler et Beequerel (V). Ces physiciens ont reconnu
que les rayons des substances radioactives sont déviés
par le champ magnétique de la méme facon et dans le
méme sens que les rayons cathodiques; leurs obser-
vations se rapportaient aux rayons 3.

M. Curie a montré que le rayonnement du radium
comporte deux groupes de rayons bien distincts, dont
Pun est facilement dévié par le champ magnétique
(rayons @) alors que l'autre reste insensible a l'action
de ce champ (rayons o et y dont Pensemble ¢tait désigné
par le nom de rayons non déviables) (*).

M. Becquerel n’a pas observé d’émission de rayons
genre cathodique par les échantillons de polonium pré-
parés par nous. Clest, au contraire, sur un échantillon
de polonium, préparé par lui, que M. Giesel a observé
pour la premiére fois l'effel du champ magnétique. De
tous les échantillons de polonium, préparés par nous,
aucun n’a jamais donné lieu a une émission de rayons
genre cathodique.

(') Gigsen, FFied. Ann., 2 novembre 18gg. — MEYER €L von
SenweibLER, Acad. Anzeiger Wien, 3 et g novembre 1899, — Brc-
QUEREL, Comptes rendus, 11 déecembre 18qq.

(?) P. Cumiz, Comples rendus, 8 janvier 1goo.
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Le polonium de M. Giesel n'émet des rayons genre
r'.aLhrJLliqun que t:luuml il est récemment préparé, et il est
probable que I'émission est due au phénoméne de radio-
activité induite dont il sera question plus loin.

Voici les expériences qui prouvent qu'une partie du
rayonnement du radium et une partie seulement est con-
stituc¢e par des rayons facilement déviables (rayons 3).
Ces expériences ont ¢été faites par la méthode élec-
trique ('),

Le corps radioactif (fig. 5) envoie des radiations
suivant la direction AD entre les plateaux P et P/ Le
plateau P est maintenu au potentiel de 500 volts, le pla-
teau P’ est relié & un électrométre el i un quartz prézo-
¢lectrique. On mesure lintensité du courant qui passe
dans l'air sous l'influence des radiations. On peut & vo-

Fig. 5.
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lonté établiv le champ magnétique d’un éleciro-aimant
normalemeént au plan de la figure dans toute la région
EEEE. Si les rayons sont déviés, méme faiblement, ils
ne pénctrent plus entre les plateaux, et le courant est

(') P. Cumik, Comptes rendus, 8 janvier 1000

e -



o

94 M. CURIE.

supprimé. La région ot passent les rayons est entourée
par les masses de plomb B, B, B” et par les armatures de
I’électro-aimant ; quand les rayons sont dévids, ils sont
absorbés par les masses de plomb B et B'.

Les vésultats obtenus dépendent essentiellement de la
distance AD du corps radiant A a Pentrée du condensateur
en D. Si la distance AD est assez grande (supérieure
i j‘:“‘}, la plus erande |':m‘Li.H (9o pour 100 environ) des

rayons du radium qui arrivent au condensateur sont

déviés el supprimés pour un champ de 2500 unités. Ces

rayons sont des rayons 3. Si la distance AD est plus
faible que 65™™, une partie moins importante des rayons
est déviée par laction du champ; cette partie est d'ail-
leurs déja complétement dévide par un champ de
2500 unités, et la proportion de rayons supprimés n’aug-
mente pas quand on fait croitre le champ de 2500 a
~000 unités.

La proportion des rayons non supprimés par le champ
est dautant plus grande que la distance AD entre le
corps radiant et le condensateur est plus petite. Pour les
distances faibles les rayons qui peuvent étre dévids faci-
lement ne constituent plus qu'une trés faible fraction du
rayonneiment to tal.

Les rayons pénétrants sont donc, en majeure partie,
des rayons déviables genre cathodique (rayons B).

Avec le dispositif expérimental qui vient d’étre déerit,
I'action du champ magnétique sur les rayons o ne pouvait
guére étre observée pour les champs employés. Le rayon-
nement trés important, en apparence non déviable, ab-
servé & petile distance de la source radiante, était consli-
tué par les rayons o; le rayonnement non déviable
observé & grande distance était constitué par les rayons v.

Lorsque l'on tamise le faisceau au travers d'une lame
absorbante (aluminium ou papier noir), les rayons qui
passent sont presque tous déviés par le champ, de telle
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sorte qu'a l'aide de I'écran et du champ magnétique
presque tout le rayonnement est supprimé dans le con-
densateur, ce qui reste n’étant alors di qu’aux rayons v,
dont la proportion est faible. Quant aux rayons o, ils sont
absorbés par I'éeran.

Une lame d'aluminium de 5 de millimétre d’épaisseur
suffit pour supprimer presque tous les rayons diffici-
lement déviables, quand la substance est assez loin du
condensateur ; pour des distances |J|us ||e_‘.!il.¢;r:¢ (3.-1"'“‘ el
51y, deux feuilles d’aluminium au = sont ndcessaires
pour obtenir ce résultat.

On a fait des mesures semblables sur quatre substanees
radiferes (chlorures ou carbonates) d'activité tres diffé-
rente ; les vésultats obtenus ont 616 teés analogues.

On peut remarquer que, pour tous les échantillons, les
rayons pénétrants déyiables i Paimant (rayons ) ne sont
qu'une faible partie du rayonnement total; ils n'inter-
viennent que pour une faible part dans les mesures ot
l'on ulilise le rayonnement iult"g'l';ﬂ pour |)I'I'll_|lIiI‘L‘. la
conductibilité de aire.

On peut étudier la radiation ¢émise par le polonium
parla méthode éleetrique. Quand on fait varier la distance
AD du polonium au condensateur, on n'observe d’abord
aucun courant tant que la distance est assez grande ;
quand on rapproche le polonium, on observe que, pour
une certaine distance qui était de 4 pour I'échantillon
étudié¢, le rayonnement se fait teés brusquement sentir
avec une assez grande intensité ; le courant augmente
ensuite régulitrement si Pon continue & rapprocher le
polonium, mais le champ magnétique ne produil pas
d’elfer appréciable dans ces conditions. 1l semble que le
onnement du polonium soit délimité dans 'espace et

dépasse i peine dans I'air une sorte de gaine entourant
la substance sur I'épaisseur de quelques centimétres.
Il convient de faire des réserves géncrales importanies
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sur la signification des expériences que je viens de dé-
erive. Quand jindique la proportion des rayons déyiés
par l'aimanl, il s’agit seulement des radiations suscep-
tibles d’actionner un courant dans le condensateur. En
employant comme réactif des rayons de Becquerel la
[luorescence ou I'action sur les plaques photographiques,
la proportion serait probablement différente, une mesure
d'intensité n'ayant généralement un sens que pour la
méthode de mesures employée.

Les rayons du polonium sont des rayons du genre o.
Dans les expériences que je viens de déerire, on n'a
observé aucun effet du champ magnétique sur ces rayons,
mais le dispositif expérimental était tel qu’une faible dé-
viation passait inapercue.

Des expériences faites par la méthode radiographique
ont confirmé les résultats de celles qui précédent. En
employant le radinm comme source radiante, el en rece-
vant l'impression sur une plaque paralléle an faiscean
primitif et normale au champ, on obtient la trace trés
nette de deux faisceaux séparés par I'action du champ,
P'un dévié, 'autre non dévié. Les rayons § constituent le
faisceau dévié; les rayons o étant peu déviés se con-
fondent sensiblement avee le faisceau non dévié des
rayons 7.

Rayons déviables 3. — 1l résultait des expériences
de MM. Giesel et de MM. Meyer et von Schweidler que le
rayonnement des corps radioactifs est au moins en partie
dévié par un champ magnétique, et que la déviation se
fait comme pour les rayons cathodiques. M. Becquerel a
étudié l'action du champ sur les rayons par la méthode
radiographique ('). Le dispositif expérimental employé
était celui de la figure 4. Le radium était placé dans la

(') BrEcQUEREL, Comptes rendus, L. CXXX, p. 206, 372, 810.
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cuye en plomb P, et cette cuve étail posée sur la face sen-
sible d’'une plaque photographique AC enveloppée de pa-
pier noir. Le toul étail placé entre les poles d'un électro-
aimant, le champ magnétique étant normal au plan de la
figure. '

Si le champ est dirigé vers arriere de ce plan, la partie
BC de la plaque se trouve impressionnée par des rayons
qui, ayant déerit des trajectoires circulaires, sont rabatlus
sur la plaque et viennent la couper & angle droit. Ces
ayons sont des rayons (.

M. Becquerel a montré que Pimpression constitue une
large bande diffuse, véritable spectre conlinu, montrant
que le faiscean de rayons déviables émis par la source
est constitué par une infinité de radiations inégalement
déviables. Si l'on recouvre la gélatine de la plaque de di-
vers écrans absorbants (papier, verre, mélaux), une por-
tion du spectre se trouve supprimée, et I'on constate que
les rayons les plus déviés par le champ magnétique, autre-
ment dit ceux qui donnent la plus petite valeur du rayon
de la trajectoire circulaire, sont le plus fortement absorbés.
Pour chaque écran I'impression sur la plaque ne com-
mence qu’d une certaine distance de la source radiante,
cette distance étant d’autant plus grande que l'éecran est
plus absorbant.

Charge des rayons déviables. — Les rayons catho-
diques sont, comme I'a montré M. Perrin, chargés d'élec-
tricité négative ('). De plus ils peuvent, d’aprés les
expériences de M. Perrin et de M. Lenard (2), transporter
leur charge & travers des enveloppes métalliques réunies
ala terre el & travers des lames isolantes. En tout point,
ou les rayons cathodiques sont absorbés, se fait un déga-

(1) Comptes rendus, t. CXXI, p. 1130. Annales de Chimie et de
Physique, L. 11, 1897,
(%) LeNamD, Wied. Ann., t. LX1V, p. 279.
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gement continu d’électricité négative. Nous ayons constlalé
4 o i s
quil en est de méme pour les rayons déviables B du ra-

divm. Les reyons déciables B du radium sont chargds

d’électricité négative (V).

Etalons la substance radioactive sur I'un des plateaux d'un
condensateur, ce plateau étant relié métalliquement i la terre;
le secand plateau est velié A un électrométre, il recoit et abeorbe
les rayons émis par la substance. Si les rayons sont chargés, on
doit observer une arvivée econtinge d’électricité i 'électrométre.
Cetle expérience, réalisée dans IYair, ne nous a pas permis de
déceler une charge des rayons, mais I'expérience ainsi faite n'est
pas sensible. L'aiv entre les plateaux étant rendn conducteur par
les rayons, I'électrométre n'est plus isolé et ne peut accuser que
des charges assez fortes,

Pour que les rayons 2 ne puissent apporter de trouble dans
I'expérience, on peut les supprimer en recouvrant le source ra-
diante d'un éeran métallique mince; le résultat de I'expérience
n'est pas modifié (2),

Nous avons sans plus de succés répété cette expérience dans
Pair en faisant peénétrer les rayons dans Pintéricur d'un eylindre
de Faraday en relation avee I'électrometre {3y

On pouvait déja se rendre comple, daprés les expé-
riences qui précedent, que la charge des rayons du pro-
duit radiant employé était faible.

Pour constater un faible dégagement d’électricité sur
le conducteur qui absorbe les ayons, il faut que ce con-

(1) M. et M= Cuonrie, Comptes rendus, » mars 1500,
(*) A vrai dire, dans ces expériences, on abserve Loujours une dévia-
tion & Iélectrométre, mais il est facile de se vendre comple que ce
déplacement est un eflet de la force cleetromotrice de contact qui
existe entre le platean relié 4 Pélectrométre ol los conducteurs voisins;
cetle force électromotrice fait dévier I'électrométre, grice 4 la con-
ductibilité de Pair soumis au rayonnement du radium,

(*) Le dispasitif du eylindre de Furaday n'cst pas nécessaire, mais il
pourrait présenter quelques dvantages dans le cas oi il se produivait
une forte diffusion des rayons pur les parois frappées. On pourrait
espeérer ainsi recueilliv et utiliser ces vayons dillusés, sl y en a.
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ducteur soit bien isolé électriquement; pour ohteniv ce
résultat. il est nécessaire de le mettre a V'abri de I'air, soit
en le placant dans un tube avec un vide trés parfait, soil
en lentourant d’un bon diélectrique solide. (est ce der-
nier dispositif que nous avons employé.

Un disque conducteur MM ( fig. 6) est reli¢ par la tige
métallique ¢ a I'électrométre; disque et tige sonl com-
pletement entourés de matiéve isolante ii; le loul est
recouvert d’une enveloppe métallique EEEE qui est ¢n
communication électrique avee la terre. Sur 'une des
faces du disque, l'isolant pp et Penveloppe métallique
sont tres minees. (Vest cette face qui est exposée au rayon—
nement du sel de baryum radifere R, placé 4 I'extérienr
dans une auge en ||Ioml_1 ('). Les rayons émis par le ra-
dium traversent Uenveloppe métallique et la lame iso-
lante pp, et sont absorbés par le disque métallique MM.
Celui-ci est alors le sitge d'un dégagement continu ¢l
constant d’éleetricité négative que I'on constate a I'élee-

Fig. 6.

o
; Ve
ity

trométre et que l'on mesure & aide du quartz piézoélec-
Lrique.
Le courant ainsi créé est trés faible. Avec du chlorure

de baryum radifere tees actif formant une couche de 2,5
J

(1) L’enveloppe isolante doit étre parfaitement continue. Toute fis-
sure remplie d'air allant du conducleur inlérieur jusqu'a I'enveloppe
métallique est une canse de courant di aux forces électromotrices de
contact utilisant la conductibilité de Pair sous l'action du radium.
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de surface et de 0, o d’épaisseur, on obtient un courant
de Vordre de grandeur de 10~ ampere, les rayons utilisés
ayant traversé, avant d’étre absorhés par le disque MM,
une épaisseur d’aluminium de o™, 01 el une épaisseur
d’ébonite de o™, 3.

Nous avons employé successivement du plomb, du
cuivre et du zine pour le disque MM, de 1'ébonite et de la
paraffine pour I'isolant; les résultats obtenus ont été les
mémes.

Le courant diminue quand on éloigne la source ra-
diante R, ou quand on emploie un produit moins actif.

Nous avons encore obtenu les mémes résultats en rem-—
placant le disque MM par un cylindre de Faraday rempli
d’air, mais enveloppé extérieurement par une matiére iso-
lante. Llouverture du cylindre; fermée par la plaque
isolante minee pp, était alors en face de la source ra-
diante. '

Enfin nous avons fait P'expérience inverse, qui consiste
A placer Vauge de plomb avee le radium au milieu de la
maliere isolante et en relation avee I'électrométre (fig.7),

B

g

le tout érant enveloppé par enceinte métallique relide a

la terre. 1

Dans ces conditions, on observe & I'électrométre que
le radium prend une charge positive et égale en grandeur
a la charge négative de la premiere expérience. Les rayons
du radium traversent la plaque diélectrique mince pp et
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quittent le conducteur intérieur en emportant de 'élec-
tricité négative.

Les rayons o du radium n'interviennent pas dans ees
expériences, ¢lant absorbés presque totalement par une
¢paisseur extrémement faible de matiere. La méthode qui
vient d’étre décerite ne convient pas non plus pour 'étude
de la charge des rayons du polonium, ces rayons étant
également trés pen peéndtrants. Nous n'avons observé
aucun indice de charge avec du polonium, qui émet seu-
lement des rayons o mais, pour la raison qui pré-
cede, on ne peut tirer de celle expérience aucune con-
clusion.

Ainsi, dans le cas des rayons déviables 8 du radinm,
comme dans le cas des rayons cathodiques, les rayons
transportent de 1'électricité. Or, jusqu’ici on n’a jamais
reconnu |'existence de charges électriques non lides a la
matiere. On est done amené & se servir, dans étude de
I'émission des rayons déviables § du radium, de la méme
théorie que celle actuellement en usage pour I'étude des
rayons cathodiques. Dans cette théorie ]Jaﬁstir;ll.lc, qui a
été formulée par Sic W. Crookes, puis développée et
complétée par M. J.-J. Thompson, les rayons catho-
diques sont constitués par des particules extrémement
ténues qui sont laneées a partir de la cathode avec une
tres grande vitesse, el qui sont chargées d’électricité né-
gative. On peut de méme concevoir que le radinum envoie
dans Pespace des particules chargées négativement.

Un échantillon de radiuvm renfermé dans une enve-
loppe solide, mince, parfaitement isolante, doit se charger
spontanément a un potentiel teés élevé. Dans hypothése
balistique le potentiel augmenterait, jusqu'a ce que la
différence de potentiel avee les conducteurs environnants
devint suffisante pour empécher I'éloignement des parti-
cules électrisées émises et amener leur retour a la source
radiante.
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Nous avons réalisé par hasard Uexpérience dont il est
question ici. Un ¢échantillon de radium tres actif était
enfermé depuis longtemps dans une ampoule de verre.
Pour ouvrir 'ampoule, nous avons fait avee un couteau a
verre un lrail sur le verre. A ce mpmenl nous avons en-
tendu nettement le brutt d'une étincelle, et en observant
ensuite Pampoule & la loupe, nous avons apercu que le
verre avail été perforé par une étincelle a Uendroit ot il
s’était trouyé aminet par le trait. Le phénoméne qui s'est
produit la est exactement comparable a4 la rupture du
verre d'une bouteille de Leyde trop chargée.

Le méme phénoméne s'est reproduil avee une autre
}ll'll})()l]l!‘!. De }'Illl."u.. au moment ou 'étincelle a delaté,
M. Cuarie qui tenait l'ampoule ressentit dans les doigts la
secousse électrique due i la décharge.

Certains verres ont de bonnes propriéiés isolantes.
Si P'on enferme le radium dans une ampoule de verre
scellée et bien isolante, on peut sattendre & ce que
cette ampoule & un moment donné se perce spontané-
ment.

Le radium est le premier exemple d’un corps que
se charge spontanément d’électricite.

Aection dw champ clectrique sur les rayons deévia-
bles b du radium. — Les rayons déviables § du radium
étant assimilés & des rayons cathodiques doivent étre
déviés par un champ dlectrique de la méme fagon que
ces derniers, c'est-a-dire comme le serait une particule
matérielle chargée négativement et lanedée dans l'espace
avee une grande vitesse. L'existence de cette déviation a
¢1¢é montrée, d'une part, par M. Dorn ('), d'autre part,
par M. Becquerel (2).

(') Donn, Abh. Halle, mars rgoo,
(*) BecaveEner, Comptes rendus, t. CXXX, p. 8iq.
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Considérons un rayon qui traverse I'espace situé entre
les deux plateaux d'un condensateur. Supposons la direc-
tion du rayon |>um]|{'-'|ﬁ'. aunx |_1|ﬂ|.e;'||:x. ('_-'\)tlnl'u‘! on établit
entre ces derniers un champ électrique, le rayon est
soumis a I'action de ce champ uniforme sur toute la lon-
guenr du trajet dans le condensateur, soit {. En vertu de
cette action le rayon est dévié vers le platean positif et
déerit un are de parabole; en sortant du champ il con-
tinue son chemin en ligne droite suivant la tangentle &
are de parabole au point de sortie. On peut recevoir le
rayon sur une plague photographique normale & sa direc-
tion primitive. On observe I'impression produite sur la
plaque quand le champ est nul et quand le champ a une
valeur connue, et Pon déduit de 14 la valeur de la dévia-
tion 3, qui est la distance des points, oit la nouvelle direc-
tion du rayon et sa divection primitive rencontrenl un
méme plan normal & la direction primitive. Si £ est la
distance de ce plan au condensateur, ¢'est-a-dire a la
limite du champ, on a, par un caleul simple,

m étant la masse de la particule en mouvement, e sa
charge, ¢ sa vitesse et IF' la valeur du champ.

Les expériences de M. Becquerel lui ont permis de
donner une valeur approchée de .

Rapport de la charge a la masse pour une par-
ticule, chargée négativement, émise par le radium.
~— Quand une particule matérielle, ayant la masse m et la
charge négative e, est lancée avec une vitesse ¢ dans un
champ magnétique uniforme normal & sa vitesse initiale,
celle particule déerit dans un plan normal au champ et

yassant par sa vitesse initiale un are de cerele de rayon o
W 1
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tel que, H étant la valeur du champ, on a la relation

Ho = % .

Si 'on a mesuré pour un meéme rayon la déviation
électrique & et le rayon de courbure p dans un champ
magnélique, on pourra, de ces deux expériences, tiver les
valeurs du rapport ;:—1 et de la vitesse ¢.

Les expériences de M. Becquerel ont fourni une pre-
mic¢re indication & ce sujet. Elles ont donné pour le rap-
port ;f—! une valeur approchée égale a 107 unités électro-
magnétiques absolues, et pour ¢ une grandeur égale @
1,6 ><10'%. Ces valeurs sont du méme ordre de gran-
deur que pour les rayons cathodiques.

Des expériences précises onl 6té faites sur le méme
sujet par M. Kaufmann (). Ce physicien a soumis un fais-
ceau trés étroil de rayons du radium a Iaction simultanée
d'un champ électrique et d'un champ magnétique, les
deux champs étant uniformes et ayant une méme direc-
Llion, normale & la direction primitive du faisceau. L'im-
pression produite sur une plagque normale au faiscean pri-
mitif et placée au-dessus des limites du champ par rapport
4 la source prend la forme d'une courbe, dont chaque
point correspond a I'un des rayons du faiscean primitif
hétérogene. Les rayons les plus pénétrants et les moins
déviables sont d’ailleurs ceux dont la vitesse est la plus
grande.

