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SUBSTANCES RADIOACTIVES.

INTRODUCTION.

Le présent travail a pour but d’exposer les recherches
que Je poursuis depuis plus de 4 ans sur les substances
radioactives. J’ai commencé ces recherches par une étude
du rayonnement uranique qui a été découvert par M. Bec-
querel. Les résullats auxquels ce travail me conduisit
parurent ouvrir une voie si intéressante, qu’abandonnant
ses travaux en train M. Curie se joignit & moi, et nous
réunimes nos efforts en vue d’aboutir & U'extraction des
substances radioaclives nouvelles ot de poursuivre leur
étude,

Dés le début de nos recherches nous avons cru devoir
préter des échantillons des substances découvertes et
préparées par nous d quelques physiciens, en premier licn
a M. Becquerel, a qui est due la découverte des rayouns
uraniques. Nous avons aiusi nous-mémes facilité les ro-
cherches faites par d’autres que nous sur les substances
radioaclives nouvelles. A la suite de nos premicres publi-
cations, M. Giesel en Allemagne se mit d’ailleurs aussi a
prépaver de ces substances et en préta des échantillons A
plusieurs savants allemands. Ensuite ces substances furent
mises en vente en France et en Allemagne, et le sujet
prenant de plus en plus d’rmportance donna lieu & uan

mouvement scientifique, de sorte que de nombreux Mé-

C. :
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moires ont paru et paraissent constamment sur les corps
radivacufs, principalementa Uétranger. Les résultats des
divers travaux frangais et élrangers sonl nécessairement,
enchevétrés, comme pour tout sujet d'éludes nouveau el
en voie de [ormation. Laspect de la question se modifie,
pour ainsi dive, de jour en jour.

Cependant, au point de vue chimique, un point est dé-
{initivement établi; c'est Lexistence d’un élément nou-
veaw fortement radioact(f : le radium. La préparation
du chlorure de vadium pue et la détermination du poids
atomique du radium constiluent la partie la plus impor-
tante de won travail persounel. En méme temps que cc
travail ajoule aux corps simples actuellement connus avec
cevtitude un nouveau corps simple de propriéids trés cu-
rieuses, ung nouvelle méthode de vecherches chimiques
se trouve établie et justifiée, Celle méthode, busée sur la
radioacuivité, considérée comme une propriéeé alomique
de la maliére, est précisément celle (uli nous a permis, i
M. Curie ¢t mot, de découvrir V'exisience du radiun.

31, an point de vue chimique, la question que nous
nous sommes primilivement posée peut e considérée
comme résolue, l'étude des propriétés physignes des
substances radioactives est en pleine évolution. Cerlains
points importants ont é1é établis, mais un grand nombre
de conclusions portent encore le caractére du provisoire.
Cela n’a rien d'élonnant, si 'on considére la complexité
des phénoménes auxquels donne lien la radioactivité et
les dilférences qui existent enlre les diverses substances
radioactives. Les recherches des divers physiciens qui étu-
dient ces substances viennent constamment se renconlirer
et se croiser. Tout en cherchant & me conformer au but
précis de ce travail et & exposer surtout mes propres re-
cherches, j’ai é1é obligée d’exposer er méme temps les
résultats d’antres travaux dont la connuissance est indis-
pensable.
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Jai datlleurs désieé fatre de ce travial un Mémoire
d’cusemble sur I'état actuel de la question.

Jai exéeuté ce Travail dans les laboratoires de Ecole
de Physique ct de Chimie tndustriclles de la Ville de
davis avec lautortsation de Shiitzenberger, le regretid
Divecteur de cette Feole, et de M. Lauth, te Directeur
actuel. Je ticns & exprimer ict toute ma reconnaissance
pour 'hospitalité bivuvcillante que ai vecue dans celte
Ecole.

HISTORIQUE,

La découverte des phénomnes de la radioactivité se
rattache aux recherches poursuivies depuis la découverte
des rayons Rontgen sur les elfets photographiques des
substances pliosphorescentes et fhiorescentes.