Il résulte des expériences de M. Kaufmann que pour
les rayons du radium, dont la vitesse est notablement
supérieure a4 celle des rayons cathodiques, le rapport

(4 5 . (3
— ya en diminuant quand la vitesse augmente.
1 5

(1) Kavrnany, Nachrichien . k. Gesell. d. Wiss. su Geeltingen,
101, Heft 2.
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D’aprés les travaux de J.-J. Thomson et de Town-
send (') nous devons admettre que la particule en mou-
vement, qui constitue le rayon, posséde une charge e égale
a celle transportée par un atome d’hydrogéne dans I'élec-
trolyse, cette charge étant la méme pour tous les rayons.
On est done conduit 4 conclure que la masse de la
particule m va en augmentant quand la vitesse aug-
mente.

Or, des considérations théoriques conduisent & conce-
voir que linertie de la particule est précisément due &
son état de charge en mouvement, la vitesse d’une charge
électrique en mouvement ne pouvant étre modifiée sans
dépense d'énergic. Autrement dit, l'inertie de la particule
est d’origine électl‘onmgnélique, et la masse de la parti-
cule est au moins en partie une masse apparente ou masse
électromagnétique. M. Abraham (*) va plus loin et sup-
pose que la masse de la particule est entiérement une
masse électromagnétique. Si dans cette hypothese on cal-
cule la valeur de cette masse m pour une vitesse connue ¢,
on trouve que ne tend vers Pinfini quand ¢ tend vers la
vitesse de la lumiére, et que m tend vers une valeur con-
stante quand la vitesse ¢ est trés inférieure 3 celle de la
lumiere. Les expériences de M. Kaufmann sont en accord
avee les vésultats de cette théorie dont importance est
grande, puisqu'elle permet de prévoir la possibilité d’éta-
blir les bases de la mécanique sur la dynamique de petits
centres malériels chargés en état de mouvement (*).

(') Trnomson, Phil. Mag., t. XLVT, 1838. — TownsEND, Phil. Trans..
t. CXCV, 1go1.

(*) Anranam, Nachrichten d. k. Gesell. d. Wiss. su Geettingen,
o2, Heft 1.

(%) Quelques développements sur cette question ainsi qu'une étude
irés compléte des centres matériels chargés ( électrons ou corpuscules )
et les références des travaux velatifs se trouvent dans la Thése do
M. Langevin.

C. < 1 H
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Voici les nombres obtenus par M. Kaufmann pour

:
}% (218t
¢
m

unités ,cm

¢lectromagnétiques. ¥ Sec

{ pour les rayons catho-

[l 1B T ISR PR e 2 T -
! {  digques.

il Eaibyie s S SUT

Eilee W NSNS s

i s pour les rayons du ra—
0.7 b o/t lata aidlay 2494 u - ;i -

1 29 dinm ( Kaufmann),
Q.77 Ll sals e nle 2,72 ) .
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M. Kaufmann conclut de la comparaison de ses expé-
viences avee la théorie, que la valeur limite du rapport ,L,,
pour les rayons du radium de vitesse relativement faible
serait la méme que la valear de % pour les rayons catho-
diques.

Les expériences les plus completes de M. Kaufmann
ont été faites avec un grain minuscule de chlorure de
radium pur, que nous avons mis a sa disposition.

Daprés les expériences de M. Kaufmann certains
rayons 3 du radium possedent une vilesse Lres voisine de
celle de la lumiére. On comprend que ces rayons si ra-
pides puissent jouir d'un pouyoir péndtrant tres grand

vis=a-vis de la matidre.

Action du champ magnétique sur les rayons o. ——
Dans un travail récent, M. Rutherford a annoncé (1) que,
dans un champ magnétique ou dlectrique puissant, les
rayons « du radium sont légerement déviés & la facon de
particules électrisées positivement el animées dune
grande vitesse. M. Rutherford conclut de ses expériences

(') Rurnenrorp, Physik, Zeitschrift, 15 janyier 1go3.




RECHERCHES SUR LES SUBSTANCES RADIOACTIVES. G
que la vitesse des rayons o est de Pordre de grandeur
o g €I 0B 1 .
2,0 > 10" — el que le rapport — pour ces rayons est de

: sec m 2

Pordre de grandeur 6 < 10?, soit 10* fois plus grand que
pour les rayons déviables 8. On verra plus loin que ces
conclusions de M. Rutherford sont en accord avec les
propriétés antérieurement connues du rayonnement x, et
qu’elles rendent compte, au moins en partie, de la loi
d’absorption de ce rayonnement.

Les expériences de M. Rutherford ont été confirmées
par M. Becquerel. M. Becquerel a montré, de plus, que
les rayons du polonium se comportent dans un champ
magnétique comme les rayons o du radium et qu’iks
semblent prendre, a champ égal, la méme courbure que
ces derniers. Il résulle aussi des expériences de M. Bec-
querel que lesrayons o ne semblent pas former de spectre
magnétique, mais se comportent plutét comme un rayon-
nement homogéne, fous les rayons élant également
déviés (V).

M. Des Coudres a fait une mesure de la déviation élec—
irique et de la déviation magnétique des rayons o du
radinm dans le vide. Il a trouvé pour la vitesse de ces

e cm
rayons ¢ = 1,05 > 10" — et pour le rapport de la charge
p j see - :

a la masse% = 6400 en unités électromagnétiques (2).
La vitesse des rayons o est done environ 2o fois plus
faible que celle de la lumiére. Le rapport :_fE est du méme
ordre de grandeur que celui que on trouve pour I"hydro-
géne dans I'électrolyse : .7:’? = 650. S1 donc on admet que

la charge de chaque projectile est la méme que celle d'un
atome d’hydrogéne dans I'électrolyse, on en conclut que

(') BecouEREL, Comptes rendus des 26 janvier et 16 février 1903,
(*) Des CoubRes, Physik. Zeitschrift., 1°F juin 1go3.
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la masse de ce projectile est du méme ordre de grandeur
que celle d’un atome d’hydrogéne.

Or nous venons de voir que, pour les rayons catho-
diques et pour les rayons § du radium les plus lents, le
rapport % est égal & 1,865 ><107; ce rapport est donc
environ 2000 fois plus grand que celui oblenu dans Pélec-
trolyse. La charge de la particule chargée négativementl
élant supposée la méme que celle d'un atome d’hydrogéne,
sa masse limite pour les vitesses relativement faibles
serait donc environ 2000 fois plus petite que celle d’un
atome d’hydrogéne.

Les projectiles qui constituent les rayons 3 sonl donc
a la fois beaucoup plus petits et animés d’une vitesse
plus grande que ceux qui constituent les rayons «. On
comprend alors facilement que les premiers possédent un
pouvoir pénétrant bien plus grand que les seconds.

Action du champ magnétique sur les rayons des
autres substances radioactives. — On yient de voir que
le radium émet des rayons o assimilables aux rayons
canaux, des rayons (5 assimilables aux rayons cathodiques
et des rayons pénélrants et non déyiables v. Le polonium
n’émel que des rayons o. Parmi les autres substances
vadioactives, l'actinium semble se comporter comme le
radium, mais 'étude du rayonnement de ce corps n'est
pas encore aussi avancée que celle du rayonnement du
radium. Quant aux substances faiblement radioaclives,
on sait aujourd’hui que l'uranium et le thorium émettent
aussi bien des rayons « que des rayons déviables 3 (Bec-

querel, Rutherford ).

Proportion des rayons déviables 5 dans le rayonne-
ment du radium. — Comme je I'ai déja dit, la proportion
des rayons § va en augmentant, & mesure qu’on s’éloigne
de la source radiante. Toutefois, ces rayons ne se montrent
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jamais seuls, et pour les grandes distances on observe
aussi toujours la présence de rayons y. La présence de
rayons non déviables tres pénétrants dans le rayonnement
du radium a été, pour la premitre fois, observée par
M. Villard ('). Ces rayons ne constituent qu'une faible
partie du rayonnement mesuré par la méthode électrique,
et leur présence nous avait échappé dans nos premiéres
expériences, de sorle que nous croyions alors & tort que le
rayonnement & grande distance ne contenait que des
-ayons déviables.

Voici les résultats numériques obtenus dans des expé-
riences faites par la méthode électrique avec un appareil
analogue & celui de la figure 5. Le radium n’était séparé
du condensateur que par I'aic ambiant. Je désigne par d
la distance de la source radiante au condensateur. En sup-
posant égal a 100 le courant obtenu sans champ magné-
tique pour chaque distance, les nombres de la deuxiéme
ligne indiquent le courant qui subsiste quand le champ
agit. Ges nombres peuvent étre considérés comme donnant
le pourcentage de I'ensemble des rayons o et y, la déviation
des rayons « n’ayant guére pu étre observée avee le dispo-
sitif employé.

Aux grandes distances on n'a plus de rayons o, et le
rayonnement non dévié est alors du genre v seulement. .

Expériences faites a petite distance :

A5 (AE TG T RS O DT 6.0 6.5

3
Pour 100 de rayons non déviés. 7 56 33 1t

Expériences faites aux grandes distances, avec un pro-
duit considérablement plus actif que celui qui avait seryi {
pour la série précédente :

——

d en centimeétres.......... 14 30 53 8o g8 19§ 157 -
Pour oo de rayons déviés. 12 1f 17 14 16 14 11 |

(') ViLLamp, Comples rendus, t. CXXX, p. 1010,
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On voit, qu'a partir d'une certaine distance, la propor-
tion des rayons non déviés dans le rayonnement est appro-
ximativement constante. Ces rayons appartiennent proba-
blement tous a Pespéce y. Il n’y a pas a tenir compte outre
mesure des irrégularités dans les nombres de la seconde
ligne, si 'on envisage que I'intensité totale du courant dans
les deux expériences extrémes étaitdans le rapport de 660
a 10. Les mesures ont pu étre poursuivies jusqu’a une dis-
tance de 1™,57 de la source radiante, et nous pourrions
aller encore plus loin actuellement.

Voici une autre série d’expériences, dans lesquelles le
radium était enfermé dans un tube de verre tres étroit,
placé au-dessous du condensateur et parallelement aux
plateaux. Les rayons émis traversaient une certaine épais-

seur de verre et d’air, avant d'entrer dans le condensa-

Leur.
ol'cnicentimetres. L eLBl L8 L 5o 2 600 g06 TS 130G
Pour 100 de rayons
non déviés. ..... 33 33 210 10 1§ 10 9 9

Comme dans les expériences préeédentes, les nombres
de la seconde ligne tendent vers une valeur constante
quand la distance d croit, mais la limite est sensiblement
atteinte pour des distances plus petites que dans les séries
précédentes, parce que les rayons « ont été plus fortement
absorbés par le verre que les rayons 3 et v.

Voici une autre expérience ui monire qu'une lame
d’aluminium mince (épaisseur o™, o1) absorbe principa—
lement les rayons o. Le produit étant placé & 5 du con-
densateur, on trouve en faisant agir le champ magnétique
que la proportion des rayons autres que 3 est de 51 pour
100, Le méme produit étant recouvert de la lame d’alu-
minium, et la distance restant la méme, on trouve que le
rayonnement lransmis est presque totalement dévié par le
champ magnétique, les rayons o ayant été absorbés par la
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lame. On obtient le méme résultat en employant le papier
comme ¢eran absorbant.

La plus grosse partie du rayonnement du radium est
formée par des rayons a qui sont probablement émis sur-
tout par la couche superficielle de la matiere radiante.
Quand on fait varier épaisseur de la couche de la ma-
tiere radiante, 'intensité du courant augmente avee cette
¢paisseur; I'augmentation n'est pas proportionnelle & I'ac-
croissement d’épaisseur pour la totalité du rayonnement;
elle est d’ailleurs plus notable sur les rayons 3 que sur les
rayons «, de sorte que la proportion de rayons (5 va en
croissant avee 'épaisscur de la couche active. La source
radiante étant placée & une distance de 5" du condensa-
leur, on lrouve que, pour une t’-paisseulr égal](—r a o™ 4 de
la couche active, le rayonnement total est donné par le
nombre 28 et la proportion des rayons 3 est de 29 pour
100. En donnant a la couche active I'épaisseur de o™,
soit 5 fois plus grande, on obtient un rayonnement total

égal & 102 et une proportion de rayons déviables 8 égale
4 45 pour 1oo. Le rayonnement total qui subsiste a celle
distance a donc ¢é1é augmenté dans le rapport 3,6 et le
‘ayonnement '_dé"iahle 8 est devenu environ 5 fois plus
lort.

Les expériences précédentes ont été faites par la mé-
thode électrique. Quand on opére par la méthode radio-
graphique, certains résultals semblent, en apparence, étre
en contradiction avec ce qui précede. Dans les expd-
riences de M. Villard, un faiscean de rayons du radium
soumis & l'action d’'un champ magnétique élail recu sur
une pile de plaques photographiques. Le faisceau non
déviable et pénétrant v traversait toutes les plaques el
marquait sa trace sur chacune d’elles. Le faiscean dévié f
produisait une impression sur la premiére plaque seule-
ment. Ce faisceau paraissail donc ne point contenir de
rayons de grande pénétration.

——
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Au contraire, dans nos expériences, un faisceau qui se
propage dans l'air contient aux plus grandes distances
accessibles a 'observation % environ de rayons déviables {3,
el il en est encore de méme, quand la source radiante est

\ enfermée dans une petite ampoule de verre scellée. Dans

les expériences de M. Villard, ces rayons déviables et pé-
[ nétrants B n'impressionnent pas les plaques photogra-
: phiques placées au deli de la premiére, parce qu'ils sont
.l en grande partie diffusés dans tous les sens par le premier
! obstacle solide rencontré et cessent de former un faisceau.
{ Dans nos expériences, les rayons émis par le radium et
l transmis par le verre de I'ampoule étaient probablement
| aussi diffusés par le verre, mais 'ampoule étant irés petite,
fonctionnait alors elle-méme comme une source de rayons
. déviables 3 partant de sa surface, et nous avons pu

orande distance de

| observer ces derniers jusqu'a une g

i Pampoule.
Les rayons cathodiques des tubes de Crookes ne peuvent
\ lraverser que des éerans trés mineces (éerans d’aluminium
Jusqu’a o™™ o1 d'épaisseur). Un faisceau de rayons qui
| arrive normalement sur I'éeran est diffusé dans tous les
sens; mais la diffusion est d’autant moins importante que
I I’écran est plus mince, et pour des écrans trés minces il
l existe un faisceau sortant qui est sensiblement le prolon-
| gement du faisceau ineident ().

Les rayons déviables § du radium se comportent d'une
| maniére analogue, mais le faisceau déviable transmis
[ ¢prouve, a épaisseur d’éeran égale, une modification heau-
! coup moins profonde. D'aprés les expériences de M. Bee-
}‘ querel, les rayons 3 teés fortement déviables du radium
' (ceux dont la vitesse est relativement faible) sont forte-
| ment diffusés par un écran d’aluminium de o™, 1 d’épais-

seur; mais les rayons pénétrants et peu déviables (rayons

(') Des Coubres, Physik. Zeitschrift, novembre 1go2.

|
i
|
|
|
!
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genre cathodique de grande vitesse) traversent ce méme
écran sans aucune diffusion sensible, et sans que le fais-
ceau qu'ils constituent soit déformé, et cela quelle que
soit 'inclinaison de I'écran par rapport au faisceau. Les
ayons 3 de grande vitesse lraversent sans dilfusion une
épaisseur bien plus grande de paraffine (quelques centi-
métres), et on peut suivee dans celle-ci la courbure du
faisceau produite par le champ magnétique. Plus I'écran
est épais et plus sa matiére est absorbante, plus le fais-
ceau déviable primitif est altéré, parce que, a mesure que
Pépaisseur de P'écran croit, la diffusion commence a se
faire sentir sur de nouveaux groupes de rayons de plus en
plus pénétrants.

L’air produit sur les rayons # du radium qui le tra-
versent une diffusion, qui est trés sensible pour les rayons
fortement déviables, mais qui est cependant bien moins
importante que celle qui est due & des épaisseurs égales
de maticres solides traversées. Clesl pourquoi les rayons
déviables & du radium se propagent dans I'air a de gra ndes
distances.

Pouvoir pénétrant du rayonnement des corps ra-
dioactifs. — Dés le début des recherches sur les corps
radioactifs, on s’est préoccupé de I'absorption produite
par divers écrans sur les rayons émis par ces substances.
Jai donné dans une premiére Note relative a ce sujet (')
plusicurs nombres cités au début de ce travail indiquant
la pénétration relative des rayons uraniques et thorigues.
M. Rutherford a étudié plus spécialement la radiation ura-
nique (2) et prouyé quelle était hétérogéne. M. Owens a
conclu de méme pour les rayons thoriques (*). Quand

1y M=¢ Cunig, Comptes rendus, avril 18g8.

(*)
(*) Ruraerronp, Phil. Mag., janvier 1899.
(%) Owens, Phil. Mag., oclobre 185g.

i
]
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vinl ensuile la découverte des substances forlement ra-
dioactives, le pouvoir pénétrant de leurs rayons fut aussi-
tot étudié par divers physiciens (Becquerel, Meyer et von
Schweidler, Curie, Rutherford). Les premiéres obserya-
tions mirent en évidence I'hétérogénéité du rayonnement
qui semble étre un phélmme‘-no général et commun aux
substances radioactives (). On se trouve la en présence
de sources, qui émetient un ensemble de radiations, dont
chacune a un pouvolr pénétrant qui lui est propre. La
(Juestion se complique encore par ce fait, qu'il y a lieu de
rechercher en quelle mesure la nature de la radiation peut
se trouver modifide par le passage i travers les substances
matérielles et que, par conséquent, chaque ensemble de
mesures n'a une signification précise que pour le dispo-
sitif expérimental employé.

Ces réserves étant faites, on peut chercher a4 coor-
donner les diverses expériences el i exposer 'ensemble
des résultats Acquis.

Les corps radioactifs émettent des rayons (ui se pro-
pagent dans 'air et dans le vide. La propagation est rec-
tiigne; ce fait est prouvé par la netieté et la forme des
ombres fournies par Linterposition de corps, opaques au
rayonnement, entre la source el la plaque sensible ou
P'éeran luorescent qui sert de réeeplteur, la source ayanl
des dimensions petites par rapport a sa distance au ré-
cepleur. Diverses expériences qui prouvent la propaga-
tion rectiligne des rayons émis par 'uranium, le radinm
et le polonium ont é1é faites par M. Becquerel (2).

La distance & laquelle les rayons peuvent se propager
dans 'air & partir de la source est intéressante 4 con-
naitre. Nous avons conslaté que le radium émet des

(') BecouenrsL, Rapports aw Congrés de Phlysique, 1goo. — MEYER
¢t von SCHWEIDLER, Comples rendus de " Acead. de Vienne, mars 1goo
(Physik. Zeitschrift, t. I, p. aog).

(*) Becourner, Comples rendus, |, CXXX, p. 979 et 1154,
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rayons ¢ui peuvent étre observés dans Pair & plusicurs
métres de distance. Dans certaines de nos mesures élec—
triques, P'action de la source sur l'aic du condensateur
s'exercail & une distance comprise entre 2™ et 3™. Nous
avons également obtenu des effets de fluorescence et des
impressions radiographiques a des distances du méme
ordre de grandeur. Ces expériences me peuvent étre
faites facilement qu’avee des sources radioactives (ris
intenses, parce que, indépendamment de absorption
exercée par l'air, 'action sur un récepteur donné varie
en raison inverse du carré de la distance a4 une source de
petites dimensions. Ce rayonnement, qui se propage
grande distance du radium, comprend aussi bien des
rayons genre cathodique que des rayons non déviables;
cependant, les rayons déviables dominent de heaucoup,
d'aprés les expériences que J'al cilées plus haut. Quant i
la grosse masse du rayonnement (rayons o), elle est, au
contrairve, limitée dans I'air & une distance de 7 environ
de la source.

Jai fait quelques expériences avee du adinm enfermd
dans une petite ampoule de verre. Les rayons qui sor-
taient de cette ampoule franchissaienl un certain espace
dair et étaient recus dans un condensateur, qui servail i
mesurer leur pouvoir ionisant par la méthode électrique
ordinaire. On faisait varier la distance o de la source au
condensateur et I'on mesurait le courant de saturation ¢
obtenu dans le condensateur. Voici les résultats d'une des

séries de mesures :

dem. i (i>d?)s<1oTd,
10 127 13
20 38 1
30 17,4 1
40 10,5 17
50 6,9 17
Go 4.7 17
70 3,8 10
100 1,05 s
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A partir d'une certaine distance, I'intensité du rayon-
nement varie sensiblement en raison inverse du carré de
la distance au condensateur.

e rayonnement du polonium ne se propage dans 1'air
qu’a une distance de quelques centimétres (4™ & 6em) de
la source radiante,

Si 'on considére Pabsorption des radiations par les
¢erans solides, on constate 1i encore une différence fon-
damentale entre le radium et le polonium. Le radium
¢met des rayons capables de traverser une grande épais-
seur de matiére solide, par exemple quelques centimeétres
de plomb ou de verre (')- Les rayons qui onl traversé
une grande épaisseur d'un corps solide sonl extrémement
pénétrants, et, pratiquement, on n’arrive plus, pour ainsi
dive, & les faire absorher mtégralement par quoi que ce
soit. Mais ces rayons ne constituent qu'une faible frac-
tion du rayonnement total, dont la grosse masse est, au
contraire, absorbée par une faible ¢paisseur de matiére
solide.

Le polonium émet des rayons extrémement absorhables
(ui ne peuvent Lraverser que des éerans solides tros
Minces.

Voici, a titre d’exemple, quelques nombres relatifs &
Fabsorption produite par une lame d’aluminium d’épais-
seur égale 4 o™, 01, Cette lame était placée au-dessus et
presque au contact de la substance. Le rayonnement
direct et celui transmis par la lame étaient mesurds par la
méthode électrique (appareil Sig.1); le courant de satu-
ration était sensiblement atteint dans tous les cas. Je dé-
signe par @ lactivité de la substance radiante, celle de.
'uranium étant prise comme unité.