Les premicrs tubes producteurs de rayons Rintgen
¢taient des Lubes sans anticathode métallique. La source
de rayons Rontgen se trouvait sur la parot de verre
frappée par les rayous cathodiques; en méme temps cette
parot dtait vivement fleorescente. On pouvait alers se
demander si V'émission de rayons Ronigen naccompagnait
pas nccessairement la production de la {luorescence,
quelle que fiit la cause de cette dernidre. Celle idée a éi¢
¢noncdée tout d’abord par M, Henri Poincard (V).

Pew de temps aprés, M. Henvy annonca quiil avait
obtenu des umpressions photographiques au travers dua
papicr noiv & Uatde du sulfure de ziue phosphorescent (2).
M. Niewenglowski obtint le méme phénomeéne avee du
sulfurede calcium exposéalatumiére (*). Entin, M. Troost
obtint de fories impressions photographiques avee de la

(1) Revue gendrale des Sciences, 3o janvicr 8y,
(%) Comptles rendus, L. CNXIL, p. J12.
(%) Comples rendus, t. CXXIE, p.o 366,
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blende hexagonale artificielle phosphoresceate agissant
au travers du papier noir et un gros carton (1).

Les expériences qui vieonent d’étre citées 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
soicnt capables d'émettre, sons Paction de la lumiére, des
vadiations invisibles qui traversent le papier noir et
agissent sur les plaques photographiques.

M. Becquerel a fait des expériences analogues sur les sels
d’uravium dont quelques-uns sont fluorescents (2). II
obtint des impressions photographiques au travers du pa-
pler noir avee le sulfate double d’uranyle et de potaissum.

M. Becquerel crat d’abord que ce sel, qui est fluo-
rescent, se comportait comme le sulfure de zine ct le
sulfure de caleium dans les expériences de MM. Henry,
Niewenglowski el Troost. Mais la suite de ses expé-
riences montra que le phénoméne observé n’élait nulle-
ment relié & la fluorescence. Il n’est pas nécessaire que le
sel soil éclairé; de plus, I'uranium ct tous ses composés,
fluorescents ou non, agissent de méme, et Puraniom mé-
tallique est le plus actif. M. Becquerel trouva ensuite
gu'en plagant les composés d’urane dans 'obscurité com-
pléte, ils conlinuent & impressionner les plaques pholo-
graphiques au travers du papier noiv pendant des anndes.
M. Becquerel admit que Puraninm et ses composés
¢mettent des rayons particuliers : rayons uranigues. 1
prouva que ces rayons peuvent traverser des écrans mé-
talliques minces ¢t qu’ils déchargent les, corps électrisés.
Il it aussi des expériences d’aprés lesquelles il conclut
que les rayons uranignes éprouvent la véflexion, la réfrac-
tion et la polarisalion.

(') Comptes rendus, t. GXXII, p. 564.
(*) BEcoUuEREL, Comptles 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 étendre les résultats des recherches
de M. Becquerel, sauf en ce qui concerne la réflexion, la
réfraction et la polarisation des rayons uraniques, lesquels,
a ce point de vue, se comportent comme les rayons
Rontgen, comme cela a é1é reconnu par M. Rutherford
d’abord, et ensuite par M. Becquere! lui-méme.

B
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CHAPITRE 1.

RADIOACTIVITE DE L'URANIUM ET DU THORIU M.
MINERAUX RADIOACTIFS.

Rayons de PBecguerel. — Les rayons uraniques,
découverts par M. Becquerel, impressionnent les plaques
photographiques a 'abri de la fumiére; ils peuvent tra-
verser loutes les substances solides, liquides et gazeuses,
a condition que I'épaisseur en soit suffisamment faible; en
lraversant les gaz, ils les rendent faiblement conducteurs
de Pélectricité (1).

Ces propriéiés des composés d’urane ne sont dues 3
aucune cause excilatrice connue. Le rayonnement semble
spontané; il ne diminue point d’intensité quand on con-
serve les composés d’urane dans lobscurité compléie
pendant des années; il ne s’agit donc pas la d’une phospho-
rescence particuliére produite par la lumiére.

L.a spontanéilé et la constance du rayonnement ura—
nique se présentaient comme un phénomene physique
tout & fait extraordinaive. M. Becquerel a conservé un
morceau d’uranium pendant plusiears années dans obs-
curité, et il a constalé qu’au bout de ce temps I'action sur
Ia plague photographique n’avait pas varié sensiblement.
MM. Elster et Geitel ont fait une expérience analogue et
ont trouvé également que 'aclion était constante (2).