(") M. et M=* Cunig, Rapports aw Congrés 1goo.
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Fraction
du rayonnement
transmise
a. par la lame.
Chlorure de baryum radifére.. , . 5= 0,32
Bromure 0 555 43 0,30
Chlorure » co. 1200 0,30
Sulfate » ) 0,29
Sulfate » cee TOODO 0,32
Bismuth & poloninm métallique......... 0,22
Composés dimrane. .. cies e ey s 0,20
Composés de thorium en couche minee.. 0,38

On voit que des composés radiféres de nature et d'acli-
vité différentes donnent des résultats trés analogues, ainsi
que je I'ai indiqué déja pour les composés d'urane et de
thorium au début de ce travail. On voit aussi que si 'on
considere toute la masse du rayonnement, et pour la lame
absorbante considérée, les diverses substances radiantes
viennent se ranger dans l'ordre suivant de pénétration
décroissante de leurs rayons : thorium, radium, polo-
nium, uranium.

Ces résultats sont analogues a ceux qui ont été publiés
par M. Rutherford dans un Mémoire relatif & cette ques-
tion ().

M. Rutherford trouve, diailleurs, que lovdre est le
méme quand la substance absorbante e¢st conslituée par
P'air. Mais il est probable que cet ordre n'a rien d'absolu
¢t ne se maintiendrait pas indépendamment de la nature
et de I'épaisseur de Pécran considéré. L'expérience
montre, en effet, que la loi d’absorption est trés diffé-
rente pour le polonium et le radium el que, pour ce der-
nier, il y a lieu de considérer séparément I"absorption des
rayons de chacun des trois groupes.

Le polonium se préte particuliérement a 'étude des
rayons o, puisque les ¢chantillons que nous possédons

(') Rururrrorp, Phil, Mag., juillet rgoa.
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n’émeltent point d'autres rayons. J'ai fait une premiére
série d’expériences avec des déchantillons de poloninm
extrémement actifs el récemment préparés. Jai trouvé
que les rayons du polonium sont d'autant plus absor-
bables, que I'épaisscur de matiére qu'ils ont déja traversée
est plus grande ('), Cette loi d'absorption singuliére est
contraive & celle que on connail pour les autres Y01~
nements.

‘l’ai'mnp]oyé pour cette ¢tude notre appareil de me-
sures de la conductibilité électrique avec le dispositif sui-
vanl :

Les deux plateaux d’un condensateur PP et P'P’ ( figr. 8) sont
horizontaux et abrités dans une hoite métallique BBBB en rela-

tion avee la terre. Le corps actif A, situé dans une boite métal-
lique épaisse CGCO faisant corps avee le plateau P, agit sur

Fig. 5.
B
3
ERCe S )
1 {cl = c(.
|
ET B
T i.

Vair du condensateur au travers d'une toile métallique T; les
rayons qui traversent la toile sont seuls utilisés pour la produe-
tion du courant, le champ électrique s'arrétant 4 la toile. On
peut faire varier la distance AT du corps actif a la toile. Le
champ entre les plateaux est érabli an moyen d'une pile; la me-

(1) M= Cunir, Comptles rendus, S janvier 1goo,
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sure du courant se fail au moyen d'un électrométre et d'un quartz
piczoélectrique.

En placant en A sur le corps actif divers écrans et en modifiant
la distance AT, on peut mesurer absorption des rayons qui font
dans Pair des chemins plus ou moins grands,

Voici les résultats obtenus avee le polonium :

dessus), aucun courant ne passe : les rayons ne pénétrent
pas dans le condensateur. Quand on diminue la dis-
tance AT, l'apparition des rayons dans le condensateur
se fait d'une maniere assez brusque, de telle sorte que,
pour une petite diminution de la distance, on passe d'un
courant trés faible & un courant trés notable; ensuite le
courant s'aceroit régulitrement quand on continue i rap-
procher le corps radiant de la toile T.

Quand on rvecouyre la substance rvadiante d'une lame
daluminium lamind de 5 de millimétre d’épaisseur,
Pabsorption produite par la lame est d’autant plus forte
que la distance AT est plus grande.

Si l'on place sur la premicre lame d’aluminium une
deuxieme lame pareille, chaque lame absorbe une frac-
tion du rayonnement qu'elle recoit, el cette fraction est
plus grande pour la deuxieme lame que pour la premiere,
de telle fagon que ¢’est la deuxiéme lame qui semble plus
absorbante.

Dans le Tableau qui suit, j'ai fait figurer: dans la premiére
ligne, les distances en centimétres entre le polonium et la
toile T'; dans la deuxiéme ligne, la proportion de rayons pour 100
transmise par une lame d'alominium; dans la troisiéme ligne, la
proportion de rayons pour roo transmise par deux lames duméme
aluminium.

Bistangera Tt o e G G e S
Pour 1oo de rayons transmis par

BRI v et ettt 40 0 5 10 25
Pour oo de rayons tratismis par

deux lamess i ot o ol Uiy 0 0 5 0l
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Dans ces expériences, la distance des plateanx P et P’/
drait de 3™, On voit que l'interposition de la lame d’alu-
minium diminue 'intensité du rayonnement en plus forte
proportion dans les régions éloignées que dans les régions
rapprochées.

Cet effet est encore plus marqué que ne l'indiquent les
nombres qui précedent. Ainsi, la pénétration de 25
pour 100, pour la distance 0™, 5, représente la moyenne
de pénétration pour tous les rayons qui dépassent celle
distance, ceux extrémes ayant une péndtration trés faible.
Sil'on ne recueillait que les rayons compris entre o™, 5
et 1", par exemple, on aurait une pénétration plus grande
encore. Et, en effet, si 'on rapproche le plateau P 4 une
distance o 5 de P/, la fraction du rayonnement transmise
par la lame d’aluminium (pour AT = o™, 3) est de 47
pour 100 et, a travers deux lames, elle est de 5 pour 100
du rayonnement primitif.

Jai fait récemment une deuxieme série d’expériences
avec ces mémes échantillons de polonium dont activité
était considérablement diminuée. Dintervalle de temps
qui séparve les deux séries d’expériences élant de 3 ans.

Dans les expériences anciennes, le polonium érait i
I'état de sous-nitrate; dans celles récentes il élait 4 Pétal
de grains métalliques, obtenus par fusion du sous-nitrate
avee le cyanure de polassium.

Jlai constaté que le rayonnement du polonium avait
conservé les mémes caractéres essenticls, el jlal trouvé
quelques résultats nouveaux. Voici, pour diverses va-
leurs de la distance AT, la fraction du rayonnement trans-
mise par un éeran formé par 4 feuilles trés minces d’alu-
minium battu superposées :

Distance AT en centimétres, ............... o 10 9.6

Pour 100 de rayons transmis par Uéeran..... =4 (6 30

J'ai constaté de méme que la fraction du rayonnemenlt
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absorbée par un écran donné croit avee I'épaisseur de

| matiére qui a déja éué traversée par le rayonnement, mais

| cela a lieu sculement & partiv d'une certaine valeur de la
distance AT. Quand cette distance est nulle (le polonium
étant tout contre la toile, en dehors ou en dedans du
condensateur), on observe que, de plusieurs écrans iden-
liques superposés, chacun absorbe la méme fraction du
rayonnement qu'il recoit, autrement dit, Uintensité du
rayonnement diminue alors suivant une loi exponentielle
en fonction de l'épaisseur de matiére traversée, comme
cela aurait lieu pour un rayonnement lmmngf?ne et transmis
par la lame sans changement de nature.

Voici quelques résultats numériques relatifs 4 ces ex-
périences :

Pour une distance AT égale & 1,5, un éeran en alu-
minium mince transmet la fraction 0,51 du rayonnement
quil recoit quand il agit seul, et la fraction 0,34 seu-
lement du rayonnement qu’il recoit quand 1l est précédé
par un aulre écran pareil a lui.

Au contraire, pour une distance AT égale 4 0, ce méme
deran transmet dans les deux cas considéréds la méme
fraction du rayonnement qu'il regoit et cette fraction est
égale a 0,715 elle est done plus grande que dans le cas
précédent.

Voici, pour une distance AT égale 4 0 et pour une suc-
cession d’écrans trés minces superposds, des nombres qui
mdiquent pour chaque éeran le rapport du rayonnement
lransmis au rayonnement recu :

Série Série
de g feuilles de cuivre de 7 leuilles d’aluminium
trés minces. trés minces.
0,7 0,6g
”1;8 0!95
0,75 0.95
0,77 0591
0,50 0,02
G, 6 J
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Série Série
de g feuilles de cuivre de 7 fenilles d’aluminium
trés minces. Lrés minces.
0,77 0,93
0,69 0,91
9,79
0,68

Etant données les difficultés d’emploi d’éerans triss
minces et de la superposition d'écrans au contact, les
nombres de chaque colonne peuvent étre considérds
comme conslants; seul, le premier nombre de la colonne
relative a I'aluminium indique une absorption plus forte
que celle indiquée par les nombres suivants.

Les rayons o du radium se comportent comme les
rayons du polonium. On peut étudier ces rayons i peu
pres seuls en renvoyant les rayons bien plus déviables [
de coté par 'emploi d'un champ magnétique; les rayons y
semblent, en effet, peu importants par rapport aux
rayons «. Toulefois, on ne peut opérer ainsi qua partiv
d'une certaine distance de la source radiante. Voiei les
résultats d'une expérience de ce genre. On mesurait la
fraction du rayonnement transmise par une lame d’alumi-
nium de o™, 1 d’épaisseur; cette lame drait I_IIE].C{".(-‘! tou-
Jours au méme endroit, au-dessus et & petite distance de la
source radiante. On observail, au moyen de Pappareil de
la figure 5, le courant produit dans le condensateur pour
diverses valeurs de la distance AD, en présence el en
absence de la lame.

Distance AD ... ... S 1T T = | 3.4
Pour 1oo de rayons transmis par Ualuminium. 3 7 24

Ce sont encore les rayons qui allaient le plus loin dans
Pair qui sont le plus absorbés par laluminium. 11 y a done
une grande analogic entre la partie absorbable o du
rayonnement du radium et les rayons du polonium.

Les rayons déyiables § et les rayons non déviables péné-
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trants  sont, au contraire, de nature dilférente. Les expé-
riences de divers physiciens, notamment de MM. Meyer et
von Schweidler (1), montrent clairement que, sil'on consi-
dére Pensemble du rayonnement du radium, le pouvoir
|)f:':111"l.|';111t, de ce rayonnement augmr‘nl.e avee I'c-f‘pitissmn'
de maticre traversée, comme cela a lieu pour les rayons
de Rontgen. Dans ces expériences, les rayons « inler—
viennenl & peine, parce que ces rayons sont praticue-
ment supprimés par des écrans absorbants trés minces.
Ce qui traverse, ce sont, d’une part, les rayons 3 plus ou
moins diffusés, d'autre part, les rayons Y. qui semblent
analogues aux rayons de Réntgen.

Yoici les résultats de quelques-unes de mes expériences
a ce sujet :

Le radium est enfermé dans une ampoule de verre.
Les rayons qui sortent de Pampoule trayersent 30 dair
et sont regus sur une série de plaques de verre d’épais-
seur de 1™™, 3 chacune; la premicre plaque transmet 4g
la deuxitme
transmel 84 pour oo du rayonnement quelle recoit,

pour 100 du rayonnement qu'elle recoit,
la
Iroisiéme lransmel 85 pour 100 du rayonnement qu’elle
recoil.

Dans une autre série d’expériences, le radinm était en-
fermé dans une ampoule de verre placée i 10 du con-

densateur qui recevait les rayons. On placait sup Iampoule
une série d’éerans de plomb identiques dont chacun avait

une épaisseur de o™, 5.

Le rapport du rayonnement transmis au rayonnement
recu est donné pour chacune des lames successives par
série des nombres suivants :

la

0,40 0,60 0,72 0,79 0.89 0,92 0,04 0,04 0,97

Pour une série de 4 écrans en plomb dont chacun avait

(') MEYER et von SCUWEIDLER, Physik. Zettschrift, 1. 1, p. 200),
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G d’épaisaenr, le rapport du rayonnement lransmis
au rayonnement recu était donné pour les lames succes-

sives par les nombres suivants :

0,00 0,78 0,84 0,82

De ces expériences il résulle que, quand I'épaisseur de
plomb traversée croit de o™, ¢ & 6™, le pouvoir péné-
trant du rayonnement va en augmentant.

Jai constaté que, dans les conditions expérimentales
indiquées, un écran de plomb de 1°%,8 d'épaisseur trans-
met 2 pour 100 du rayonnement qu’il recoit; un écran de
plomb de 5¢™, 3 d’épaisseur lransmet encore 0,4 pour 100
du rayonnement quil recoil. Jai constaté également que
le rayonnement transmis par une épaisseur de plomb
¢gale & 1™, 5 comprend une forte proportion de rayons
déviables (genre cathodique). Ces derniers sont done
sapables de traverser non seulement de grandes distances
dans Pair, mais aussi des épaisseurs notables de substances
solides trés absorbantes telles que le plomb.

Quand on étudie avec 'appareil de la figure » 'absorp-
tion exercée par une lame d’aluminium de 0™, o1 d’épais-
seur sur l'ensemble du rayonnement du radium, la lame
¢lant toujours placée a la méme distance de la substance
radiante, et le condensateur étant placé & une distance
variable AD, les vdsultats obtenus sont la superposition
de ce qui est di aux rois groupes du rayonnement. St
l'on observe a grande distance, les rayons pénétrants do-
minent et absorption est faible; si l'on observe a petite
distance, les rayons o dominent et Pabsorption est d’au-
tant plus faible qu’on se rapproche plus de la substance;
pour une distance intermédiaire, absorption passe par

un maximum et la pénétration par un minimun,

Distancel MDD SR it el i A S I T G
Pour 100 de rayons transmis pat
Valuminiuma...... e L 82 H8 g1 48
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"

Toutefois, cerlaines expériences relatives a I'absorption
mettent en évidence une certaine analogie entre les
rayons o et les rayons déviables §. Cest ainsi que M. Bec-
querel a trouvé que laction absorbante d'un éeran solide
sur les rayons 3 augmente avee la distance de Péeran a la
source, de sorte que, si les rayons sont soumis a un champ
magnétique comme dans la figure 4, un écran placé contre
la source radiante laisse subsister une portion plus grande
du spectre magnétique que le méme écran placé sur la
plaque photographique. Cette variation de I'effet absor-
bant e 'écran avee la distance de cet éeran a la source
est analogue & ce qui a lieu pour les rayons «: elle a été
vérifide par MM. Meyer et von Schweidler, qui opéraient
par la méthode fluoroscopique: M. Curie et moi nous
avons observé le méme fait en nous servant de la méthode
¢lectrique. Les conditions de production de ce phénomeéne
n'ont pas encore ¢1é étudides. Cependant, quand le ra-
dium est enfermé dans un tube de verre et placé a asses
grande distance d’un condensateur qui est lni-méme en-
fermé dans une boite d’aluminium mince, il est indiffé-
rent de placer I’écran contre la source ou contre le con-
densateur; le courant obtenu est alors le méme dans les
deux cas.

L’étude des rayons o m’avail amenéde & considérer que
ces rayons se comporlent comme des projectiles lancés
avec une certaine vitesse et qui perdent de leur foree vive
en franchissant des obstacles ('). Ces rayons jouissent
pourtant de la propagation rectiligne comme I'a montré
M. Becquerel dans Iexpérience suivante. Le polonium
émettant les rayons élait placé dans une cayité linéaire tres
élroite, creusdée dans une feuille de carton. On avait ainsi
une source lindaire de rayons. Un fil de cuivre de 1™™.5
de diamétre était placé parallelement en face de la source

(') M=e Cunris, Comptes rendus, 8 janvier 1goo.
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a une distance de 4™, 9. Une plaque photographique était
| placée parallélement & une distance de 8™, 65 au deli.
! Aprés une pose de 10 minutes, lombre géométrique du fil

¢tait reproduite d'une fagon parfaite, avec les dimensions

prévues el une pénombre trés étroite de chaque ¢61é cor-
respondant bien & la largeur de la source. La méme expé-
rience réussit également bien en placant contre le fil une
double feuille d’aluminium battu que les rayons sonl |
obligés de trayerser. '

Il s’agit done bien de rayons capables de donner des
ombres géométriques parfaites. L’expérience avec l'alu-
minium montre que ces rayons ne sont pas diflusés en
traversanl la lame, et que cette lame n'é¢met pas. toul au
moins en quanlité importante, des rayons secondaires
analogues aux rayons secondaires des rayons de Rintgen.

Les rayons « sont ceux qui semblent actifs dans la trés
belle expérience réalisée dans le spinthariscope  de

M. Crookes ('). Cet appareil se compose essentiellement

d’un grain de sel de radium maintenu 4 Pextrémité d’un

fil métallique en face d'un éeran au sulfure de zine phos-
phorescent. Le grain de radium est & une tres petite dis-
tance de 'écran (o™™,5, par exemple), el I'on regarde
au moyen d'une loupe la face de U'éeran tournéde vers le

radium’. Dans ces conditions P'eeil apercoit sur 'éeran une

véritable pluie de points lumineux qui apparaissent el
disparaissent continuellement. L'éeran présente aspect
d’'un ciel étoilé. Les points brillants sont plus rapprochés
dans les régions de I'écran voisines du radium, et dans
le voisinage immédiat de celui-ei la lueur parait continue.
Le ‘phénoméne ne semble pas altéré par les courants
d’air; il se produit dans le vide; un éeran méme trés
mince placé entre le radium et I'écran phosphorescent le
supprime; il semble done bien que le phénoméne soil

(') Chem. News, 3 avril 1god.
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di 4 laction des rayons o les plus absorbables du

radium.
On peuat imaginer que l'apparition d’'un des points lu-

mineux sur 'éeran plmsphomscent est provoquée par le

choc d’un projectile isolé. Dans cetle maniere de voir,
on aurait affaive, pour la premicre fois, & un phénoméne
permettant de distinguer l'action individuelle d’une par-
licule dont les dimensions sont du méme ordre de gran-
deur que celles d'un atome.

Laspect des points lumineux est le méme que celui des
¢toiles ou des objets ultra-microscopiques fortement delai-
rés qui ne produisent pas sur fa rétine des images nettes,
mais des taches de diffraction; et ceci est bien en accord
avee la conception que chaque point lunuineux extréme—
ment pelit est produit par le choe d'un seul atome.

Les rayons pénétrants non déviables y semblent élre
de toul autre nature et semblent analogues aux rayons
Réntgen. Rien ne prouve, d’ailleurs, que des rayons peu
pénétrants de méme nature ne puissent exister dans le
rayonnement du radium, car ils pourraient étre masqués
par le rayonnement corpusculaire.

On vient de voir combien le rayonnement des corps
radioactifs est un phénoméne complexe. Les difficultés de
son étude viennent s’uugmf'nl,cr par cetle circonstance,
qu'il y a hieu de rechercher si ce rayonnement éprouve de
la part de la matiere une absorption sélective seulement,
ou bien aussiune transformation plus ou moins profonde.

On ne sait encore que peu de choses relativement &
cette question. Toutefois, si'on admet que le rayonnement
du radium comporte a la fois des rayons genre cathodique
et des rayons genre Réntgen, on peut s'attendre & ce que
ce rayonnement éprouve des transformations en lraversanl
les écrans. On sait, en effet : 1° que les rayons cathodiques
qui sortent du tube de Crookes & travers une fenétre
d’aluminium (expérience de Lenard) sont fortement

S—
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diffusés par Paluminium, et que, de plus, la traversée de
I'éeran entraine une diminution de la vitesse des rayons;
c¢’est ainst que des rayons cathodiques d’'une vitesse doale
a 1,4> 10" centimétres perdent 10 pour 100 de leur
vitesse en traversant 0™™, o1 d’aluminium (*); 2° les rayons
cathodiques, en frappant un obstacle, donnent lieu 4 la
production de rayons Rintgen; 3° les rayons Rontgen,
en ‘frappant un obstacle solide, donnent lieu & une pro-
duction de rayons secondaires, qui sont en partie des
rayons cathodiques (2).

On peut done, par analogie, prévoir I'existence de tous
les phénomeénes précédents pour les rayons des substances
radioactives,

En étudiant la transmission des rayons du polonium &
travers un éeran d'aluminium, M. Beequerel n'a observé
ni production de rayons secondaires ni transformation en
rayons genre cathodique (#).

Jai cherché & mettre en évidence une transformation
des rayons du polonium, en employant la méthode de 1'in-
terversion des écrans : deux éerans superposeés E; et E,
étant traversés par les rayons, 'ordre dans lequel ils sont
traversés doit étre indifférent, si le passage au travers
des écrans ne transforme pas les rayons: si, au contraire,
chaque éeran transforme les rayons en les transmettant,
l'ordre des éerans n'est pas 'indifférent. Si, par exemple,
les rayons se transforment en rayons plus absorbables en
traversant du plomb, et que 'aluminium ne produise pas
un effet du méme genre avec la méme importance, alors
le systeme plomb-aluminium paraitra plus opaque que le
systéme aluminium-plomb; c'est ce qui a lieu pour les
rayons Rintgen.

(') Des Counnes, Physik. Zeitschrift, novembre 1902,

(*) Suienac, These de doctorat. — Comie et Saaxae, Comptes
rendus, avril 1goo,

(*) Broguensr, Rapports au Congres de Plysique, 1goo.
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Mes expériences indiquent que ce phénoméne se produit
avec les rayons du polonium. Llappareil employé était
celui de la figure 8. Le polonium était placé dans lu
boite CCCG et les éerans absorbants, nécessairement Lrés

minces, ¢taient placés sur la toile métallique T.