J'ai mesuré 'intensilé du rayonnement de Puranium en

(') Becouenkr, Comptes rendus, 1896 (plusieurs Notes).
(*) BecouEREL, Comptes rendus, t. CXXVIII, P. 771. — ELSTER el
GrITEL, Beibl., 1. XXI, p, 455 :
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ntilisant 'action de ce rayonnement sur la conductibihité
deTair. L.a méthode de mesures sera exposée plas loin,
J'at ainst obtenu des nombres qui prouvent la constance
du rayonnement dans les limites de précision des expé-
riences, ¢’est-i~dire & 2 pour 100 ou 3 pour 100 prés (4},

On utilisait pour ces mesures un platean métatlique
recouvert d'une couche d'aranium en poudre; ce platean
n’était dailleurs pas conservé dans I'obscurité, cette con-
dition s’élant monirée sans importance d'apres les ovscr-
vateurs cités precédemment. Le nombre des mesnres
effectuées avec ce plateaun estires grand, et actuellement
ces mesures porlent sur uninlervalle de temps de b anrdes.

Des rechierches furent faites pour reconnaitre sy d'autres
substances peuvent agir comme les composés durane.
M. Schmidt publia ie premier que le thorium et ses com-

L4

posés possédent également cette faculté (¥, Un travail
analogue fait en méme temps m'a donné le méme résulial,
J’ai publié ce travail, n’ayant pas encore eu connaissance
de la publicalion de M. Schmidt (*).

Nous dirors qgue 'uranium, le thorium et leors com-
posés émettent des rayons de Becquerel. Vatappelé radio-
actives les substances qui donnent lieu & une émission de
ce genre (*). Ce nom a été depuis généralement adopté.

Par leurs effets photographiques et électriquesles ravons
de Becquerel se rapprochent des rayons de Rontgen. s
ont aussi, comme ces derniers, la facullé de teaverser
toute matiére. Mais lear pouvoir de pénétration est extré-
mement différent : les rayons de 'urantum et du thovium
sont arrélés par quelques millimétres de matiére solide ot
ne peuvent franchir dans P'air une distance supérievre &

) M=e Curie, Revue générale des Sciences, Janvier 18yg.

(")
(*) Scmwmpr, Wied. Ann., t. LXV, p. 141,
(")
(")

—y

*) M= Curie, Comptes rendus, avril 18g8.
‘) P. Curie et M~ Curie, Comples rendus, 18 juillet 18g8.
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quelques centimétres; tout au moins en est-il ainst pour
la grosse pariie du rayonnement.

Les travaux de divers physiciens, e, en premier lieu,
de M. Rutherford, ont montré queles rayons de Becquerel
n’éprouvent ni réflexion régulicre, ni réfraction, ni pola-
risation ().

Le faible pouvoir pénétrant des rayons uraniques et
thoriques condairait & les assimiler aux rayouns secondaires
qui sont produits par les rayons Rintgen, et dont I'étude
a été faite par M. Sagnac (*), plutét qu’aux rayons
Rintgen eux-mémes,

D’autre part, on peut chercher & rapprocher les rayons
de Becquerel de rayons cathodiques se propageant dans
Pair (rayons de Lepard), On sait aujourd’hui que ces
divers rapprochements sont tous légitimes. :

Mesure de Uintensitédu rayonnement. — Laméthode
employée consiste & mesurer la conductibilité acquise par
I’air sous l'action des substances radioactives; ceite
méthode a l'avantage d’éire rapide et de fournir des
nombres que I'on peat comparer entre eux. L’appareil que
jai employé 4 cet effet se compose essenliellement d’un
condensateur & plateaux AB (fig. 1). La substance aclive
finement pulvérisée est étalée sur-le plateau B; elle rend
conducteur 'air enire les plateaux, Pour mesurer celte
conductibilité, on porte le platean B a un potentiel élevé,
en le reliant a Pun des poles d'anc batterie de pelits accu-
mulateurs P, dont P'aatre pdle est & Ja terre. Le plateau A
étant maintenu au potentiel du sol par le fil GD, un courant
électrique s’établit entre Jes deux plateaux. Le potenuel
du plateau A est indiqué par un électromeétre E. 5i l'on
jnterrompt en-C la communicationaveele sol, le plateau A.
se charge, et cette charge fait dévier I'électrométre. La

(') Rumnaﬁonn, Phit. Mag., janvier 18gg.
(*) Saenac, Comples rendus, 1897 1898, 18gg ( plusieurs Notes).
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vitesse de la déviation est proportionnelle a Uintensité du
courant et peut servir & la mesurer.