Courant
Eerans employés. I paisseur. observé.
. min
Aluminiame. e e s Sizireat by 00
y % { St
LG e D et e e L0005 79
FATEO R, e A 0,000 I g
. . { Yo d
Aluminiom. . .. .. S MO O \ <
Aluominiom....... R AT o 0,01 e
i CAT - KIS 10
1 EA T | et e B e et WO LT 0D ]
358 2 e, R N S n o) | |
. e i q 2
Aluminiom. .. ... T A s o e T
L T A e SR e . 0,003 Jit
: 3 13,9
| [ e 1 o O e S i e 1B 00D {
l.laailon...” ....... Saaraas T (GO0 { 0
UM e vvrvs = s e st i e O OO } i

Les résultats oblenus prouvent que le rayonnement est
modifié en traversant un écran solide. Cette conclusion
est d’accord avec les expériences dans lesquelles, de deux
lames métalliques identiques et superposées, la premiére
se montre moins absorbante que la suivante. 1L est pro-
bable, d’aprés cela, que 'action transformatrice d'un écran
est d’autant plus grande que cet écran est plus loin de Ia
source. Ce point n'a pas é1é vérifié, et la nature de la
transformation n’a pas encore été étudiée en détail.

Jai répété les mémes expériences avee un sel de radium
trés actif. Le résultat a été négatif. Je n’ai observé que des
variations insignifiantes dans I'intensité de la vadiation
transmise lors de Iinterversion de I'ordre des éerans. Les

systemes d’écrans essayds ont ¢té les suivants :

min min
Aluminium, épaisseur.. 0,55 Platine, épaisseur.. o,01
n » Skl B35 Plomb » sisin Ol

ety
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i S nim
Aluminium, épaisseur.. 0,55 litain, épaisseur... 0,005
B i N Cuivre ) Ll BT
» n e 0555 Laiton » e 005
» » S Laiton » ... 0,005
) " 0,15 Platine  » “izt 19,01
i » 0,19 Zine » siecar OO
» » S Plomh 0 s

Le systeme plomb-aluminium  s'est  montré legére-
ment plus opaque que celoi aluminium-plomb, mais la
différence n’est pas grande.

Je n’ai pu mettre ainsi en éyidence une transformation
notable des rayons du radium. Cependant, dans diverses
expériences radiographiques, M. Beequerel a observé des
effets trés intenses dus aux rayons diffusés ou secondaires,
émis par les éerans solides qui recevaient les rayons du
radium. La substance la plus active, an point .de vue de

ces émissions secondaires, semble étve le plomb.

Aection tonisante des rayons du radium sur les
liguides isolants. — M. Curie a montré que les rayons
du radium et les rayons de Rintgen agissent sur les dié-
lectriques liquides comme sur Iair, en leur communiguant
une certaine conductibilité électrique (). Voici com-
ment était disposée Pexpérience ( fig. o).

Le hquide 3 expérimenter esl placé dans un vase mé-
tallique CDEF. dans lequel plonge un tube de cuivre
mince AB; ces deux picces métalliques servent délec-
trodes. Le vase est maintenu 3 un potenticl connu, au
moyen d'une batterie de petits accumulateurs, dont un
pole est & terre. Le tube AB est en relation avec 1'élec-
trométre. Lorsqu’un courant traverse le liquide, on main-
tent électrométre au zéro 4 Paide d'un quarlz prézoélec-

(') P. Curig, Comptes rendus de UAcadémie des Sciences, 17 fé-
vrier 1gos.




NECHERLCHES SUR LES SUBSTANCES RADIOACTIVES. Ot

trique qui donne la mesure du courant. Le tube de cuiyre
MNM'N’, relié au sol, sert de tube de garde pour empé-
cher le passage du courant a travers Fair. Une ampoule
contenant le sel de baryum radifere peut étre placée an
fond du tube AB; les rayons agissent sur le liquide apres

Fig. 9.

&7 ooy, hﬂb’i

avoir traversé le verre de I'ampoule et les parois du tube
métallique. On peut encore faive agir le radium en placant
Fampoule en dessous de la paroi DE.

Pour agir avec les rayons de Rimtgen, on fait arriver
¢es rayons au travers de la paroi DE.

[Vaceroissement de conductibilité par T'action des
ayons du radium ou des rayons de Rinlgen semble se
produire pour tous les diélectriques liquides; mais, pour
conslater cel aceroissement, il est nécessaire que la con-
ductibilité propre du Liquide soit assez faible pour ne pas
masquer |effet des rayons.

n opérant avec le radium et les rayons de Rintgen,
M. Curie a obtenu des effets du méme ordre de grandeur.
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Quand on étudie avee le méme dispositif la conducti-
bilité de I'air ou d’un autre gaz sous l'action des rayons
de Becquerel, on trouve que Uintensité du courant obtenu
est proportionnelle 4 la différence de potentiel entre les
électrodes, tant que celle-ci ne dépasse pas quelques volts;
mais pour des tensions plus édlevées, Iintensité du cou-
rant croit de moins en moins vite, et le courant de satu-
ralion est sensiblement atteint pour une tlension de
100 volts.,

Les liquides étudiés avee le méme appareil el avee le
méme produit radianl trés actif se comportent diflérem-
ment; intensité du courant est proportionnelle 4 Ia ten-
sion quand celle-ci varie entre o el 490 volts, et cela
méme quand la distance des électrodes ne dépasse pas
GBSO peut alors considérer la conductivité rovoquée
dans divers liquides par le rayonnement d'un sel de ra-
dium agissant dans les mémes conditions.

Les nombres du Tableau suivant multiplié par 1o—t4
donnent la conductivité en mhos (inverse d’ohm) LRI G

Sulfure de carbone .. ..ovvne ... SEFRL
Etherdepétrolc............ ...... e 9]
Amylene: ;2o LT ] 14
Chlorure de earbone. .. . ........... 2]
Bnrmm, 4
AT SR B 3
Huile de vaseline.................. s A

On peut cependant supposer que les liquides et les gaz
se comportent d'une fagon analogue, mais que, pour les
liquides, le courant reste proportionnel 4 la tension Jjus=
qu'a une limite bien plus élevée que pour les gaz. On
pouvait, par analogie avec ce qui a lieu pour les gaz, cher-

cher & abaisser la limite de proportionnalité en employant
un rayonnement beaucoup plus faible. L'expérience a vé-
rifié cetle prévision; le produit radiant employé était
1o fois moins actif que celui qui avait seryi pour les
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premitres expériences. Pour des tensions de 5o, 100,
200, 400 volls, les intensités du courant étaient repré-
sentées respectivement par les nombres 109, 185, 250, 330
La proportionnalité ne se maintient plus, mais le courant
varie encore forlement quand on double la différence de
potentiel.

Quelques-uns des liquides examinds sont des isolants a
peu prés parfaits, quand ils sont maintenus a température
constante, et qu'ils sont a I'abri de I'action des rayons.
Tels sont : lair liquide, I'éther de pétrole, Phuile de va-
seline, amyléne. 1l est alors trés facile d'étudier Peffet
des rayons. L’huile de vaseline est beaucoup moins sen-
sible & l'action des rayons que l'éther de pétrole. Il con-
vient peut-éire de approcher ce fait de la différence de
volatilité qui existe entre ces deux hydrocarbures. Llair
liquide qui a bouilli pendant quelque temps dans le vase
d’expérience est plus sensible a l'aclion des rayons que
celui que Pon vient d'y verser; la conductivité produite
par les rayons est de ! plus grande dans le premier cas.
M. Curie a étudié sur amyléne et sur U'éther de pétrole
'action des rayons aux températures de 10" et de — 175",
[.a conductivité due au rayonnement diminue de 5 seu-
lement de sa valeur, quand on passe de 10" a — 150

Dans les expériences ot I'on fait varvier la lempérature
du liguide on peut soil maintenir le radium & la tempéra-
ture ambiante, soit le porter a4 la méme température que
le liquide ; on obtient le méme résultat dans les deux cas.
Cela tient & ce que le rayonnement du radium ne varie pas
avec la température, et conserve encore la méme valeur
méme 4 la température de U'air liquide. (e fail a été vérifié
directement par des mesures.

Divers effets et applications de Uaction tonisante
des rayons émis par les substances radioactives. — Les
rayons des nouyelles substanges radioactives ionisent 'air
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fortement. On peut, par l'action du radium, provoquer
facilement la condensation de la vapewr d’eai sursa—
turée, absolument comme cely a lien par Paction des
PayOns r:;‘ll.imdiqm-s et des rayons Rontgen.

Sous I'influence des rayons ¢mis par les substances ra-
dioactives nouvelles, la distance caplosive entre deux
condueteurs métalliques pour une différence de poten-
tiel donnée se trouve angmentee; autvement dit, le pas-
sage de 'étincelle est facilité par action des VOIS,
Ce phénomeéne est di a action des rayons les plus péné-
trants. Si, en effet, on entoure le radium d’une enveloppe
en plomb de 2, I'action du radium sur Pétincelle n'esl
pas considérablement aflaiblic. alors que le rayonnement
qui traverse n’est quune teés faible fraction du rayonne-
ment tolal.

En rendant conducteur, par Faction des substances ra-
dicactives, Pair au voisinage de deux conducteurs métallj-
ques, dont Pun est reli¢ au sol et Pautre & un électromitre
bien isolé, on voit Uélectrometre prendre une déyiation
permanente, qui permet de mesurer la force électromo-
trice de la pile formée par Paiv et les deux métaux
(force électromotrice de contact des deux métaux, (uand
ils sont sépards par I'air). Cette méthode de mesures a é16
employée par lord Kelwin et ses é¢leves, la substance ra-
diante étant Puranium ('); une méthode analogue avail
¢lé antérieurement employée par M. Perrin qui utilisail
Paction ionisante des rayons Rontgen (20,

On peut se servir des substances radioactives dans
Iétude de Uélectricite almosphérique. La substance active
est enfermée dans une petite boile en aluminium mince.
lixée A Pextrémité d'une tige métallique en relation avee

I'électrométre. Llair est rendn conducteur au voisinage

1

=
(

) Lorb KELwiN, BEATTIE et SMOLAN, Nalure, 1897,
) PERRIN, Thése de doctorat.
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de Pextrémité de la tige, et celle=ci prend le potentiel de
I'air qui 'entoure. Le radium remplace ainsi ayec avantage
les flammes ou les appareils a éeoulement d’eau de lord
Kelwin, généralement employés jusqu’a présent dans
Pétude de Uélectricité atmc_r_-_»'|:hérique (1

E ffets de fluorescence, eflets lumineux. — Les
rayons ¢mis par lesnouvellessubstancesradioactives provo-
quent la fluorescence de cerlains corps. M. Curie el moi,
nous avons tout d’abord découvert ce phénoméne en [a1-
sant agir le polonium au trayers dune feaille daluminium
sur une couche de platinocyanure de baryum. La méme
expérience réussil encore plus facilement avec du baryum
radifere suffismamment actif. Quand la substance est forie-
ment radioactive, la fluorescence produite est tres belle.

Un grand nombre de substances sont susceptibles de
devenir phosphorescentes ou fluorescentes par l'action des
rayons de Beequerel. M. Becquerel a étudié Paclion sur
les sels d'urane, le diamant, la blende, ete. M. Bary a
montré que les sols des métaux alealins et alealino-terreus,
qui sont tous fluorescents sous laction des rayons lumi-
neux el des rayons Rontgen, sont également fluorescents
sous laction des rayons du radium (*). On peut ¢galement
observer la fluorescence du papier,du coton, du yerre, etc..
au voisinage du radium. Parmi les différentes especes de
verre, le verre de Thuringe est particulierement lamineux.
Les métaux ne semblent pas devenir lumineux.

Le platinocyanure de baryum convient le mieux quand
on veut étudier le rayonnement des corps radioactifs par
la méthode Muoroscopique. On peut suivre eflet des
rayons (du adium @ des distances supérieures i 2™, Le sul-

(1) PauLsEN, Rapports au Congrés de Physique, 1900. — WITKOWSKI,
Bulletin de I’ Académie des Sciences de Cracoyie, janvier 19502,
(*) Bany, Comptes rendus, L. CXXX, 1900, p. 770
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fure de zinc phosphorescent est rendu extrémement lumi-
neux, mais ce corps a linconvénient de conserver la
luminosité pendant quelque temps, aprés que l'action
des rayons a été su p_pl"ilrlée.

On peut observer la luorescence produite par le radium
quand I'écran fluorescent est séparé du radium par des
¢crans absorbants, Nous avons pu observer I'éclairement
d’un éeran au platinocyanure de baryum a travers le corps
humain. Cependant, laction est incomparablement plus
intense, quand I'écran est placé tout contrele radinm et qu’il
n'en est séparé par aucun écran solide. Tous les groupes
de rayons semblent capables de produire la fluorescence.

Pour observer 'action du polonium il est nécessaire de
mettre la substance tout prés de I'éeran Hluorescent sans
interposition d’éeran solide, ou tout au moins avec inler-
position d'un écran trés mince seulement.

Lia luminosité des substances fluorescentes exposées a
I'action des substances radioactives baisse avee le temps.
En méme temps la substance fluorescente subit une trans-
formation. En voici quelques exemples :

Les rayons du radium transforment le platinocyanure
de barynm en une variété brune moins lumineuse (action
analogue & celle produite par les rayons Rontgen et dé-
crite par M. Villard). 1ls alterent également le sulfate
d'uranyle et de potassium en le faisant jaunir. Le platino-
cyanure de baryum transformé est régénéré particllement
par 'action de la lumiére. Placons le radium au-dessous
d'une couche de platinocyanure de baryum étalée sur du
papier, le platinocyanure devient luminenx ; si 'on main-
tient le systéme dans 'obscurité, le platinocyanure s’altére,
el sa luminosité baisse considérablement. Mais, exposons
le tout & la lumiére ; le platinocyanure est partiellement
régénéré, et si l'on reporte le tout dans P'obscurité, la
luminosité veparait assez forte. On a done, au moyen d’un

corps fluorescent et d'un corps radioactif, réalisé un sys-
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teme qui fonctionne comme un corps phosphorescent a
longue durée de phosphorescence.

Leverre, qui est rendu fluorescent par’action du radium,
se colore en brun ou enviolet. En méme temps, il devient
moins {luorescent. St 'on chauffe ce verre ainsi altéré, il
se déeolore et, en méme temps que la décoloration se pro-
duit, le verre émet de la lomiére. Aprés cela le verre a
repris la propriété d’étre fluorescent au méme degré
qu’avant la transformation.

Le sulfure de zine qui a été etpo%(‘ a l'action du radium
pendant un temps suffisant s s'épuise peun i peu et perd la
faculté d’éwre phosphorescent, soit sous Paction du radium,
soil sous celle de la lumiére.

Le diamant esl rendu phosphorescent par Iaction du
radium et peut étre distingué ainsi des imitations en strass,
dont la luminosité est tees faible.

Tous les composés de baryum radifere sont spontané-
ment lumineuz (). Les sels haloides, anhydres et secs,
émettent une lumiére particuliérement intense. Cette lu-
minosité ne peut éire vue a la grande lumiére du jour,
mais on la voit facilement dans la demi-obscurité ou dans
ane picce éclairée a la lumiére du gaz. La lumiére émise
peul étre assez forte pour que I'on puisse lire en s’¢clairant
avec un peu de produit dans 'obscurité. La lumiére émise
émane de toute la masse du produit, tandis que, pour un
corps phosphorescent ordinaire, la lumiére émane surtout
de la partie de la surface qui a é1é éclairée. A Pair humide
les produits radiferes perdent en grande partie leur lumi-
nosité, mais ils la reprennent par desséchement (Giesel).
La luminosité semble se conserver. Au bout de plusieurs
années aucune modification sensible ne semble s’étre pro-
duite. dans la luminosité de produits faiblement actifs,

(*) Cumie, Soe. de Physigue, 3 mars i8gg, — GIESEL, Wied.
Ann., t. LXIX, p. gr. : . 4 (B

(5 7
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gardds en tubes scellés & Pobscurité. Avee du chlorure de
baryam radifére, tres actif et teés lumineux, la lumiére
change de Leinte au bout de quelques mois; elle devient
plus violacée et gaffaiblit beaucoup; en méme lemps le
produit subit certaines transformations ; en redissolvant
le sel dans 'eau et en le séchant & nouveau, on obtient la
luminosité primitive.

Les solutions de sels de baryum radiféres, qui contien-
nent une forte proportion de radium, sont égalemenlt lumi-
neuses ; on peul observer ce fait en placant la solution dans
une capsule de platine qui, n’élant pas lumineuse elle-
méme, permet d'apercevoir la luminogité faible de la so-
lution.

Quand une solution de sel de baryum radifére contient
des cristaux qui sy sont déposés, ces cristaux sont lumi-
neux au sein de la solution, et ils le sont bien plus que la
solution elle-méme, de sorte que, dans ces conditions, ils
semblent seuls lumineux.

M. Giesel a préparé du platinocyanure de baryum radi-
fere. Quand ce sel vient de cristalliser, il a I'aspect du
platinocyanure de barynm ordinairve, et il est trés lumi-
neux. Mais peu & peu le sel se colore spontanément el
prend une teinte brune, en méme temps que les eristaux
deviennent dichroiques. A cet état, le sel est bien moins
lumineux, quoique sa radioactivité ait augmenté (). Le
platinocyanure de radium, préparé par M. Giesel, s'altére
encore bien plus rapidement.

Les composés de radium constituenl le premier exemple
de substances spontanément lumineuses.

Dégagement de chaleur par les sels de raduum. —
Tout récemment MM. Curie et Laborde ont trouvé que
les sels de radium sont le sitge d'un dégagement de

(') GieseL, Wied. Ann., t. LXIX, p. gr,
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chaleur spontané et continu (*). Ce dégagement de
chaleur a pour effet de maintenir les sels de radium 3 une
température plus élevée que la température ambiante ;
lexces de tempdrature dépend dlailleurs de Uisolement
thermique de la substance. Cet exces de température peut
étre mis en évidence par une expérience grossiére faile au
moyen de deux thermométres & mercure ordinaires. On
utilise deux vases isolateurs thermiques 4 vide, identiques
entre eux. Dans 'un des vases on place une ampoule de
verre conlenant 7% de bromure de radinm pur; dans le
deuxieme vase on place une autre ampoule de verre toule
pareille qui contient une substance inactive quelconque,
par exemple du chlorure de baryum. La température de
chaque enceinte est indiquée par un thermométre dont le
véservoir est placé au voisinage immddiat de I'ampoule.
L ouverture des isolateurs est fermée par du coton. Quand
Iéquilibre de température est établi, fe thermométre (qui
s¢ trouve dans le méme vase que le radium indique con-
stamment une tempdérature supérieure i celle indiquée par
Pautre thermoméetre: excos de tempdrature ohservé était
de 3°,

On peul évaluer la quantité de chaleur dégagée par le
radinm & Paide du calorimétre i glace de Bunsen. En pla-
cant dans ce calorimétre une ampoule de verre qui con-
tient le sel de radium, on constate un apport continu de
chaleur qui s'arréte des qu'on éloigne le radium. La me-
sure faite avec un sel de radium préparé depuis |Un;_f;l.<"m|ae-s
indique que chaque gramme de radium dégage environ
8o petites calories pendant chaque heure. Le radium
dégage done pendant une heure une quantité de chaleur
suffisante pour fondre son poids de glace, et un atome
gramme (225%) de radium dégagerait en une heure
18000, soit une quantité de chaleur comparahle &

(') Cunrie et Laponpe, Comptes rendus, 16 mars 1qo3,

.
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celle qui est produite par la combustion d'un atome
gramme (15) d’hydrogéne. Un débit de chaleur aussi con-
sidérable ne saurait étre expliqué par aucune réaction
chimique ordinaire, et cela d’autant plus que I'état du ra-
dium semble ‘rester le méme pendant des anndes. On
pourrait penser que le dégagement de chaleur est di a
une transformation de atome de radium Iluni-méme,
iransformation nécessairement trés lente. S'il en étail
ainsi, on serail amené 4 conclure que les quantités d'éner-
gie mises en jeu dans la formation et dans la transforma-
tion des atomes sont considérables et dépassent tout ce
(qui nous est connu.

On peut encore évaluer la chaleur dégagée par le radinm
4 diverses températares en l'utilisant pour faire bhouillir

Fig. 1o.

E

un gaz liquéfié et en mesurant le volume du gaz qui se
dégage. On peut faire celte expérience avec du chlo-
rure de méthyle (a4 — 21°). L'expérience a été faite par
MM, Dewar et Curie avec l'oxygene liquide (4 — 180°).
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et avec 'hydrogeéne liquide (4 — 252°). Ce dernier corps
convient particuliérement bien pour réaliser I'expérience.
Une éprouvette A, entourée d’unisolateur thermiquea vide,
contient de l'hydrogéne liquide H (fig. 10); elle est mu-
nie d’un tube de dégagement ¢ qui permet de recueillir le
gaz dans une éprouyette gradude Evemplie d'eau. L'éprou-
vette A et son isolateur plongent dans un bain d’hydro-
gene liquide H'. Dans ces conditions aucun dégagement
gazeux ne se produit dans I'éprouvette A. Lorsque l'on
introduit, dans Ihydrogéne liquide contenu dans cette
éprouvette, une ampoule qui contient 7% de bromure de
radium, il se fait un dégagement continu de gaz, et 'on
recucille 73° de gaz par minute.

Un sel de radium solide qui vient d’étre préparé dé-
gage une quantité de chaleur relativement faible ; mais ce
débit de chaleur augmente continuellement et tend vers
une valeur déterminée qui n’est pas encore tout a fait
atteinte au bout d'un mois. Quand on dissout dans
'ean un sel de radium et qu'on enferme la solution en
tube scellé, la quantité de chaleur dégagée parla solu-
tion est d’abord faible; elle augmente ensuite et tend 2
devenir constante au bout d’un mois; le débit de chaleur
est alors le méme que celui dd au méme sel a I'étal
solide.

Quand on a mesuré a 'aide du calorimétre Bunsen la
chaleur dégagée par un sel de radinm contenu dans une
ampoule de verre, certains rayons pénéirants du radium
traversent Pampoule et le calorimétre sans y étre absor-
bés. Pour voir si ces rayons emporlenl une quantité
d’énergie appréciable, on peut refaire une mesure en
entourant P'ampoule d'une feunille de plomb de am™m
d’épaisseur; on trouve que, dans ces conditions, le déga-
gement de chaleur est augmenté de 4 pour 100 environ
de sa valeur: Pénergie émise par le radium sous forme de
rayons pénélrants n'est done nullement néeligeable.
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L ffets chumiques produits par les nouvelles substances
radioactives. Coloratiwons. — lies radiations émises par
les substances fortement radioactives sont susceptibles de
provoquer certaines transformations, certaines rdéaclions
chimiques. Les rayons émis par les produits radiferes
exercent des actions colorantes sur le verre el la porce—
laine ().

La coloration du verre, généralement brune ou violette,
esl teés mtense; elle se produit dans la masse méme du
verre, elle persiste apres éloignement du radium. Tous
les verres se colorent en un temps plus ou moins long, et
la présence du plomb n’est pas nécessaive. Il convient de
rapprocher ce fait de celui, observé récemment, de la co-
loration des verres des tubes a4 vide producteurs des
rayons de Ronlgen aprés un long usage.

M. Giesel a montré que les sels haloides cristallisés des
métaux alcaling (sel gemme, sylvine) se colorent sous
'influence du radium, comme sous Uaction des rayons ca-
thodiques. M. Giesel montre que on obtient des eolora-
tions du méme genre en faisant sé¢journer les sels alealins
dans la vapeur de sodium ().

Jai étudié la coloration d’une eollection de verres de
composition connue, qui m'a éLé obligeamment prétée
a cet effet par M. Le Chatelier. Je n’ai pas obseryé de
grande variété dans la coloration. Elle est généralement
violette, jaune, brune ou grise. Elle semble lide a la pre-
sence des métaux alealins.

Ayec les sels alcalins purs cristallisés on obtient des co-
lorations pius variées et plus vives; le sel, primitivement
blane, devient bleu, vert, jaune hrun, ete.

M. Becquerel a montré que le phosphore blane est trans-
formé en phosphore rouge par 'action du radium.

(') M. et M=e Gurir, Comptes rendus. . CXXIX, novembre 1899,
p- 823.

(%) Gieser, Soc. de Phys. allemande, janvier igoo.
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Le papier est alléré et coloré par I'action du radium.
Il devient fragile, s'effrite et ressemble enfin & une pas-
soire criblée de trous.

Dans certaines circonstances il y a production d’ozone
dans le voisinage de composés trés aclifs. Les rayons qui
mn1antFuncannpﬂuhﬂ5ueHéc,renﬂnwﬂanlthlradiuny ne
produisent pas d’ozone dans Pair qu’ils traversent. Au
contraire, une forte odeur d’ozone se dégage quand on
ouvre 'ampoule. D’'une maniére générale I'ozone se pro-
duit dans 'air, quand il y a communication directe entre
celui-ci et le radium. La communication par un conduil
méme extrémement ¢étroit est suffisante; il semble
que la production d’ozone soit liée a4 la propaguﬂun
de la radioactivité induite, dont il sera question plus
loin.

Les composés radiferes semblent s’altérer avee le termps,
sans doute sous Paction de leur propre radiation. On a
vu plus haut(lue]est:ﬁstaux de chlorare de baryum ra-
diféres qui sont incolores au moment du dépot prennent
peu a peu une coloration tantdt jaune ou orangée, tantol
rose; cette coloration disparait par la dissolution. Le
chlorure de baryum radifére dégage des composés oxygé-
nés duchlore: le bromure dégage du brome. Ces transforma-
tions lentes s'affirment généralement quelque temps apres
la préparation du produit solide, lequel, en méme temps,
change d’aspect et de couleur, en prenant une teinte
jaune ou violacée. La lumiére émise devient aussi plus
violacde.

Les sels de radium purs semblent éprouver les mémes
transformations que ceux qui contiennent du baryum.
Toutefois les cristaux de chlorure, déposés en solution
acide, ne se colorent pas sensiblement pendant un temps
qui est suffisant, pour que les cristaux de chlorure de ba-
ryunmradi&rcgliuhnsenlﬂdhun,prEnnentunetuﬂorauon

inlense.
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Dégagement de gasen présence des sels de radium.

— Une solution de bromure de radinm dégage des gaz

d’une maniére continue (). Ces gaz sont principalement
de I'hydrogéne et de Poxygéne, et la composition du
mélange est voisine de celle de I'eau ; on peut admettre
quil y a décomposition de I'eau en présence du sel de
adinm.

Les sels solides de radium (chlorure, hromure) donnent
aussi lieu & un dégagement continu de gaz. Ces gaz rem-
plissent les pores du sel solide et se dégagent assez abon-
damment quand on dissout le sel. On trouve dans le mé-
lange gazeux de Uhydrogéne, de l'oxygene, de l'acide
carbonique, de I'hélium ; le spectre des gaz présente
aussi quelques raies inconnues (2).

On peut attribuer a des dégagements gazeux deux acci-
dents qui se sont produits dans les expériences de
M. Curie. Une ampoule de verre mince scellée, remplie
presque complétement par du bromure de radium solide
et sec, a fait explosion deux mois aprés la fermeture sous
leffet d’un faible échauffement; Pexplosion était proba-
blement due & la pression du gaz intérieur. Dans une
aulre expérience une ampoule contenant du chlorure de
radium préparé depuis longtemps communiquait avee un
réservoir d'assez grand volume dans lequel on maintenail
un vide trés parfait. L'ampoule ayant été soumise a un
¢chauffement assez rapide vers 300", le sel fit explosion;
Uampoule fut brisée, et le sel fut projeté & distance ; il ne
pouvail y avoir de pression notable dans U'ampoule au
moment de I'explosion. L'appareil avait d’ailleurs é1é sou-
mis 4 un essai de chauffage dans les mémes conditions en
Pabsence du sel de radium, et aucun accident ne s'élait
produit.

(') GiEsEL, Ber., 1903, p.347. — RanMsAY et Sovny, Phys. Zeitschr.,
15 septembre 1go3.
(*) Rausay et Soppy, loc. cit.
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Ces expériences montrent quil y a danger a chauffer
du sel de radinm préparé depuis longtemps et quil y a
aussi danger a conserver pendant longtemps du radium

en tube scellé.

Production de thermoluminescence. — Certains eorps,
tels que la fluorine, deviennent lumineux quand on les
chaufle; ils sont thermoluminescents; leur luminosité
Sépuise au bout de quelque temps; mais la faculté de
devenir de nouyeau lumineux par la chaleur est reshitude
a ces corps par I'action d'une étincelle et aussi par action
du radium. Le radium peut donc restituer & ces corps
leurs propriétés thermoluminescentes (). Lors de la
chauffe la fluorine éprouye une transformation qui est
accompagnée d'une émission de lumiere. Quand la fluo-
rine est ensuite soumise 4 Paction du radium, une trans-
formation se refait en sens inverse, et elle est encore
accompagndée d'une émission de lumiére.

Un phénoméne absolument analogue se produit pour
le verre exposé aux rayons du radium. L ausst une trans-
formation se produit dans le verre, pendant qu’il est lu-
mineux sous l'action des rayons du radium; cette trans-
formation est mise en évidence par la coloration qui
apparail et augmente progressivement. Quand on chaulle
ensuite le verre ainsi modifié, la transformation inverse
se produit, la coloration disparait, et ce phénomene est
accompagné de production de lumiére. I parait fort pro-
bable qu'il y a la une modification de nature chimique,
et la production de lumiere est lide & cette modification.
Ce phénoméne pourrait étre général. Il pourrait se faire
que la production de fluorescence par Paction du radium
et la luminosité des substances radiféres fussent nécessai-
rement lides & un phénoméne de transformation chimique
ou physique de la substance qui émet la lumiére.

(') BecquEREL, Rapports aw Congrés de Physique, 1900.
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ladiograplies. — Laction radiographique des nou-
velles substances radioaclives est tres intense. Toulefois
la manitre d’opérer doit étre tres différente avee le polo-
ninm et le radium. Le polonium n’agit qu'a teés petite
distance, et son action est considérablement aflaiblie par
des derans solides: il est facile de la supprimer pratigque-
ment an moyen d'un éeran peu L'r]l;liﬁ (X de werre).
Le radium agit & des distances considérablement plus

grandes. Laction radiographique des rayons du radium

Fig. 1.

Radiographie obtenue avee les rayons du radium.

s'observe a plus de 2™ de distance dans I'air, et cela méme
quand le produit radiant est enfermé dans une ampoule

de verre. Les rayons qui agissent dans ces conditions
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appartiennent aux groupes B et vy. Grice aux différences
qui existenl entre la transparence de diverses matiéres
pour les rayons, on peut, comme avec les rayons Rontgen,
obtenir des radiographies de divers objets. Les métaux
sont, en général, opaques, sauf I'aluminium qui est tres
transparent. Il n'existe pas de différence de transparence
notable entre les chairs et les os. On peul opérer i g ande
distance et avec des sources de trés petites dimensions;
on a alors des radiographies trés fines. Il est trés avanta-
geux, pour la beauté des radiographies, de renvoyer les
rayons [ de ¢dté, au moyen d’un champ magnétique, et de
n’utiliser que les rayons y. Lesrayons i, en traversant ["ob-
jet & radiographier, éprouvent, en effel, une certaine dif-
fusion et oceasionnent nn certain flou. En les supprimant,
on est obligé d’employer des temps de pose plus grands,
mais les pésultats sont meillenrs. La radiographie d'un
objet, tel qu’un porte-monnaie, demande un jour avee uue
source radiante constituée par quelques centigrammes de
sel de radinm, enfermé dans une ampoule de verre et
placé a 1™ de la plaque sensible, devant laquelle se trouve
I"'objet. Sila source est & 20 de distance de la plaque,
le méme résultat est oblenu en une heure. Au voisinage
immeédiat de la source radiante, une plaque sensible est

instantanément impressionnée.

Eflets physiologiques. — Les rayons du radium
exercent une action sur U'épiderme. Celle action a ¢ié
observée par M. Walkhoff et confirmée par M. Giesel,
puis par MM. Becquerel et Curie ().

Si Pon place sur la pean une capsule en celluloid ou

en caoutchoue mince renfermant un sel de radium trées

(') Warknorr, Phot. Rundschau, octobre 1goo. — GIESIL, Berichite
d. deutsch. chem. Gesell., t. XXII1. — Bucournel el Corie, Comples
rendus, L. CXXXII, p. 128q. . !
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actif et quion l'y laisse pendant quelque temps, une rou-
geur se produit sur la peau, soit de suile, soit au boul
d'un temps qui est d’autant plus long que l'action a été
plus faible et moins prolongée; celte tache rouge apparail
a P'endroit qui a é1é exposé a Paction; Paltération locale
de la peau se manifeste el évolue comme une brilure.
Dans certains cas il se forme une ampoule. Si 'exposition
a été prolongée, il se produil une ulcération trés longue
a guérir. Dans une expérience, M. Curie a fait agir sur
son bras un produit radiant relativement peu actif pendant
10 heures. La rougeur se manifesta de suite, et il se forma
plus tard une plaie qui mit 4 mois & guérir. L’épiderme
a ¢été détruil localement, et n'a pu se reconstituer a 'étal
sain que lentement et péniblement avee formation d’une
cicatrice trés marquée. Une brilure au radium avee expo-
sition d'une demi-heure apparut au bout de 15 jours,
forma une ampoule et guérit en 15 jours. Une autre bri-
lure, faite avee une exposition de 8 minutes seulement,
occasionna une tache rouge quiapparut au bout de 2 mois
seulement et son ellet fut insignifiant.

L’action du radium sur la peau peut se produire &
travers les métaux, mais elle est affaiblie. Pour se garantir
de Paction, il faul éviter de garder longtemps le radinm
sur sol autrement qu’enveloppé dans une feuille de plomb.

Laction du rvadium sur la peau a été étudiée par M. le
D* Danlos, & I'hépital Saint-Louis, comme procédé de
traitement de certaines maladies de la peau, procédé
comparable au traitement par les rayons Rintgen ou la
lumiére ultra-violette. Le radium donne & ce point de
vue des résultats encourageants I'épiderme partiellement
détruit par Paction du radium se reforme & Uétat sain.
Laction du radium est plus profonde que celle de la
lumiére, et son emploi est plus facile que celui de la
lumiere ou des rayons Roéntgen. L'étude des conditions
de I"application est nécessairement un peu longue, parce
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qu’on ne peut se rendre compte immédiatement de 1'effet
de Papplication.

M. Giesel a remarqué action du radium sur les feuilles
des plantes. Les feuilles soumises a I'action jaunissent el
s'effritent.

M. Giesel a également découvert Paction des rayons
du radium sur Peeil (V). Quand on place dans Pobscurité
un produit radiant au voisinage de la paupiére fermée ou
de la tempe, on a la sensation d'une lumiére qui remplit
Peeil. Ce phénomene a été étudié par MM. Himstedt et
Nagel (*). Ces physiciens ont montré que tous les milieux
de Peeil deviennent fluorescents par I'action du radium,
el c'est ce qui explique la sensation de lumitre percue.
Les aveugles chez lesquels la rétine est intacte, sont sen-
sibles a 'action du radium, tandis que ceux dont la rétine
est malade n’éprouvent pas la sensation lumineuse due
4UX Tayons.

Les rayons du radium empéchent ou entravent le déve-
loppement des colonies microbiennes, mais celte action

‘n'est pas teés intense (*).

Récemment, M. Danysz a montré que les rayons du
radium agissent énergiquement sur la moelle et surle cer-
veau. Apres une action d'une heure, des paralysies se pro-
duisent chez les animaux soumis aux expériences, el ceux-ci
meurent généralement au bout de quelques jours ().

Aetion de la température sur le rayonnement. —
On n’a encore que peu de renseignements sur la maniére
dont varie I'émission des corps radioactifs avec la tempé-
rature. Nous savons cependant que I'émission subsiste
aux basses températures. M. Curie a placé dans l'ae

(1) GiesEL, Naturforscherrersammlung, Minchen, 189g.

(*) HimsTEDT ¢t NAGEL, Ann. der Physik, t. IV, 1qgor.

(*) Ascukinass et Gaseant, Ann. der Physik, t. VI, 1gor, p. 370.
(')

i) Danysz, Comptes rendus, 10 février 1go3.
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liquide un tube de verre qui conlenait du chlorure de
baryum radifére (*). La luminosité du produit radiant
persiste dans ces conditions. Au moment oi Pon retire
le tube de I'enceinte froide, il parait méme plus lumineux
qua la température ambiante. A la température de 'air
liquide, le radium continue a execiter la fluorescence du
sulfate d'uranyle et de potassium. M. Curie a vérifié par
des mesures dlectriques que le rayonnement, mesuré i
une certaine distance de la source radiante, posséde la
méme intensité quand le radium est a la température am-
biante, ou quand il est dans une enceinte a la tempéra-
ture de 'air liquide. Dans ces expériences, le radium
¢tait placé au fond d'un tube fermé a un bout. Les rayons
sortaient du tube par le bout ouvert, traversaient un
certain espace d’air el étaient recueillis dans un conden-
sateur. On mesurait Uaction des rayons sur 'air du con-
densateur, soit en laissant le tube dans air, soil en 'en-
tourant d’air ]il]uid(_‘ jl.l:-s(_{n’;‘l une certaine hauteur. Le
résultat obtenu était le méme dans les deux cas.

Quand on porte le radium a une tempdérature élevée,
sa radioactivité subsiste. Le chlorure de baryum radifére
t']ui vienl d'étre fondu (vers 8007 est radioacuf et lumi-
neux. Toutefois, une chaufle prolongée 4 température
élevée a pour effet d’abaisser temporairement la radio-
activité du produit. La baisse est trés importante, elle
peut constituer 75 pour 100 du rayonnement total. La
baisse proportionnelle est moins grande sur les rayons
absorbables que sur les rayons pénétrants, qui sont sensi-
blement supprimés par la chauffe. Avec le temps, le rayon-
nement du produit reprend I'mtensité et la composition
qu’il avail avant la chaufle; ce résultat est atteint au bout
de 2 mois environ a partir de la chauffe.

(') Curig, Société de Physique, » mars 1goo. i)

= —————
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CHAPITRE 1V.

LA RADIOAGTIVITE INDUITE.

Communication de la radioacticité i des substances
primitivement inactives. — Au cours de nos recherches
sur les substances radioactives, nous avons remarque,
M. Curie et moi, que toute substance qui séjourne pen-
dant quelque temps au voisinage d'un sel radifére devient
clle-méme radioactive (). Dans notre premiere publica-
ton & ce sujel, nous nous sommes attachés a prouver
que la radioactivité, ainsi acquise par des substances pri-
mitivement inactives, n'est pas due & un transport de
poussiéres radioactives qui seraient yenues se poser a la
surface de ces substances. Ce fail, actuellement certain,
est prouvé en toute évidence par I'ensemble des expdé-
riences qui seront déeriles iei, et nolamment par les lois
suivant lesquelles la radioactivité provoquée dans les
substances naturellement inactives disparait quand on
soustrail ces substances a 'action du radium.

Nous avons donné au phénoméne nouveau ainsi décou-
verl le nom de radioactivité induite.

Dans la méme publication; nous avons indiqué les carac-
leres essentiels de la radioactivité induite. Nous avons
activé des lames de substances diverses, en les plagant au
voisinage de sels radiféeres solides el nous avons étudic
la radioactivité de ces lames par la méthode ¢lectrique.
Nous avons observé ainsi les faits suivants :

(') M. et M® Cumie, .Comptes rendps, 6 nuvembre 38gy.
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1 Lactivité d'une lame exposée d l'action du radium
augmente avee le temps de Pexposition en se rapprochant
d'une certaine limite, suivant une loi asymptolique.

2® Llactivité d'une lame qui a été activée par l'action
du radium et qui a éLé ensuile soustraite a cetle action
disparait en quelques jours. Cette activité induite tend
vers zéro en fonction du temps, suivant une loi asympto-
ligue.

3° Toutes conditions égales d’ailleurs, la radioactivité
induite par un méme produit radifére sur diverses lames
est indépendante de la nature de la lame. Le verre, le
papier, les métaus s'activent avec la méme intensité.

4° La radioactivité induite sur une méme lame par
divers produits radiferes a une valeur lhmite d’autant
plus élevée que le produit est plus actif.

Peu de temps apres, M. Rutherford publia un travail,
duquel il résulte que les composés du thorium sont
capables de produire le phénoméne de la radioactivité
induite ('). M. Rutherford trouva pour ee¢ phénomene
les mémes lois que celles qui viennent d’étre exposées, et
il découvrit en plus ee fait important, que les corps
chargés d’é¢lectricité négalive s'activent plus énergique-
ment que les autres. M. Rutherford observa dailleurs
que lair qui a passé sur de Poxyde de thorium conserve
pendant 10 minutes environ une conductibilité notable.
L'air qui est dans cel élat communicque la radioactivilé
induite & des substances inactives, surtout a celles char-
oées négativement. M. Rutherford interpréte ses expé-
riences en admettant que les composés du thorium, et
surtout U'oxyde, émettent une émanation radioactive
particuliere, susceptible d’étre éntrainée par les courants
(’air et chargée d'électricité positive. Cetle émanation
serait la cause de la radioactivité induite. M. Dorn a

(1) Ruruereonn, Phil. Mag., janvier et féyrier rgoo.!
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reproduit, ayvee les sels de baryum radiféres, les expé-
riences que M. Rutherford avait faites avec de loxyde
de thorium (1).

M. Debierne a montré que Pactinium provoque, d'une
facon extrémement intense, lactivité induite des corps
placés dans son voisinage. De méme que pour le thorium,
il se produit un entrainement considérable de activité
par les courants d’air (2

La radioactivité induite se présente sous des aspecls
lrés variés, et quand on produit lactivation d’une sub-
stance au voisinage du radium 4 Uair libre, on obtient
des résultats irréguliers. MM. Curie et Debierne ont re-
marqué que le phénomeéne est, au contraire, trés régulier
quand on opére en vase clos; ils ont done étudic Pacti-
valion en enceinte fernée ({8

Activation en enceinte fermée. — la radioactivité
induite est i la fois plus intense et plus régulicre quand
on opére en vase clos. La matiére active est placée dans
une petite ampoule en verre @ ouverte en o (fig. 11) au
milieu d’une enceinte elose. Diverses plaques A, B, C, D, E
placées dans I'enceinte deviennent radioactives au Lout
d'un jour d’exposition. L'activité est la méme, quelle que
soit la nature de la plaque, 3 dimensions égales (plombh,
cuivre, aluminium, verre, €bonite, cirve, carton, parat-
fine. L’activité¢ d'une face de 'une des lames est d’autant
plus grande, que U'espace libre en regard de celle face est
plus grand.

51 Pon répeéte Pexpérience précédente avee am-
poule @ complétement fermée, on n’obtient aucune acti-
vité induite.

Le rayonnement du radium n'intervient pas direc-

(') Dorx, Abh. Naturforsch. Gesell. Halle, juin rgoo,
(%) DEBIERNE, Conmptes rendus, 30 juillet 1goo; 16 février 1504,
(") Gurik et DEBIERNE, Comptes rendus, § mars 1gor,

C. 8
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tement dans la production de la radioactivité induite.
(Vest ainsi que, dans Pexpérience précédente, la lame D,

Iig, 12:

protégée du rayonnement par Péeran en plomb épais PP,
est activée aulant que B et 1.

La radioactivité se transmel par air de proche en
proche depuis la matiére radiante jusqu’au corps a acti-
ver. Elle peut méme se transmettre au loin par des tubes
capillaires trés étroits.