Mais il est préférable de faire ceite mesure en com-
pensant la charge que prend le plateau A, de maniére &
maintenir éleciroméire au zéro. Les charges, dont il est

Fig. 1.

Tarre

h

RS
LT £

Terre Turre - o
question ici, sont extrémement faibles; elle peuvent étre
compensées au moyen d’un guartz piézo-élecirique Q, dont
anc armature est reliée au plateau A, el Vautre armature
est 4 terre. On soumet la lame de quartz & une traction
connue produite par des poids placés dans un plateau =;
cetle traction est établie progressivement et a pour effet
de dégager progressivement une quantité d'électricité
connue pendant un temps qu’on mesure. [opération peut
&ire réglée de telle maniére, qu'il y ait & chaque instant
compensation entre la quantité d’électricité qui traverse le
condensateur et celle de signe contraire gque fournit le
quartz (*). On peul ainsi mesurer en valeur absolue la

{!} On arrive trés facilement & ce résultat en soutenant le poids 4 1a
main et en ne le laissant peser que progressivement suv le plateau =,
et cela de maniére & maintenir 'image de I'électrométre aa zéro. Avec
un peu d’habitude on prend Lrés exactement le Lour de main néces-
saire pour réussir cette opération. Cette méthode de mesure des
faibles courants a &té décrite par M. J. Curie dans sa thése.
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quantité d'électricité qui traverse le condensateur pendant
un temps donné, c'est-d-dire 'intensité du courant. La
" mesure estindépendante de lasensibilité de Pélectrométre.

In effectuant un certain nombre de mesures de ce genre,
on voit que la radioactivité est un phénoméne susceptible
d’élre mesurd avee une certaine précision. Elle varie pzu
avec la température, elle cst a peine influencée par les
oscillations de la température ambiante; elle n'est pas
influencée par 'éclairement de fa substance active. L inten-
sité du courant qui (raverse le condensaleur augmente
avec la sarface des plateaux. Pour un condensateur donné
et une substance donnée le courant angmente avec la diffé-
rence de potentiel qui existe entre les plateaux, avec la
pression du gaz qui remplit lc condensateur et avec la
distance des plateaux (pourvu que cette distance ne soit
pas trop grande par rappori au diamétre ). Toutelois,
pour de fortes différences de potentiel, le courant tend vers
une valeur limite qui est pratiquement coastanle. Clest le
courant de saturation on courant limite. De méme
pour une certaine distance des plaleaux assez grande,
le courant ne varie plus guére avec celie distance. Cest le
courant oblenu dans ces condilions qui a éLé pris comme
mesure de radioactivité dans mes recherches, le conden-
sateur étant placé dans I'air a la pression atmosphérique.

Voici, 4 titre d’exemple, des courbes qui représentent
Vintensité du courant en fonclion du champ moyen établi
entre les plateaux pour deux distances des plateaux diffé-
rentes. Le plateau B était recouvert d'une couche mince
d’uranium métallique pulvérisé; le plateau A, réuni i
V'électrométre, était muni d'un anneau de garde.

La figure 2 montre que l'intensité du courant devient
constanie pour les fortes différences de potentiel entre
les plaieaux. La figure 3 représente les mémes courbes a
une autre échelle, et comprend seulement les résultats
relalifs aux faibles différences de potentiel. Au début, la
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courbe est rectiligne; le quotient de Uintensité da cou-

Fig. 2.
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tensions faibles, et représenie la conduclance initiale
entre les plateaux.” On peut donc distinguer deux con-
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stantes importantes caractéristiques du phénoméne ob-
servé : 1° la conductance initiale poor différences de
potentiel faibles; 2° le courant limite pour différences
de potentiel fortes. Cest le courant limite ¢ui a é1é adopté
comme mesure de la radioactivilé.

[n plus de la différence de potentiel que Pon éiablit
entre les plateaux, il existe entre ces derniers unc force
électromotrice de contact, et ces deux causes de courant
ajoutent leurs effels; c'est pourquoi la valeur absolue de
'itensité du courant change avec le signe de la diffé-
rence de potentiel extérieure. Toutefois, pour des diffé-
rences de potentiel notables, Ueffet de la force électromo-
trice de conlact est négligeable, et l'inlensité du courant
est alors la méme, quel que soit le sens du champ entre
les plateaux.

I’étnde de la conductibilité de l'air et d’autres gaz
soumis 4 |'action des rayons de Becquerel a été faite par
plusieurs physiciens (*). Une étude trés compléte du
sujet a éié publide par M. Rutherford (2).

Les lois de la conductibilité produite dans les gaz par
les rayons de Becquerel sont les mémes que celles trou-
vées avec les rayons Rontgen. Le mécanisme du phé-
noméne parait ¢tre le méme dans les deux cas. La théorie
de I'ionisation des gaz par I'effet des rayons Rontgen ou
Becquerel rend trés bien compte des faits observés. Celte
théorie ne sera pas exposée ici. Je rappellerar seulement
les résultats auxquels elle conduit

1° Le nombre d'ions produits par seconde dans le gaz
est considéré comme proportionnel a I'énergie de rayon-
nement absorbée par le gaz;

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

(') BECQUEREL, Comples rendus, t. CXXIV, p. 8oa, 1897. — KELWIN,
BEATTIE et SMoLAN, Nature, t. LVI, 1897. — BEAITIE el SMOLUCHOWSKI,
Phil. Mag., t. XLIII, p. §18. |

(?) RuTnerForD, Phil. Mag., janvier 18g9.
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ment donné, il faut, d'une part, faire absorber intégrale-
ment ce rayonnement par le gaz, en emplovant une masse
absorbante suffisante; d'autre part, il faut utiliser pour Ia
production du courant tous les 1ons créés, en élablissant
un champ élecirique assez fort ponr que le nombre des
ions qui se recombinent devienne une fraclion insigni-
fiante du nombre lotal des ions produits dans le méme
temps, qui sont presque tous entrainés par le courant et
amenés aux électrodes. Le champ électrique moyen néces-
saire pour obienir ce résultat est dautant plus élevé que
Uionisation est plus forte.

D'aprés des recherches récentes de M. Townsend, le
phénomene est plus complexe quand la pression du gaz
est faitble. Le courant semble d’abord tendre vers une
valeur limile constantle quand la différence de potenticl
augmenle; mais, 4 partir d'une certaine différence de
polentiel, le courant recommence 2 croitre avee le champ,
ct cela avec une rapidité trés grande. M. Townsend admet
(ue cel accroissement est dia a une ionisation nouvelle
produite par les ions eux-mémes quand ceux-ci, sous
I'action du champ électrique, prennent une vilesse suf-
tisante pour qu'une molécule du gaz, rencontrée par un de
ces projectiles, se lrouve hrisée et divisée en ses tons con-
stituants. Un champ électrique intense et une Pression
faible [avorisent celte ionisation par les ions déja présents,
el, aussitot que celle-ci commence a se produire, 'intensité
du courant croit constamment avec le champ moyen entre
les plateaux (t). Le courant limite ne saurait donc étre
obtenu quavec des causes ionisantes, dont intensité ne
dépasse pas une certaine valeur, de telle facon que la
saluration corresponde & des champs pour lesquels 'ioni-
sation par choc des lons ne peut encore avoir lieu. Cette
condition se trouvait séalisée dans mes expériences.

(') Townsexp, Phil. Mag., 1901, G* série, L. I, p. 198.°
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L’ordee de grandeur des courants de saturation que
'on obtient avec les composés d'urane est de 10™'f am-
. péres pour un condensateur dont les plateaux ont 8™ de
diamélre et sont distanis de 3™, Les composés de thorium
donnent lien & des courants du méme ordre de grandeur,
et 'activité des oxydes d’uranium et de thorium est trés
analogue.