La radioactivité induile est a la fois plus intense el
plus réguliere, si l'on remplace le sel radifére activant
solide par sa dissolution aquense.

Les liquides sont susceptibles d’acquérir la radioacti-
vilé induite. On peut, par exemple, rendre radioactive
Feau pure, en la placant dans un vase a lintérieur d’une
enceinte close qui renferme également une solution dun
sél radifere,

Certaines substances deviennent lumineuses, quand on
les place dans une enceinte activante (corps phospho-
rescents et fluorescents, verre, papier, coton, eau, solu-
tions salines). Le sulfure de zine phosphorescent est
particulierement brillant dans ces conditions. La radio-
activité de ees corps lumineux est cependant la méme
que celle d'un morcean de métal ou autre corps qui
s'active dans les mémes condilions sans devenir lumi-

neux.
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Quelle que soil la substance que l'on active en vase
clos, cette substance prend une activilé (qui augmente
avee le temps et finit par atteindre wne valeur limite,
toujours la méme, quand on opere avee la méme matiére
activanle et le méme dispositif expérimental.

La radioactivité induite limite est indépendante de
la nature et de la pression du gas qui se trouve dans
l'enceinte activante (aiv, hydrogéne, acide carbonique).

La radioactivité induite limite dans une méme
enceinte dépend seulement de la quantité de radium
qui sy trouve i I'état de solution, et semble lui étre pro-
portionnelle,

Role des gas dans les phénoménes de radioactivité
induite. Emanation.— Les gaz présents dans une enceinte
qui renferme un sel solide ou une solution de sel de ra-
dinm sont radioactifs. Cette radioactivité persiste si U'on
aspire les gaz avec une trompe et qu’on les recueille dans
une éprouvette. Les parois de Péprouvette deviennent
alors elles-mémes radioactives. et le verre de Iéprouvette
est lumineux dans Uobscurité. Lactivité et la luminosité
de I'éprouvette disparaissent ensuite complétement, mais
fort lentement, et I'on peut au bout d’un mois constater
encore la radioactivilé.

Dés le début de nos recherches, nous avons, M. Curie
el moi, extrail en chauffant la pechblende un gaz forte-
ment radioactif, mais, comme dans I'expérience précé-
dente, Pactivité de ce gaz avait fini par disparaitre com-
pletement ().

Ainsi, pour le thorium, le vadium, Pactinium, la radio-
activité induite se propage de proche en proche & travers
les gaz, depuis le corps actf jusqu’aux parois de Pen-
ceinte qui le renferme, et la propriété activante est

(') P. Curik et M=c Qurie, Rapports au Congrés de Physigue, 1goo.
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entrainée avec le gaz lui-méme, quand on extrait celui-ci
de 'enceinte.

Quand on mesure la radioactivité de maliéres radi-
feres par la méthede électrique au moyen de Pappareil
(fig. 1), l'air entre les plateaux devient ¢galement radio-
actif; cependant, en envoyanl un courant d’air entre les
plateaux, on n’observe pas de baisse notable dans I'inten-
sité du courant, ce qui prouve que la radioactivité répan-
due dans l'espace entre les plateaux est peu importanle
par rapport i celle du radium lui-méme a Pétat solide,

Il en est tout autrement dans Je cas du thorium. Les
irrégularités que j'avais observées en mesurant la radio-
aclivité des composés du thorium provenaient du [fait
qu'a cetle époque je travaillais avee un condensateur
ouvert a Fair; or le moindre courant d’aip produit un
changement considérable dans l'intensité du courant,
parce que la radioactivité répandue dans l'espace au voi-
sinage du therium est importante par rapport i la radio-
activité de la substance.,

Cet effet est encore bien plus marqué pour l'actinium.
Un composé trés actif d’actinium parait hea'ucnup moins
actif quand on envoie un courant d’air sur la substance.

L¢nergie radioactive est done renfermée dans les gaz
sous une forme spéciale. M. Rutherford suppose que cer-
tains corps radioactifs dégagent constamment un gaz ma-
tériel radioactif qu'il appelle émanation. Clest ce gaz qui
aurait la propriété de rendre radioactifs les COrps qui se
trouvent dans Pespace ou il est répandu. Les corps qui
émettent de Pémanation sont le radium, le thorium et
Paclnium.

Deésactvation a lair libre des corps solides activds.
— Un corps solide, qui a été active par le radium dans
une enceinte activante pendant un temps sulfisant, et qui
a €1é ensuite retiré de Penceinte, se désactive i D'air libre
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suivant une loi d’allure exponentielle qui est la méme
pour tous les corps et qui est représentée par la formule
5111\(lnlr'( e

¢ ¢
— Io(f'm & —(a—1)e E]n),

Iy étant I'intensité initiale du rayonnement au moment
ou Pon rvetire la lame de Ienceinte, T Pintensité au
temps 3 @ est un coefficient numérique @ = 4.20; @,
¢t @, sont des constantes de temps : 0, = 5420 secondes,
0. = 1860 secondes. Au boul de 2 ou 3 heures cette loj
se réduit sensiblement & une exponentielle simple : I'in-
fluence de la seconde exponentielle sur la valeur de I ne
se fait plus sentir. La loi de désactivation est alors telle
que Pintensité du rayonnement baisse de la moitié de sa
valeur en 28 minutes. Cette loi finale peut éwe eonsi-
dérée comme caractéristique de la désactivation 4 Dair
libre des corps solides activés par le radium.

Les corps solides activés par 'actinium se désactivent
a lair libre suivant une loi exponentielle voisine de la
précédente. Mais cependant la désactivation est un peu
plus lente ().

Les corps solides activés par le thorium se désactivent
beaucoup plus lentement; I'intensité du rayonnement
baisse de moitié en 11 heures (e

Désactivation en eneeinte close. Vitesse de destriue-
tion de ['émanation ( ). — Une enceinte fermée activée
par le radium et soustraite ensuite & son action, se
désactive suivant une loi |J(-:aucoup moins rapide que celle
de la désactivation a DPair libre. On peul, par exemple,
faire I'expérience avee un tube en verre que 'on active

(') Comiz el Daxne, Comples rendus, g février 1god.
(%) DesErNe, Comptes rendus, 16 fum.r 1003,

{") Rurnerronn, Phil. Mag., février tgoo.

(') P. Gonie, Comptes mndus, 17 novembre 1goa.
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intérieurement, en le mettant pendant un certain temps
én communication avec une solution d’'un sel de radium.
On scelle ensuite le tube & la lampe, et Pon mesure 'in-
tensité du rayonnement émis a Iextérieur par les parois
du tube, pendant que la désactivation se produit.

La loi de désactivation est une loi exponentielle. Elle

est donnée avec une grande exactitude par la formule

[y intensité du rayonnement initial ;
I, intensité du rayonnement au temps ¢ ;
0, une constante de temps © — 4-070 > 107 secondes.

Liintensité du rayonnement diminue de moitié en
4 jours.

Cette loi de désactivation est absolument invariable,
quelles que soient les conditions de I'expérience (dimen-
sions de 'enceinte, nature des parois, nature du gaz dans
Penceinte, durée de Pactivation, etc.). La loi de désacti-
vation reste la méme, quelle que soit la température entre
— 180" et + 450% Celle loi de désactivation est done toul i
fait caracléristique et pourrait servir & définiv un éialon
de temps absolument indépendant.

Dans ces expériences, ¢’est I'énergie vadioactive accu-
mulée dans le gaz “qui entrelient Pactivité des parois.
Si, en effet, on supprime le gaz en faisant le vide dans
Penceinte, on constate que les parois se désactivent
ensuite suivant le mode rapide de désactivation, I'inten-
sité du rayonnement diminuant de moitié en 28 minutes.
Ce méme résultat est obtenu en substituant dans 'en-
ceinte de I'air ordinaire 4 air active.

La loi de désactivation avee baisse de moitié en 4 jours
est done caracléristique de la disparilion de ,
radioactive accumulée dans Je gaz. Si l'on se sert de
I'expression adopiée par M. Rutherford, on peut dire que

I'énergie
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I'émanation du radium disparait spontanément en fone-
tion du temps avec baisse de moitié en 4 jours.
IJémanation du thorium est dune autre nature el
disparait beaucoup plus rapidement. Le pouvoir d’acti-
vation diminue de moitié en 1 minute 10 secondes Enyiron.
L'émanation de Pactinium disparail encore plas api-
dement ; la baisse de moitié a lieu en quelques secondes.
MM. Elster et Geitel ont montré qulil existe Loujours
dans Tair atmosphérique, en trés faible proportion, une
émanation radioactive analogue a celles émises par les
Corps adioactifs. Des fils métalliques tendus dans Uair et
maintenus & un potentiel négalif sactivent sous I'influence
de celte ¢émanation. L'air que 'on aspire au moyen d'un
tube enfoncé dans le sol est particuliérement chargé
d’émanation ('). Liorigine de cette émanation est encore
Meonnue.
Llair extrait de certaines caux minérales contient de
I’émanation tandis que l'air contenu dans Peau de la mer

et des rivieres en est a peu pres exempt.

Nature des émanations. — Suivant M. Rutherford
I’'émanation d'un corps radioactif est un gaz matériel ra-
dioactif qui s'échappe de ce corps. En effet, a bien des
points de vue, Pémanation du radium se comporle comme
un gaz ordinaire.

Ouand on mel en communication deux TésErvoirs en
verre dont I'un contient de I'émanation tandis que I'autre
n'en conlient pas, I'émanation passe en se dilfusant dans
le deusieme réservoir, et quand P'équilibre est érabli, on
constale que I'émanation s’est parlagée entre les deux 1é-
servoirs comme le ferait un gaz ordinaire : si les deux
péseryoirs sont a la méme température, Iémanation se par-

tage entre cux dans le rapport de leurs yolumes; s'1ls sont

(1) EusTtEn et GriTen, Physik. Zeitselrift, 15 septembre 1go2,
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4 des températures différentes, elle se partage enlre enx
comme un gaz parfait obéissant aux lois de Mariotle et de
E (:11'1'|_'3'—L|L:55;i|'. Pour ¢tabliv ce résultat il suffit de mesurer
le rayonnement du premier réservoir avant et apres le
| partage; ce rayonnement est proportionnel & la quantité
d’émanation contenue dans le réservoir. Mais, comme la
i diffusion de 1"émanation demande un certain lemps jus-

qu’a ce que I'équilibre soit établi, il est nécessaire, pour
Pexactitude du caleul relatif & Uexpérience, de tenir
compte de la destruction spontanée de I'émanation avec
le temps ().

[’émanation du radium se diffuse le long d'un tube

¢troit suivant les lois de la diffusion des gaz, el son coel-

ficient de diffusion est (‘.{'_m‘f[!}'ll"rl]_lll'_‘ a celui de lacide car-
' bonique (2).

MM. Rutherford et Soddy ont montré que les émana-

tions du radium et du thorium se condensent & la tempeé-

.; raturede"air liquide, comme le feraientdes gaz qui seraient

liquéfiables & cette température. Un courant d'air chargé

d’émanation perd ses propriétés radioactives en traver-

sanl un serpentin qui plonge dans l'air liquide ; I'émana-

tion reste condensée dans le serpentin, et elle se retrouve

a I'élat gazeux quand on réchauffe celui-ci. L'émanation

du radium se condense & — 150, celle du thorium # une

température comprise entre — 100" et — 150" (*). On

peut faire 'expérience suivante : deux réservoirs de verre

fermés, I'un grand, Pautre petit, communiquent ensemble

! par un tube court muni d'un robinet; ils sont remplis de

{ gaz activé par le radium et sont par suite tous les deux

lumineux. On plonge le petit réservoir dans I'air liquide,

toute P'émanation s’y condense; au bout dun certain

1) P. Conie et . Dansm, Comptes rendus, 2 juin 1god.
P. Gunie et J. Danxe, Comptes rendus, 2 juin 1903

()
()
(") Rurnerronp et Sovny, Phil. Mag., mai 1god.
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temps on sépare les deux réservoirs 'un de l'autre en fer-
mant le robinet, et Pon retive ensuite le petit réservoir de
I"air liquide. On constate que ¢lest le petit réservoir qui
contient toute Paclivité. Pour s’en assurer il suffit d’obser-
ver la phosphorescence du verre des deux réservoirs. Le
grand réseryoir n’est plus lumineux, tandis que le petit
est plus lumineux qu'an début de expérience. Llexpé-
rience esl ]Jurt.icu'lile'mnenl brillante si Ton a eu soin
d’enduire les parois des deux réservoirs de sulfure de zine
phosphorescent.

Toutefois, si I'émanation du radium est tout a fait com-
parable & un gaz liquéfiable, la température de condensa-
tion par refroidissement deyrait étre fonetion de la quan-
tité d'émanation contenue dans un certain volume d’air;
ce qui n'a pas été signalé.

On doil aussi faire remarquer que I'émanation passe
avee une grande facilité a travers les trous ou les fissures
les plus ténues des corps solides, dans des conditions o
les gaz maltériels ordinaires ne peuvenl circuler quavec
ane lenteur extréme.

Enfin, 'émanation du radium se distingue d’un gaz ma-
tériel ordinaire en ce quelle se détruit spontanément
quand elle est enfermdée en tube de verre scellé; tout au
moins observe-t—on, dans ces conditions, la disparition de
la propriété radioactive: Cette propriété radioactive esl
dlailleurs encore actuellement la seule qui caractérise
"émanalion & notre connaissance, car jusqu’'a présent on
n'a encore élabli avee certitude ni U'existence d'un spectre
aractéristique de I'émanation, ni une pression due @&
I’émanation,

Toutelois tout récemment MM. Ramsay et Soddy oni
observé, dans le spectre des gaz extraits du radinm, des
raies nouvelles qui pourraient, a leur avis, appartenir a
Iémanation du radium. Ils ont aussi constaté que les gaz
extraits du radium contiennent de I'hélium, et que ce der-
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nier gaz se forme spontanément en présence de |'émana-
tion du radium ('). Si ces résullats, dont I'importance
est considérable, se confirment, on pourra élre amené i
considérer I'émanation comme un gaz malériel instable,
et 'hélium serail peut-étre un des produits de la désa-
grégation de ce gaz.

Les émanations du radium et du thorium ne semblent
pas étre altérées par divers agents chimiques irés éner-
giques, et pour celte raison MM. Rutherford et Soddy
les assimilent & des caz de la famille de I'argon (2).

Varcation d activité des liguides activés et des so-
lutions radiféres. — Un liquide quelconque  devient
radioactif lorsqu’il est placé dans un vase dans une
enceinle activante. Si I'on retire le liquide de Ienceinte
et qulon le laisse a Iair libre, il se désactive rapidement
en transmeltant son activité aux gaz el aux corps solides
qui 'entourent. Si 'on enferme un liquide aclivé dans un
flacon fermé, il se désactive bien plus lentement et Paeti-
vilé baisse alors de moitié en 4 jours, comme cela arvive-
rail pour un gaz activé enfermé dans un vase clos. On
peut expliquer ce fait en admettant que énergie radio-
active est emmagasinée dans les liquides sous une forme
identique & celle sous laquelle elle est emmagasinée dans
un gaz (sous forme f]"f’!lm'um'lit)n).

Une dissolution d’un sel radifere se comporte en partie
d'une facon analogue. Tout d'abord, il est fort remar
quable que la solution d’un sel de radium, qui est placde
depuis quelque temps dans une enceinte close, n'est pas
plus active que de 'ean pure placée dans un vase contenu
dans la méme enceinte, lorsque I'équilibre d'activité s'est

¢tabli. Si Pon retire de Uenceinte la solulion radifere et

(') Ramsax et Sonny, Physikalische Zeitsehrift, 15 septembre 1go3.
(%) Phil. Mag., 1902, p. 580; 1903, p. 437.
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qu'on la laisse & lair dans un vase largement ouvert,
Pactivité se répand dans lespace, et la solution devient &
peu prés inactive, bien quelle contienne toujours le
radium. Si alors on enferme cetle solution désactivie
dans un flacon fermé, elle reprend peu d peu, en une quin-
zaine de jours, une aclivité limite qui peut étre considé-
rable. Au contraire, un liquide activé qui ne renferme
pas de radium et qui a ¢té désactivé a air libre, ne
reprend pas son activité quand on le met dans un flacon

fermé.

Théorie de la radioactivité. — Voici, d’apres
MM. Curie et Debierne, une théorie trés générale qui per-
met de coordonner les résultats de l'étude de la rvadio-
activité induite, résultats que je viens d’exposer et qqui
constituent des faits indépendants de toute hypothése (').

On peut admettre que chaque atome de rvadinm fone-
tionne comme une source continue et constante d’énergie,
sans qu'il soit, d’ailleurs, nécessaive de préciser d'ott
vient celte énergie. L'énergie radioactive qui s‘accnmule
dans le radium tend & se dissiper de deux facons diflé-
rentes : 1° par rayonnement (rayons chargés et non
chargés d’électricité); 2° par conduction, clest-a-dire par
transmission de proche en proche aux corps environnarils,
par l'intermédiaire des gaz et des liquides (dégagement
d’émanation et transformation en radioactivité induite).

La perte d'énergie radioactive, tanl par rayonnement

que par conduction, croit avee la quantité d’énergie accu-

mulée dans le corps radioactif. Un équilibre de régime
doit s’établir nécessairement quand, la double perte, dont
je viens de parler, compense 'apport continu fait par le
radium. Cette manicre de voir est analogue & celle qui
est en usage dans les phénoménes calorifiques. Si, dans

(1) Cumin et D pienNe, Comptes rendus, 29 juillet 1got.

e
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Vintérieur d’un corps, il se fait, pour une raison quel-
conque, un dégagement continu et constanl de chaleur,
la chaleur s’accumule dans le corps, el la température
s'éleve, jusqu’d ce que la perte de chaleur par rayonne-
ment et par conduction fasse équilibre & I'apport continu
de chaleur.

En général, sauf dans certaines conditions spéciales,
activité ne se transmet pas de proche en proche A tra-
vers les corps solides. Lorsqu’on conserve une dissolution
en tube scellé, la perte par rayonnement subsiste seule,
et Pactivité radiante de la dissolution prend une valeur
dlevée.,

Si, au contraire, la dissolution se trouve dans un vase
ouvert, la perte d’activité de proche en proche, par con-
duction, devient considérable, et, lorsque Iérat de régime
est'atleint, Pactivité radiante de la dissolution est trés
lfaible.

L'activité radiante d’un sel radifere solide, laissé a D'air
libre, ne diminue pas sensiblement, parce que, la propaga-
tion de la radioactivité par conduction ne se¢ faisant pas
4 travers les corps solides, ¢'est seulement une couche
superficielle  trés minece qui produit la radioactivité
induite. On conslate, en effet, que la dissolution du
méme  sel produit. des phénomenes de radioactivité
induite bt’-‘i-lll[‘.ﬂ(ll] plus intenses. Avec un sel solide I'éner-
gie radioactive s'accumule dans le sel el se dissipe surtoul
par rayonnement. Au contraire, lorsque le sel est en dis-
solution dans Peau df}pui_ﬂ: quelques Jours, I'énergie radio-
active est répartie entre Uean et le sel, et si on les sépare
par distillation, I'eau entraine une grande partie de 'acti-
vité, et le sel solide est beaucoup moins actif (10 ou
15 fois) quiavant dissolution. Ensuite le sel solide reprend
peu d pen son activild primitive.

On peut chercher & préciser eneore davantage la théorie

(qui précede, en imaginant que la radioactivité du radium
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lui-méme se produit au moins en grande partie par Uinter- |
médiaire de I'énergie radioactive émise sous forme d’éma- |
nalion. L
- On peut admettre que chaque atome de radium est une '
source continue et constanle d’émanation. En méme 4l
temps que cette forme d'énergie se [)l-n'r]nil.1 elle dprouve
progressivement une transformation en énergic radioac- :
tive de rayonnement Becquerel; la vitesse de cette trans-
formation est proportionnelle a la quantité d’émanation
accumulée,
Quand une solution radifére est enfermde dans une |
enceinte, I'émanation peut se répandre dans lenceinte el

sur les parois. Clest done li qu’elle est transformée en
rayonnement, landis que la solution n'émel que peu de i
rayons Becquerel, — le rayonnement est, ¢n quelque :
sorle, ewtériorisé. Au conlraire, dans le radium solide,
'émanation, ne pouvant s’échapper facilement, saceu-
mule et se transforme sur place en rayonnement
Beequerel; ce rayonnement atteint donc une valeur
élevée (1).

Si cette théorie de la radioactivité était générale, il ;
faudrait admettre que tous les corps radioactifs ¢mettent {
de I'émanation. Or, celle émission a €été constatée pour :
le radium, le thorium et l'actinium: ce dernier corps en |
émel énormément méme a U'élat solide. L'uranium et le {
polonium ne semblent pas émettre d’émanation, bien
qu’ils émettent des rayons Becquerel. Ces corps ne pro-
duisent pas la radioactivité induite en vase clos comme
les corps radioactifs cités précédemment. Ce fait n'est
pas en contradiction absolue avee la théorie qui précede.
51, en ellet, 'uranium et le polonium émettaient des éma- !
nations qui se détruisent avec une trés grande rapidité, il '
serait tres difficile d’observer 'entrainement de ces ¢ma-

| -.--4_
(') Gurie, Comptes rendus, 26 janvier 1god.
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nations par l'air et les effets de radioactivité induite pro-
duits par elles sur les corps voisins. Une telle hypothese
n'est nullement inyraisemblable, puisque les temps pen-
dant lesquels les quantités d’émanation du radium et du
thorinm diminuent de moitié sonl enlre eux  comme
2000 est a 1. On yerra d'ailleurs que dans certaines con-

ditions Muranium peut provoguer la radioactivitd induite.

Auwtre forme de la radioactivité induite. — Dapres
la loi de désactivation a aiv libre des corps solides activés
par le radium, Pactivité radiante au bout d’une Journée
esta peu pres insensible.