Radioactivité des composés d’urarnium et de thorium.
— Voici les nombres que j'a1 obtenus avec divers com-
posés d’urane; je désigne par ¢ I'intensité du courant en
amperes :

{ =< 1o,

Urantum métallique (contenant un peuw

de carbone) ...t Cereas 2,3
Oxyde d'urane noir U205, .. .., ..., 2,6
Oxyde d’urane vert UsO+ .. ... ceas 1,8
Acide uranique hydraté,......... Y Y ¢
Uranate de sodiom............. ...... 1,2
Uranate de potassium ........ beireee 1,2
Uranate d’'ammonium.................. i3
Sulfate uraneux ....... e 0,7
Sulfate d'uranyle et de potassium... ... 0,7
Azotate d'uranyle........ ... ... .ol 0,7
Phosphate de cuivre et d'uranyle., .. ... 0,9
Oxysulfure d'uranc.................... 1,2

L’épaisseur de la couche du composé d’urane employé
a peu dinfluence, pourva que la couche soit continue,
Voici quelques expériences 4 ce sujet :

Epaisseur :
de 1z couche. i <ot
aim
Oxyde d'urane.......... 0,5 2,7
» i her e 3,0 3,0
Uranate d’'ammonium. ... 0,3 (,3
' » 3,0 1,4
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On peut conclure de la;, que Pabsorplion des rayons
uraniques par la matiére qui les émet esl teés forte,
puisque les rayons venant des couches profondes ne
peuvent pas produire d’effet notable,

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

1° Que Pépaisseur de la couche employée a une action
considéralile, surtout avec 'oxyde;

2° Que le phénoméne n’est régulicr que sil'on emploie
une couche active mince (0,23 par exemple). Au
contraire, quand on emploie une couche de matitre
épaisse (6™™), on oblient des nombres oscillant entre des
hmites étendues, surtout dans le cas de Poxyde :

Epaisscur
de la couche. i <10,
mm

Oxyde de thorium . ., 0,25 2,

» ces 0,0 2,73

»  a- 2,0 4,7

» - 3,0 5,3 en moyenne

» - G,o0 5,5 »
Sulfate de thorium... 0,25 0.8

Il 'y a daas la nature du phénoméne une cause d'irré-
gularilés qui n’existe paé dans le cas des composés d’urane.
Les nombres obtenus pour une couche d’oxyde de G™»
d’épaisseur variaient entre 3,7 et v, 3.

Les expériences que jai faites sur l'absorpiion des
rayops uraniques et thoriques ont montré que les rayons
thoriques sont plus pénétranis que les rayons uraniques
et que les rayons émis par 'oxyde de thorium en couche
épaisse sont plus péndtrants que ceux qu'il émet en
couche mince. Voici, par exemple, les nombres qui

(*) Mwe Cynig, Comples rendus, avril 18y8.
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indiquent la fraction du rayonnement- que transmect une
lame d’aluminium dont 'épaisseur est 0™™, 01 :

Fraction
du rayonngment

Lransmise

Substance rayonnante. par la lame,
Uraniam. , ooy i 0,18
Oxyde d'urane U205, . ................... 0,20
Uranate dammonium .. .......0.. 0oL . 0,20
P'hosphate d'uranc et de cuivre ........... 0,21

mm

- Oxyde de thorium sous épaisscur. 0,25 0,38
) » 0,5 0,49
» 0 3,0 0,70
» n 6,0 0,70
Sulfate de thorium........... .. .o0,25 0,38

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

Les particularités de la vadiation thorique ont été Pob-
jet de publications trés complétes, M. Owens (1) a mon-
tré que la constance du courant n’est abtenue qu’au bout
d’un temps assez long en appareil clos, et gue I'intensité
du courant est fortement réduite par 'action d’un courant
d’air (ce quin’a pas lieu pour Jes composés d’aranium).
M. Rutherford a fait des expériences analogues et les a
interprétées en admettant que le thorium et ses composés
émettent non sealement des rayons de Becquerel, mais
encore une émanation, constituée par des particules
extrémement lénues, qui restent radioactives pendant
quelque temps aprés leur émission et peuvent étre entrai-
nées par un courant d’air (*).

) OwEeNs, Phil. Mag., oclobre 18gg,
y I

(I
(*) Rurngnvoro, PAil. Mag., janvier 1goo.
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[.es cavactires de la radiation thorigque qui sont refatifs
A l'influence de U'épaissenr de la couche employde et a
Paction des eourants d'air ont une liaison élroite avec le
phénomene de la radioactivite induite et de so propa-
gation de proche en proche. Ce phénomine a éud ob-
serve pour la premicre fois avee le radium ¢t sera déerit
plus toin, _

La radioactivité des composés duranium et de thorium
se présente comme une propriété atomique. M. Bec-
querel avait déja observé que tous fes composds d’uranium
sont actifs et avail conelu que feur activité était due & Ia
présence de Uélément ueanium; il a montrd également que
Puraniom ¢lait plus actif que ses sels (1), Jav étudié a ce
point de vue les composés de Puranimm et du thorium et
j'ai fait un grand nowmbre de mesures de lenr activité dans
diverses conditions. H résulte de 'ensemble de ces mesures
que la radioactivité de ces substances est bien eflective-
ment une propriété atomique. Llle sembie ici Lide a la
présence des atomes des deux éléments considérés et n'est
détruite ni parles changements d’état physique nt par les
transformations chimiques. Les combinaisons chimiques
et les mélanges contenant de Puramum ou du thortum
sont d’autant plas actifs qu’ils contiennent une plus forte
proportion de ces mdétaux, toute matiére inaclive agissant
a la fois comme matiére inerte et matidre ahsorbant le
rayonncment.

La radioactivité atomique est-elle un phénoméne
général? — Gommeil a été div plus haut, Jai cherché si
d’autres substances que les composés d'uranium et de
thorium détaient radioactives. J'ai enlrepris celle recherche
dans l'idée qu'il était fort pen probable que la radioacti-

vité, considérée comme propridté atomique, appartint i

('} BecouERkL, Compies readus. L. CXXII, p. 1085,

C.

I
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unc certaine espéce de matiére, a l'exclusion de toute
aulre. Les mesures que j'ai fattes me permettent de dire
que pour tes ¢léments chimiques actuellement considérés
conmine tels, y compris fes plus raves et les plus hypothé-
tiques, les composés étudiés par mot onl ¢1é loujours au
moins 100 lais moins aclifs dans mon appareil gue 'ura-
nium métallique. Dans le cas des éléments répandus, j'ai
¢udié plusicurs composés; daus te cas des corpsraves, jai
étudid les composés que J'al pu me procurer,

Voici la liste des substances qui ont fait partic de mon
¢tude sous forme d’¢lément ou de combinaison :

1” Tous les mélanx ou métalloides que Pon trouve fact-
Jlement el quelques-uns, plus rares, produits purs, prove-
nant de fa collection de M. Etard, a I'licole de Physique
ct de Chimie industrielles de la Ville de Paris.

2* Les corps raves suivants : gallium, germaniam, néo-
dyme, praséodyme, nichium, scandium, gadolinium,
erbium, samariom et rubidium (échantillons prétés pav
M. Demarcay); ytirium, ytterbium avee nouvel erbivm
[ échantillons préeés par M, Urbain (*)];

3° Un grand nombre de roches ¢t de minéraux.

Dans Jes limites de sensibilité de mon appareil je n’ai
pas trouvé de substance simple autre que V'uranium et le
thorium, qui soit donée de radioactivité atomique. Il con~
vien) toutefois de dire quelques mots sur ce qui est relanif
au phosphore. Le phosphore blanc humide, placé entre
les plateaux du condensateur, rend conductear Pair entre
les plateaux (*). Toutefois, je ne considére pas ce corps
comme radioactif a la facon de Puranium el du thorium.

-

(') Je suis Lrés rcconnaissante aux savants citds plus haut, auxquels
je dois les échantillons qui onb servi pour mon étnde, Je remercic
ézalement M, Moissan qui a bicn voulu donner pour cetic élude de

Vuranium mdétalligue.,
{*) ELstEn et GuircL, Wied. Ann., 18go,
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Le phosphore, en effet, dans ces conditions, s'oxyde et
émet des rayons [umineux, tandis que les composés d’ura-
nium et de thorium sont radioacti{s sans ¢prouver ancune
modification chimique appréciable par les moyens connus,
De plus, le phosphore n'est actif ni 4 'état de phosphore
rouge, ni 4 1'étal de combinaison.

Dans un travail récent, M. Bloch vient de montrer que
le phosphore, en s’oxydant en présence de Pair, donne
naissance 4 des ions trés pea mobiles qui rendent Pai~
conducteur et provoquent la condensation de la vapeur
d’eau (').