Certains corps cependant font exception : tels sont le
celluloid, la paratfine, le caoulchoue, ete. Quand ces
corps ont éLé activds assez longtemps, ils se désactivent
plus lentement que ne le veut la loi, et il faut souvent
quinze ou vingt jours pour que lactivité devienne ingen-
sible. 1l semble que ces corps aient la propriété de s'im-
prégner de I'énergie radioactive sous forme d’émanation ;
ils la perdent ensuite peu i peu en prodaisant la radioac—

tivité imduite dans leur voisinage.

Radioactivité induite a évolution lente. — On observe
cucore une tout autre forme de radioactivité induite, quui
semble se produire sur tous les corps, quand ils ony
s¢journs pendant des mois dans une enceinte activante.
Quand ces corps sont retivés de Penceinte, leur activité
diminue d’abord jusqu’a une valeur trés faible suivant la
loi ordinaire (diminution de moitié en une demi-heure);
mais, quand Pactivité est tombée 3 s environ de la
vileur initiale, elle ne diminue plus ou du moins elle
évolue avee une lenteur extréme, (quelquefois méme elle
Vi en augmentant. Nous avons des lames de cuivee, d’alu-
minium, de verre qui conseryent ainsi une aclivilé rési-
duelle depuis plus de six mois.
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Ces phénomeénes d'activité induite semblent étre d’une
tout aulre nature que ceux orvdinaires, et ils offrent une
évolution beaucoup plus lente.

Un temps considérable est nécessaive aussi bien pour
la production que pour la disparition de cette forme de
radioactivilé induite.

Radioacticité induite sur des substances qui sé-
journent en dissolution avec le radium. — Quand on
traite un minerai radioactif contenant du radium, pour en
extraire ce corps, et tant que le travail n’est pas avancé,
on réalise des séparations chimiques. aprés lesquelles la
radioactivité se trouve entiérement avee 'on des produits
de la réaction, Iautre produit étant entiérement inactif.
On sépare ainsi d'un c¢Oté des produits radiants qui
peuvent étre plusieurs centaines de fois plus actifs que
Puranium, de Pautre c¢6té du cuivre, de 'antimoine, de
I'arsenic, ete., absolument inactifs. Certains autres corps
(le fer, le plomb) n’élaient jamais séparés a l'éltat com-
pletement inactif. A mesure que les corps radiants se
concentrent, il n'en est plus de méme; aucune séparation
chimique ne fournit plus de produits absolument inactifs;
loutes les ]mrii(_lns résultant d’une séparation sonl toujours
actives a des degrés variables.

Apres la découverte de Ia radioactivité induite, M. Giesel
essaya le premicr dactiver le bismuth inactif ordinaire en
le maintenant en solution avee du radium tres actif. 1
obtint ainsi du bismuth radioactif (), et il en conelut que
le polonium extrail de la ln‘_‘cl:hlend_e ¢tait probablement
du bismuth activé par le voisinage du radium contenu
dans la pechblende.

Jai également préparé du bismuth activé en maintenant
le bismuth en dissolution avec un sel radifere trés actif.

(1) Gieser, Socielé de Physique de Derlin, janvicr 1900.
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Les difficultés de celte expérience consistent dans les
soins extrémes qu’il faut prendre pour éliminer le radium
de la dissolution. Si Pon songe a la quantité infinitési-
male de radium qui suffit pour produire dans un gramme
de matiere une radioactivité trés notable, on ne croil
jamais avoir assez lavé et purifi¢ le produit activé. Or,
chaque purification entraine une baisse d’activité du pro-
duit activé, soit que réellement on en retive des traces de
radium, soit que la radioactivité induite dans ces condi-
Lions ne résiste pas aux transformations chimiques.

Les résultats que jobtiens semblent eependant établir
avec certitude que I'activation se produit et persiste apres
que 'on a séparé le radium. C'est ainsi qu’en fractionnant
le nitrate de mon bismuth activé par précipitation de la
solution azotique par I'eau, je trouve que, apres purifica-
tion trés soigneuse, il se fraclionne comme le polonium,
la partie la plus active élant précipitée en premier.

Si la purification est insuffisante, c’est le contraire qui
se produit, indiquant que des traces de radium se trou-
vaienl encore avec le bismuth activé. J'ai obtenu ainsi du
bismuth activé pour lequel le sens du fractionnement
indiquait une grande purelé el qui élail 2000 fois plus
actif que N'uranium. Ce bismuth diminue d’activité ayec
le temps. Mais une autre partie du méme produit, préparée
avec les mémes précautions el se fractionnant dans le
méme sens, conserve son activité sans diminution sensible
depuis un temps qui est actuellement de trois ans environ.

Cette activité est 150 fois plus grande que celle de
Puraniumm.,

J'ai actiyé également du plomb et de 'argent en les
laissant en dissolution avec le radium. Le plus souvent
la radioactivité induite ainsi obtenue ne diminue gutre
avec le temps, mais elle ne résiste généralement ;ﬁ:ns i
plusieurs transformations chimiques sucecessives du corps

aclive.
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M. Debierne (') a activé du baryum en le laissant en
solution avec 'actinium. Ce baryum activé reste actif apres
diverses transformations chimiques, son activité est done
une propriété atomique assez stable. Le chlorure de
baryum activé se fractionne comme le chlorure de barynm
radifere, les parties les plus actives étant les moins solubles
dans 'eau et P'acide chlorhydrique étendu. Le chlorure sec
est spontanément lumineux ; son rayonnement Becquerel
est analogue & celui du chlorure de baryum radifere.
M. Debierne a obtenu du chlorure de baryum activé
1000 fois plus actif que 'uranium. Ce baryum n’avait
cependant pas acquis tous les caractéres du radium, car il
ne monlrait au spectroscope aucune des raies les plus fortes
du radium. De plus son activité diminua avec le temps, et
au bout de trois semaines elle était devenue trois fois plus
faible qu’au début.

I y a toute une étude a faire sur Pactivation des
substances en dissolution avec les corps radioactifs. 11
semble que, suivant les conditions de l'expérience, on
puisse obtenir des formes de radioactivité induite ato-
mique plus ou moins stables. La radioactivité induite dans
ces conditions est peul-étre la méme que la forme & évo-
lution lente que I'on obtient par activaltion prolongée &
distance dans une enceinte activante. Il y a lica de se de-
mander jusqu’d quel degré la radioactivité induite ato-
mique affecte la nature chimique de Patome, et si elle peut
maodifier les propriétés chimiques de celui-ci, soit d’une
fagon passagére, soit d'une facon stable.

Létude chimique des corps activés a distance est ren-
due difficile par ce fait que 'activation est limitée & une
couche superficielle trés mince, et que, par suite, la pro-
portion de matiére qui a pu élre atteinte par la transfor-
mation est extrémement faible.

(') Desienne, Comptes rendus, juillet 1goo.
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[.a radioaclivité induile peut aussi étre obtenue en
luissant certaines substances en dissolution avee I'uranium.
[’expérience réussit avee le baryum. Si, comme I'a fail
M. Debierne, on ajoute de I'acide sulfurique i une solu-
tion qui contient de I'uranium et du baryum, le sulfate de
bavyum précipité entraine de Pactivité; en méme temps le
sel d'uranium perd une partie de la sienne. M. Becquerel
a trouvé qu’en répétant celte opdération plusieurs fois, on
obtient de 'nranium & peine actif. On pourrail croire,
d'aprés cela, que dans cette opération on aréussi d séparer
de Puranium un corps radioactif différent de ce métal, el
dont la présence produisait la radioactivité de Vurvanium.
Cependant il n'en est rien, car au bout de quelques mois
Puranium reprend son activité primitive; au contraire, le
sulfate de baryum précipité perd celle qu’il avait aequise.

Un phénoméne analogue se produit avec le thorium.
M. Rutherford précipite une solution de sel de thorium
par 'ammoniaque; il sépare la solution et I'évapore 4 sec.
Il obtient ainsi un petit résidu tres actif, et le thorium
précipilé se montre moins actif qu’auparavant. Ce résidu
actif, auquel M. Rutherford donne le nom de thorium =,
perd [son activité avec le temps, tandis que le thorium
reprend son activité primitive (').

[l semble qu'en ce qui concerne la radioactivité induile
en dissolution, les divers corps ne se comportenl pas tous
de la méme facon, et que certaing d’entre eux sont bien

plus susceptibles de s’activer que les autres.

Dissémination des poussicres radioactives et radio-
activité induite du laboratoire. — Lorsqu'on fait des
études sur les substances fortement radioactives, il faut
prendre des précautions pm.‘Licul.iéres st Pon veut pouvoir
continuer 4 faire des mesures délicates. Les divers objets

(1) RUTHERFORD et Sovpy, Zeilschr. fir phystk. Chemie., t. XLII,
1903, p. 8t.

)
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cmployés dans le laboratoire de chimie, et ceux qui servent
pour les expériences de ph_ysique, ne tardent pas a élre
tous radioactifs el & agir sur les plaques phol.:]graphiqur‘:ri
au travers du papier noir. Les poussiéres, air de la picee,
les vétements sont radioactifs. Lair de la pitce est con-
ducteur. Dans le laboratoire, ott nous travaillons, le mal
est arrivé a I'état aigu, et nous ne pouvons plus avoir un
appareil bien isolé.

Il y a done lieu de prendre des précautions particuliéres
pour éviter autant que possible la dissémination des pous-
siéres actives, el pour éviter aussi les phénoménes d’acti-
vité induite,

Les objets employés en chimie ne doivent jamais étre
emportés dans la salle d’études physiques, et il faut autant
que possible éviter de laisser séjourner inutilement dans
cette salle les substances actives. Avant de commencer ces
études nous ayions coutume, dans les travaux d’électricité
statique, d’établir la communication entre les divers appa-
reils par des fils [métalliques isolés protégés par des cy-
lindres métalliques en relation avee le sol, qui préser—
vatent les fils contre toute influence électrique extérieure.
Dans les études sur les corps radioactifs, cette disposition
est absolument défectueuse; air étant conducteur, Piso-
lement entre le fil et le cylindre est mauvais, et la force
¢lectromotrice de econtact inévitable entre le fil et le
cylindre tend & produire un courant & travers Lair ot &
faire dévier I'électrométre. Nous mettons maintenant lous
les fils de communication a 'abri de Pair en les placant,
par exemple, au milieu de cylindres remplis de paraffine
ou d'une aulre matitre isolante. 1l y aurait aussi avantage

A faire usage, dans ces études, d'électrometres rigoureuse-
ment clos.

Activation en dehors de Uaction des substances
radioactives. — Des essais ont 6té faits en vue de pro-
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duire la radioactivité induite en dehors de Paction des
substances radioactives.

M. Villard (') a soumis & l'action des rayons catho-
diques un morceau de bismuth placé comme anticathode
dans un tube de Crookes; ce bismuth a ¢té ainsi rendu
actif, & vrai dire, d'une facon extrémement faible, car il
fallait 8 jours de pose pour obtenir une impression photo-
graphique.

M. Maec Lennan expose divers sels & l'action des rayons
cathodiques et les chaufle ensuite légérement. Ces sels
acquiérent alors la propriété de décharger les corps char-
gés positivement (*).

Les études de ce genre offrent un grand intérét. Si, en
se servant d’agents physiques connus, il étail possible
de créer dans des corps primtivement inactifs une radio-
activité notable, nous pourrions espérer de trouver ainsi
la cause de la radioactivité spontande de certaines ma-

Licres.

Variations d’activité des corps radioactifs. E [fets
de dissolution. — Le polonium, comme je Uai dit plus
haut, diminue d’activité avee le temps. Cette baisse esl
lente, elle ne semble pas se faire avee la méme vitesse
pour tous les échantillons. Un échantillon de nitrate de
bismuth & pulunium a perdu la moitié¢ de son aclivilé en
{1 mois et g5 pour too de son activité en 33 mois.
Diautres dchantillons ont éprouvé des baisses analogues.

Un échantillon de bismuth & polonium métallique fut
préparé avec un sous-nitrate, lequel, aprés sa préparation,
était 100000 fois plus actif que Puraninm. Ce métal n’est
plus maintenant, qu'un corps moyennement radioactif
2000 fois plus actif que Puranium). Sa radioaclivilé est

(1) ViLLARD, Sociélé de Physique, juillel 1900,
(*) Mac LENNAN, Phil. Mag., février 1go2.
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mesurée de temps en temps. Pendant 6 mois ce métal a
perdu 65 pour 100 de son activité.

La perte d'activité ne semble pas éire facilitée par les
réactions chimiques. Dans des opérations chimiques
rapides on ne constate généralement pas de perte consi-
dérable d’activilé.

Contrairement & ce qui se passe pour le polonium, les
sels radiferes possédent une radioactivilé permanente qui
ne présente pas de baisse a ppréciable au bout de quelques
annees.

Quand on vient de préparer un sel de radium a 1'éat
solide, ce sel n'a pas tout d’abord une activité constante.
Son aclivité va en augmentant a partir de la prép aration
et atteinl une valeur limite sensiblement invariable au
bout d'un mois environ. Le contraire a licu pour la
solution. Quand on vient de la préparer, elle est d’abord
trés active, mais laissée & Pair libre elle se désactive rapi-
dement, et prend finalement une activité limite qui peut
étre considérablement plus faible que la valeur initiale.
Ces variations d’activité ont été tout d’abord observées
par M. Giesel (*). Elles s’expliquent fort bien en se pla-
cant an point de vue de 'émanation. La diminution de
Pactivité de la solution correspond a la perte de I'émana-
tion qui s'échappe dans I'espace; cette baisse est bien
moindre si la dissolution est en tube scellé, Une solution
désactivée a 'air libre reprend une activilé plus grande
quand on 'enferme en tube scellé. La période de 'ac—
croissement de Pactivité du sel qui, aprés dissolution, vient
d’étre ramené & 'état solide, est celle pendant laquelle
I'émanation s'emmagasine 3 nouveau dans le radium solide.

Voici quelques expériences i ce sujel :

Une solution de ehlorure de baryum radifere laissée &
Pair libre pendant 2 jours devient 300 fois moins aclive.

(') Gieser, Wied. Ann., t. LXIX, p. g1.
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Une solution est enfermée en vase clos; on ouvre le
vase, on verse la solution dans une cuye et 'on mesure
lactivité :

Activité mesurée immédiatement........... 067

» au bout de 2 heures...... 20
» :: 9 jﬂll'l:'b“,. 0,25

Une solution de chlorure de baryum radifére qui est
restée a4 lair libre est enfermée dans un tube de verre
scellé, et I'on mesure le rayonnement de ce tube. On
trouve les résultats suivants :

Activité mesurée immédiatement. .........0.. 27
» aprés 2 jours..... L Rl 5
) » S R et S s )
1 " 4 _iDul’S e B 8
» B A (10 TSP s IO
» B B JOUPS e b s 100

[activité initiale d'un sel solide aprés sa préparation
est d’autant plus faible que le temps de dissolution a été
plus long. Une plus forte proportion de Iactivité est alors
transmise au dissolvant. Voiei les activilés initiales ‘oble-
nues avec un chlorure dont 'activité limite est Soo et que
'on maintenait en dissolution pendant un temps donné;
puis on séchait le sel et 'on mesurait son aclivité immé-
diatement :

ActiAbe Mmoo s st i s e s e et ]
Activité initiale apres dissolution et dessiceation immédiate. {40
Activité initiale aprés que le sel est resté dissous 5 jours. 120
» » 18 jours. 130
» 0 32 jours. 114

Dans cette expérience le sel dissous se trouvait dans un
vase simplement couvert d'un verre de montre.

Jai fait avec le méme sel denx dissolutions que jai
conservées en tube scellé pendant 13 mois; I'une de ces




RECHERCHES SUR LES SUBSTANCES MADIOAGTIVES. 100
dissolutions ¢était 8 fois plus concentrée que Pautre :
Aectivité initiale du sel de la solution concentrée
BPEESIGESSICEAION v 1aivisslo s aislsialas olatais sinie e 200
Activité initiale du sel de la solution étendue
APIESIdessIOBALIBING o v v s e e it a e ot OO

La désactivation du sel est done ‘dautant plus grande
que la proportion du dissolvant est plus grande, I'énergie
and

radioactive transmise au liquide ayant alors un plus gr

volume de liquide & saturer et un plus grand espace &
vemplir. Les denx échantillons du méme sel; qui avaient
ainst une activité mitiale dillérente, ont d’ailleurs ang-
menté d'activité avee une vitesse trés différente au débul;
au bout d'un jour ils avaient la méme activité, et 'acerois—
sement dactivité se conlinua exactement de la méme
facon pour tous les deux jusqu’a la limite.

Quand la dissolution est étendue, la désactivation u
sel est trés rapide; c’est ce que montrent les expériences
sutvanles : 1rois portions égales d'un méme sel radifere
sont dissoutes dans des quantités dgales dlean. La
premicre dissolution @ est laissée a Pair libre pendant
une heure, puis séchée. La deuxiéme dissolution & esl
traversée pendant une heure par un courant dair, puis
séchée. La troisieme dissolution ¢ est laissée pendant
13 jours a Pair libre, puis séchée. Les activités initiales

des trois sels sont :

Pour la portion a....., oA S Grtah
" e A e S I|I,ﬁ
» CEMC b Sicaaet FO25

Lactivité limite du méme sel est environ 450. On voit
done qu'au bout d'une heure la plus grande partie de
Peffet était produite. De plus, le courant d’air qui a bar-
boté pendant une heure dans la dissolution b n’a pro-
duit que peu d’effet. La proportion du sel dans la disso-
lution était d’environ 0,5 pour 100.

BIBLIOTECA
PACULTAD
DE FARMACIA

GRANADA
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L'énergie radioactive sous forme d’émanation se pro-
page difficilement du radium solide dans lair; elle
éprouve de méme une résistance au passage du radium
solide dans un liquide. Quand on agite du sulfate radi-
fere avec de 'eau pendant une journée entiére, son acti-
vike ap'rt‘.'s celle {:}_uf-.ml.i(m esl sensiblement la méme que
celle d’une portion du méme sulfate laissée & lair libre.

En faisant le vide sur du sel radifére on retire toute
I'émanation disponible. Toutefois la radioactivité d'un
chlorure radifére sur lequel nous avions fait le vide pen-
dant 6 jours ne fut pas sensiblement modifiée par cette
opération. Cette expérience montre que la radioactivité
du sel est due principalement & ’énergie radioactive
utilisée dans U'intérieur des grains, laquelle ne peut étre
enlevée en faisant le vide.

La perte d’activilé que le radium éprouve quand on le
fait passer par I'état dissous est relativement plus grande
pour les rayons pénétrants que pour les rayons absor-
bables. Voici quelques exemples :

Un chlorure radifere, qui avait atteint son activité
limite 470, est dissous et reste en dissolution pendant
une heure; on le séche ensuite et 'on mesure sa radioacti-
vité mitiale par la méthode électrique. On trouve que le
rayonnement initial total est égal a la fraction 0,3 du
rayonnement total limite. Sil'on fait la mesure de I'inten-
sité du rayonnement en recouvrant la substance active d’un
éeran d’aluminium de o™™, o1 d’ép;ilisse'ur, on trouye que
le rayonnement initial qui trayerse cet éeran n'est que la
fraction o0, 17 du rayonnement limite traversant le méme
éeran. :

Quand le sel est resté en dissolution pendant 13 jours,
on lrouve pour le rayonnement initial total la fraction 0,22
du rayonnement limite total et pour le rayonnement qui
traverse o®™ o1 d’aluminium la fraction 0,13 du rayon-
nement limite.
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Dans les deux cas le rapport du rayonnement initial
apres dissolution au rayonnement limite est de 1,7 fois
plus grand pour le rayonnement total que pour le rayon-
nement qui traverse 0™, o1 d’aluminium.

Il faut d'ailleurs remarquer que, en séchant le produit
apres dissolution, on ne peut éviter une période de temps
pendant laquelle le produit se trouve a un état mal défini,
ni entiérement solide, ni entiérement liquide. On ne peut
non plus éviter de chauffer le produit pour enlever I'eau
l’e'lpi{'lt'ful{*.nl.

Pour ces deux raisons il n’est guére possible de déter-
miner la yraie activité initiale du produit qui passe de
I'état dissous & I'état solide. Dans les expériences qui

viennent d’étre citées des quantités égales de substances

Fig. 13.
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raciantes étaient dissoutes dans la méme quantité d’eau,
et ensuite les dissolutions étaient évaporées i sec dans des
conditions aussi identiques que possible et sans chauffer
au-dessus de 120° ou 1307,

Jai étudié la loi suivant laquelle augmente Dacti-
vité d'un sel radifére solide, a partic du moment ou ce

sel est séché apres dissolution, jusqu’au moment ol il

e L S —
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altemnt son activité limite. Dans les Tableaux qui suivent
Jindique D'intensité du rayonnement I en fonction du
temps, I'intensité limite étant supposée égale 4 100, el le
temps étant compté i partic du moment ot le produit a
€té séché. Le Tableau I (fig. 13, courbe 1) est relatif au
rayonnement total. Le Tableau I1 ( fig. 13, courbe I1) est
relatif seulement aux rayons pénétranls (rayons qui ont
travers¢ 3" d'air et 0™, o1 d’aluminium).

TapLeAu I. TasLeav II,
Temps. I. Temps. L.
0 91 O (1
ejniet. St g 1O s 1g
DU EW 44 s T L 43
TS o to B Wil eerenin BD
10 » a3 e e }'8 ) R JIHT RS DA S 7O
O e 093 23 retdnh AL
B . oo R R e o
621 it e 100

Jai faiv plusieurs autres séries de mesures du méme
genre, mais elle ne sont pas absolument en accord les
unes avec les autres, bien que le caractére général des
courbes obtenues reste le méme. Il est difficile d’obtenir

‘guliers. On peut cependant remarquer

s

des résultals bien e
que la reprise d'activité met plus d’un mois 4 se produire,
et que les rayons les plus pénétrants sont ceux (qui sont
le plus profondément atteints par Peffet de la dissolution.

Liintensité initiale du rayonnement (ui peut lraverser
3 d’air et 0™ o1 d’aluminium n’est que 1 pour 1oo de
Pintensité limite, alors que Uintensité initiale du rayon-
nement tolal est 21 pour 100 du rayonnement lotal
limite.

Un sel rvadifére, qui a éé dissous et qui vient d’étre
séché, posséde le méme pouvoir pour proyoquer Pacti-
vité induite (et, par conséquent, laisse échapper an
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dehors autant, d’émanation) qu'un échantillon du méme
sel qui, aprés avoir ¢été préparé a I'état solide, est resté
dans cet état un temps suffisant pour atteindre la radio-
activité limite. L'activité radiante de ces deux produits est
pourtant extrémement différente; le premier est, par
exemple, 5 fois moins actif que le second.

Variations d’activité des sels de radium par la
chauffe. — Quand on chauffe un composé radifere, ce
composé dégage de I'émanation el perd de Pactivité. La

perte d’activité est d’autant plus grande que la chaulle est

i la fois plus intense et plus prolongée. Glest amnsi qu’en
chauffant un sel radifére pendant 1 heure & 130 on lut
fait perdre 10 pour 100 de son rayonnement total : au
contraire, une chauffe de 10 minutes & 400° ne produit
pas d’effer sensible. Une chaufle au rouge de quelques
heures de durée détruit 77 pour 100 du rayonnement
total.

La perte d'activité par la chaulfe est plus importante
pour les rayons pénéirants que pour les rayons absor-
bables. C'est ainsi qu'une chauffe de quelques heures de
durée détruit environ 77 pour 100 du rayonnement total,
mais la méme chaulfe détruit la presque totalité
(99 pour 100) du rayonnement qui est capable de tra-
verser 3" d'air et o™ 1 d’aluminium. En maintenant
le chlorure de baryum radifére en fusion pendant quelques
heures (vers 800"), on détruit g8 pour 100 du rayonnement
capable de traverser o™.3 d’aluminium. On peut dire
que les rayons pénélrants n’exisient sensiblement pas
aprés une chaufle forte et prolongée.

Quand un sel radifére a perdu une partie de son acti-
vité par la chauffe, cette baisse d’activité ne persiste pas;
Pactivité du sel se régénére spontanément & la tempéra-
ture ordinaire et tend vers une certaine valeur lunite.
Jai observé le fait fort curieux que cette limite est plus
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élevée que T'activité limite du sel avant la chauffe, du
moins en est-il ainsi pour le chlorure. En voici des
exemples: un échantillon de chlorure de baryum radi-
fere qui, aprés avoir été préparé a 1'état solide, a atteint
depuis longlemps son activité limite, possede un rayon-
nement total représenté par le nombre 4-o, et un rayon-
nement capable de traverser 0™ o1 d’aluminium, repré-
senté par le nombre 155, Cet échantillon est soumis a
une chauffe au rouge pendant quelques heures. Deux
mois aprés la chaufle, il atteint une activité limite avec
un rayonnement total égal a Ggo, et un rayonnement a
travers o™™, o1 d’aluminium égal i 22~. Le rayonnement
lotal et le rayonnement qui traverse I'aluminium sont donc
augmentés respectivement dans le rapport 2%2 el %{’: Ces
- ]

deux rapports sont sensiblement (_'rgutlx entre eux el égaux
a 1,45,

Un échantillon de chlorure de baryum radifére qui,

Fig. 14.

Intensite die_ reyonnement

Joeuns
apres ayoir été préparé a I'élat solide, a atleint une acti-
vité limite égale & 62, est maintenu en fusion pendant
quelques heures; puis le produit fondu est pulvérisé. Ce
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produit reprend une nouvelle activité limite égale 4 140,
soit plus de 2 fois plus grande que celle qu’il pouvait
atteindre, quand il avait éé préparé a I'état solide sans
avoir é1é notablement chauffé pendant la dessiccation.

Jai étudié la loi de augmentation de Dactivité des
composés radiferes aprés la chauffe. Voici, & titre
d’exemple, les résultats de deux séries de mesures. Les
nombres des Tableaux T et 11 indiquent 'intensité du
rayonnement I en fonction du temps, Uintensité limite
étant supposée égale a 100, el le temps étanl complé &
partic de la fin de la chauffe; Le Tableau I (fig- 14,
courbe 1) est relatif au rayonnement total d'un échan-
tillon de chlorure de baryum radifere. Le Tableau II
(fig. 3, courbe I1) est relatif au rayonnement pénélrant
d’un échantillon de sulfate de ba ryum radifere, car on me-
surait Uintensité du rayonnement qui traversait 3¢ d’air
et o™ o1 d'aluminium. Les deux produits ont subi une
chauffe au rouge cerise pendant 7 heures.

TasLEAU T. TasLeav II,

Temps. I Temps. I
o T e 0 0.8

0,6 jour... .. 95,4 0L O e A3

I AP A 1 e 13
2 W 38 QI R e 2RI
3 N 46,3 6 i L A 46,2
4 Yo | Eomiiy | 54 10 R 55,5

6 W g 67,5 14 W et 64
o DI S 18 R RS )

24 e 99 97 i Bl

57 W e 00 36 B APEG E
50 W {j5,5

57 it L Sosa i)

84 L e o]

Jai fait encore plusieurs autres séries de détermina-
lions, mais, de méme que pour la reprise d'activité apres

|
|
|
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dissolution, les résultats des diverses séries ne sont pas
hien concordants.

[’effet de la chauffe ne persiste pas quand on dissout la
substance radifére chaulfée. De deux échantillons d'une
méme substance radifere d’activité 1800, 'un a été for-
tement chauflé, et son activité a é1é réduite par la chauffe
4 670. Les deux échantillons ayant été a ce moment dis—
sous et laissés en dissolution pendant 20 heures, leurs
aclivilés initiales & 1'élat solide ont été 460 pour le pro-
duit non chauflé et 420 pour celui chauflé; il n'y avail
done pas de différence considérable entre 'activité de ces
deux produits. Mais, si les ‘deux produils ne restent pas
en dissolution un temps suffisant, si, par exemple, on les
séche immédiatement aprés les avoir dissous, le produit
non chauflé est beaucoup plus actf que le produit
chaullé; un certain temps est nécessaire pour que 'étal
de dissolution fasse disparaitve Pefler de la chauffe. Un
produit d’actiyité 3 200 a é1é chauffé et n’avait plus apreés
la chaufle qu'une activité de 1030. Ce produit a é1é dis-
sous en méme lemps quune portion du méme produit
non chauflée, et les deux portions ont éié séchées immé-
diatement. Llactivité initiale était de 1450 pour le pro-
duit non chauffé et de 760 pour celui chauflé,

Pour les sels radiferes solides, le pouvoir de proyoquer
la radioactivit¢ induite est fortement influencé par la
chauffe. Pendant que lon chaufle les composés radiferes,
ils dégagent plus d’émanation qu'd la température ordi-
naire; mais, quand ils sont ensuite ramends a la tempéra-
ture ordinaire, non seulement leur radioactivité est bien
inférieure i celle qu’ils avaient avant la chaufle, mais aussi
leur pouvoir activant est considérablement diminué. Pen-
dant le temps qui suit la chaufle, la radioactivité du pro-
duil va en augmentant el peut méme dépasser la valeur
primitive. Le pouvoir activant se rétablit aussi partielle-
ment; cependant, aprés une chauffe prolongée au rouge,
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la presque totalité du pouvoir activant se trouve suppri-
mée, sans étre susceplible de reparaitre sponlanément
avee le temps. On peut restiluer au sel radifere son pou-
voir activant primitif en le dissolvant dans Peau et en le
séchant & 'éluve 4 une température de 120°% Il semble
done que la calcination ait pour effet de mettre le sel
dans un état physique particulier, dans lequel I'émana-
tion se dégage bien plus difficilement que cela n'a lieu
pour le méme produit solide qui n'a pas été chauflé a
température élevée, et il en résulte tout naturellement
que le sel atteint une radioactivité limite plus élevée (que
celle qu'il avait avant la chauffe. Pour remettre le sel dans
Pétat physique qu’il avait avant la chauffe, il suffit de le
dissoudre et de le sécher, sans le chaufler, au-dessus
de 150,

Voici quelques exemples numériques i ce sujet :

Je désigne par @ lactivité induite limite provoquée en
vase clos sur une lame de cuivre par un échantillon de
carbonate de baryum rvadifere d’activité 1 600.

Posons pour le produit non chaullé :

@& = 100;
On trouve :

1 jour aprés la-chauffe...,......, a= 3.3

.

aq n L cerasaeae = T
10 ] I S P T A —
20 " e e e =
.-'J'F ) n e e et T = 1)

La radioactivité du produit avait diminué de go pour 1oo
par la chauffe, mais, au bout d’un mois, elle avait déji
repris la valeur primitive.

Voici une expérience du méme genre faite avee un chlo-
rure de baryum radifére d’activité 3 0oo. Le pouvoir acti-
vant est déterminé de laméme facon que dans l'expérience
précédente.




144 M. CURIE.
Pouvoir activant du produit non chauffé :

@& = 100.

Pouvoir activant du produit aprés une chauffe au rouge
de trois heures :

2 jours aprésichauffe.. .. cinveaens 953
5 » » et W end Ny 0. L Bl A0
11 2 i S e e (e e AT Ll <)
18 » » e TRV e aTal A O R
Pouvoiractivant du produit non chauffé qui
a été dissous, puis séché a 150%........ g2
Pouvoir activant du produit chauflé qui a
éLé dissous, puis séché a 150".......... 10J

Interprétation théorique des causes des variations
d’activite des sels radiféeres, apres dissolution et apres
chawffe. — Les faits qui viennent d’étre exposés peuvent
étre, en partie, expliqués par la théorie d’apres laquelle
le radium produit 'énergie sous forme d’émanation, cette
derni¢re se transformant ensuite en énergie de rayonne-
ment. Quand on dissout un sel de radium, 'émanation
qu’il produit se répand au dehors de la solution et pro-
voque la radioactivité en dehors de la source dont elle
provient; lorsqu’on évapore la dissolution, le sel solide
obtenu est peu actif, car il ne contient que peu d’émana-
tion. Peu & peu I'édmanation s’accumule dans le sel, dont
I"activité augmente jusqu’a une valeur limile, qui est ob-
tenue quand la production d’émanation par le radium
compense la perte qui se fait par débit extérieur et par
transformation sur place en rayons de Becquerel.

Lorsqu’on chauffe un sel de radium, le débit d’émana-
tion en dehors du sel est fortement augmenté, et les phé-
nomenes de radioactivité induite sont plus intenses que
quand le sel est a'la température ordinaire. Mais quand le
sel revient a la température ordinaire, il est épuisé, comme
dans le cas ot on lavait dissous, il ne contient que peu

ETTIL cur P lapra g T Y g, Y
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d’émanation, l'activité est devenue tres faible. Peu & peu
I'émanation s’accumule de nouveau dans le sel solide el le
rayonnemenl va en augmentant.

On peul admettre que le radium donne lieu & un débit
constant d’émanation, dont une partie s’échappe a I'exté-
rieur, tandis que la partie restante est transformée, dans le
radium lui-méme, en rayons de Becquerel. Lorsque le
radium a été chauffé au rouge, il perd la plus grande
partie de son pouvoir d’activation; autrement dit, le débit
d’émanation & Uextérieur est diminué. Par suite, la pro-
portion d'émanation utilisée dans le radium lui—méme doit
étre plus forte, et le produit atteint une radioactivité
limite plus élevée.

On peut se proposer d’établir théoriquement la loi de
I'augmentation de lactivité d'un sel radifére solide qui a
été dissous ou qui a é1é chauffé. Nous adlnen;rm}s que
I'intensité du rayonnement du radium est, & chaque in-
stant, proportionnelle & la quantité d’émanation q pré-
sente dans le radium. Nous savons que 'émanation se
détruit spontanément suivant une loi telle que l'on ait, a
chaque instant,

I

(1) g=gqoe 9,
¢o €étant la quantité d’émanation a Porigine du temps, et
0 la constante de temps égale & 4,97 >< 107 sec.

Soit, d'autre part, A le débit d’émanation fourni par le
radium, quantité que je supposerai constante. Voyons ce
qui se passerait, s'il ne s'échappait pas d’émanation dans
espace ambiant. L'émanation produite serait alors entié-
rement utilisée dans le radium pour y produire le rayon-
nement. On a d'ailleurs, d’aprés la formule (1),

dgq 70— q
1 > U:——
di p - G2

et, par suile, & I'état d’équilibre, le radium contiendrait

C. 10
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une certaine quantité d’émanation Q telle que I'on ait

0
(2) A=
et le rayonnement du radium serait alors proportionnel
a Q.

Supposons qu’on mette le radium dans des condilions
ot il perd de I'émanation au dehors: ¢’est ce que l'on
peut obtenir en dissolvant le composé radifere ou en le
chauffant. L'équilibre sera troublé et Pactivité du radium
diminuera. Mais aussitot que la cause de la perte d’éma-
nation a ¢é1é supprimée (le corps est revenu a I'état sohde,
ou bien on a cessé de chauffer), I'émanation s’accumule
4 nouveau dans le radium, et nous avons une période,
pendant laquelle le débit A Pemporte sur la vitesse de

- ] ~
destructior T’I On a alors

ag g

T Wiaia il
d’'ott
o 'I-)—f!
A el B %
dx((‘ 7 f
i
(3) Q—g=(Q—qo)e §

¢, ¢tant la quantité d’émanation présente dans le radium
au lemps £ = o.

Dapres la formule (3) I'exces de la quantité d’éma-
nation Q que le radium contient A I'état d’équilibre sur la
quantité ¢ quil contient & un moment donné, déeroil en
fonction du temps suivant une loi exponentielle qui esk la
loi méme de la disparition spontandée de I'émanation. Le
ayonnement du radium étant d'ailleurs proportionnel i
la quantité d’émanation, Pexces de I'intensité du rayon-
nement limite sur Uintensité acluelle doit déeroitre en
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fonction du temps suivant cette méme loi; cet exces doit
done diminuer de moilié¢ en { jours environ.

La théorie qui précede est incompléte, puisquion a
négligé la perte d’émanation par débit a Uextérieur. 11 ¢st,
d’ailleurs, difficile de savoir comment celle—ci interyient
en fonction du temps. En comparant les résultats de ex—
périence a ceux de cette théorie illcon‘]plét(", on ne lrouye
pas un accord satisfaisant; on retire cependant la convie-
tion que la théorie en question contient une part de vérité.
La loi d’aprés laquelle Pexces de Vaetivité limite sur
Pactivité actuelle diminue de moitié en 4 jours représente,
avec une certaine approximation, la marche de la reprise
@activité aprés chaulle pendant une dizaine de jours. Dans
le cas de la reprise d’activité apres dissolution cette méme
loi semble convenir i peu preés pendant une certaine pe-
riode de temps, qui commence deux ou trois jours apres
la dessiccation du produit el se poursuit pendant ro
15 jours. Les phénoménes sont d’ailleurs complexes: la
théorie indiguée n’explique pas pourquoti les rayons pé-
nétrants sont supprimés en plus forte proportion que les
rayons absorbables.

NATURE ET CAUSE DES PHENOMENES DE RADIOACTIVITE.

Dés le début des recherches sur les corps radivactifs,
et alors que les propriétdés de ces corps étalent encore i
peine connues, la spontanéité de leur rayonnemenl s esl
posée comme un probléme, ayant pour les physiciens le
plus  grand intérét. Aujourd’hui, nous sommes plus
avancés au poinl de vue de la connaissance des corps
radioactifs, el nous savons isoler un corps radioactif
d'une trés grande puissance, le radium. Llutilisation des

propriétés remarquables du radium a permis de faire une

¢tude approfondie des rayons ¢mis par les corps radio-

am—
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actifs; les divers groupes de rayons qui ont éié étudiés
jusqu’ici présentent des analogies avec les groupes de
rayons qui existent dans les tubes de Crookes: rayons
cathodiques, rayons Ronlgen, rayons canaux. Ce sont
encore les mémes groupes de rayons que l'on retrouve
dans le rayonnement secondaire produit par les rayons
Rintgen ('), el dans le rayonnement des corps qui ont
acquis la radioactivité induite.

Mais si la nature du rayonnement est actuellement
mieux connue, la cause de la radioactivité spontandée reste
mystéricuse et ce phénoméne est toujours pour nous une
¢énigme et un sujet d’étonnement profond.

Les corps spontanément radioactifs, en premier lieu le
radium, constituent des sources d’énergie. Le débit d’éner-
gie auquel ils donnent lieu nous est révélé par le rayon-
nement de Becquerel, parles effets chimiques et lumineux
et par le dégagement continu de chaleur.

On s’est souvent demandé si 'énergie est eréée dans
les corps radioactifs eux-mémes ou bien si elle est em-
pruntée par ces corps & des sources extéricures. Aucune
des nombreuses hypothéses, qu résultent de ces deux
maniéres de voir, n'a encore recu de confirmation expéri-
mentale.

On peut supposer que 'énergie radioactive a été em-
magasinée antérieurement et qu'elle s'épuise peu a peu
comme cela arrive pour une phosphorescence de trés
longue durée. On peut imaginer que le dégagement
d’énergie radioactive correspond & une transformation de
la nature méme de atome du corps radiant qui serail ¢n
voie d’évolution; le fait que le radium dégage de la cha-
leur d'une maniére continue plaide en faveur de celte

hypothése. On peut supposer que la transformation est

(') Saanac, Thése de doctorat, — CGUuRIE et SAaNAc, Comples ren-
dus, avril 1500,
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accompagnée d'une perte de poids et d'une é¢mission de
particules matérielles qui constitue le rayonnement. La
source d’énergie pent encore étre cherchée dans I'énergic
de gravitation. Enfin, on peut imaginer que espace
st constamment traverse par des 1‘;1)-‘(_:1‘111(‘nu-‘.nt:-i encore
inconnus (ui sont arrélés a leur passage au travers
des corps radioactifs et transformés en ¢énergie radio-
active,

Bien des raisons sont & inyvoquer pour el contre ces
diverses manitres de voir, et le plus souvent les essais de
vérilication expérimentale des conséquences de ces hypo-
theses ont donné des résultats négatifs. L'énergie radio-
active de 'uranium et du radium ne semble pas jusquiic
s'¢puiser ni méme C¢prouver une variation appréciable
avec le temps. Demarcay a examiné au speciroscope un
échantillon de chlorure de radium pur 4 5 mois d'inter-
valle; il n'a observé ancun changement dans le spectre au
bout de ces 5 mois. La raie principale du baryum qui se
voyait dans le spectre et indiquait la présence du baryum
a I'état de trace, ne s'était pas renforcée pendant I'inter-
alle de temps considéré; le radium ne s’était done pas
transformé en baryum d'une maniére sensible.

Les \-'m‘ial;ipns de poids signalées par M. Heydweiller
pour les composés du radium (') ne peuvent pas encore
étre considérées comme un fait établi.

MM. Elster et Geitel ont trouvé que la radioactivité de
I'uranium n’est pas changée au fond dun puits de mine
de 850" de profondeur; une couche de terre de cette
épaisseur ne modifierait done pas le rayonnement primaire
hypothétique qui provoquerait la radioactivité de I'ura-
nium.

Nous avons mesuré la radioactivité de 'uranium i midi

el a minuit, pensant que si le rayonnement primaire hy-

(') HeypweiLLenr, Physik. Zeitschr., octobre rgoz.




190 M. CURIE.

pothétique avait sa source dans le soleil, il pourrait étre
en partie absorbé en traversant la terre. L'expérience n'a
donné ancune différence pour les deux mesures.

Lies recherches les plus récentes sont favorables & Ihy-
pothése d’une transformation atomique du radium. Cette
hypothese a été mise des le début des recherches sur la
radioactivité ('); elle a éié¢ franchement adoptée par
M. Rutherford qui a admis que I'émanation du radium est
un gaz malériel qui est un des produits de la désagréga-
tion de I'atome du radium (2). Les expériences récentes de
MM. Ramsay et Soddy tendent a prouver que ’émanation
est un gaz instable qui se détruit en donnant lieu & une pro-
duction d’hélium, D’autre part, le débit continu de cha-
leur fourni par le radium ne saurait s'expliquer par une
réaction chimique ordinaire, mais pourrait peut-étre
ayoir son origine dans une transformation de atome.

Rappelons enfin que les substances radioactives nou-
velles se trouvent toujours dans les minerais d’urane ; nous
avons vainement cherché du radium dans le baryum du
commerce (voir page 46). La présence du radium semble
donc lide a celle de 'uranium. Les minerais d’urane con-
tiennent d’ailleurs de 'argon et de 'hélium, et cette coin-
cidence n’est probablement pas non plus due au hasard.
Lia présence simultanée de ces divers corps dans les
mémes minerais fail songer que la présence des uns est
peut-étre nécessaire pour la formation des autres.

[l est toutefois nécessaive de remarquer que les faits
(ui viennent a Pappui de I'idée d’une transformation ato-
mique du radium peavent aussi receyoir une interpréta-
tion différente. Au lieu d’admettre que atome de radium
se transforme, on pourrait admettre que cet atome est lui-
méme stable, mais qu'il agit sur le milieu qui 'entoure

(') M= Cunrie, Revue géncrale des Sciences, 3o janvier 18qy.
(*) Rurnenronp et Sobpy, Phil. Mag., mai 1god.
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(atomes matériels voising ou éther du vide) de maniére i
donner lieu & des transformations atomiques. Cette hypo-
thése conduit tout aussi bien & admettre la possibilité de :
Ia transformation des éléments, mais le radium lui-méme |

ne serail plus alors un élément en voie de destruction.
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