Cerlains travaux récents conduiraient i admetire gque la
radioactivilé appartient a toutes les substances a un degrd
extrémement faible (2). L'identité de ces phénoméncs trés
faibles avec les phénoménes de la radioacliyité atomique
ne peul encore étre considérée comme élablie.

1 uranium ct le thorium sont les deux éléments qui
posstdent les plus forts poids atomiques (240 et 232}, 1ls
sc rencontrent fréquemment dans les mémes minéraux.

Minérauzx radicactifs. — J'ai examiné dans mon appa-
reil plusieurs minéraux (*); certains d’entre eux se sont
montrés actifs, entre auires la pechblende, la chalcolile,
Pautanite, la monazite, la thorite, Uorangite, la ferguso-
nile, la clévéite, etc. Voici un Tableau qui donne en am-
péres U'intensité { du courant obtenu avec luranium

-

métallique et avec divers minéraux :

[ <10
Uranium ..o oo iiiinieoninnn, 2,3
Pechblende de Johanngeorgenstadt.... 8,3
» de Joachimsthal ... ....... 7,0
(1) Brocu, Socicte de Physigue, 6 févrice 1gol.
{?) Mac LENNaN et Bonton, Phil. Mag., juin 1903, — StRuTrT, Phil.
Mag., juin 1go3. — LestER Cooke, Phil. Mag., octobre 1j503.

(3) Plusieurs échantilions de minéraux de la collection du Muséum
ont été obligegamment mis & ma disposition par M. Lacroix,
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, £ < 1Mt
Pechblende de Pzibran............... 6,5
» de Cornwallis............. 1,6
Clévéite......ovoiiiiiiiiiiiiiiiiis 1,4
Chalcolite............. ... oL, 5.2
Autunite............ I N
O, 1
. 0,3
Thorites diverses..................... 0,7
1,3
1,4
- Orangite......oooiiiiiiiii i, vee 2,0
Monazite.................... ... R 0,5

Xenotime................ . Ciaee 0,03
Aeschynite....... e i 0,7
Fergusonite, 2 échantillons,........ ... ; oy
0,
Samarskite ...... e et e reeee e I,
Niobite, 2 échantillons............... 3 !
0,3

Tantalite......., e e 0,02
Carnotite (')}........... P § 90

Le courant oblenu avec l'orangite (minerai d'oxyde de
thorium) variait beaucoup avec I'épaisseur de la couche
employée. En augmentant cette épaisseur depuis o™™, 25
2 6™, on faisait croitre le courant de 1,8 a 2, 3.

Tous les minéraux qui se montrent radioactifs con-
liennent de I'uranium cu du thorium; leur activité n’a
done rien d’étonnant, mais l'intensité du phénoméne pour
certains minéraux est inattendue. Ainsi, on trouve des
pechblendes (minerais d’oxyde d’urane) qui sont 4 fois
plus actives que 'uranium métallique. La chalcolite (phos-
phate de cuivre e* d’urane cristallisé) est 2 fois plus active
que 'uranium. L’autunite (phosphate d’urane et de chaux)
est aussi active que 'uranium. Ces faits étaient en désac-

(') La carnotite est un minerai de vanadatec d'urane récemment
découvert par Friedel et Cumenge.
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cord avec les considérations précédentes, d’aprés les-
quelles aucun minéral naurait dd se montrer plus actif
que uranium ou le thorium.

Pour ¢claircir ce point, j'ai préparé de la chalcolite
actificielle par le procédé de Debray, en partant de pro-
duits purs, Ce procédé consiste & mélanger une dissolu-
“tion d’azotate d’uranyle avec une dissolution de phosphate
de cuivre dans I'acide phosphorique, et & chauffer vers 50°
ou 6o°. Au bout de uelque temps, des cristaux de chal-
colite se forment dans la liqueur (*). La chalcolite ainsi
oblenue posséde une activité tout a fait normale, étant
donnée sa composition ; elle est deux fois et demie moins
active que 'uranium.

Il devenait dés lors Lrés probable ue si la pechblende,
la chalcolite, I'autunite ont une activité si forte, ¢'est que
ces substances renferment en petite quantité une matiére
fortement radioactive, différente de Puranium, dua tho-
vium et des corps simples actuellement connus. J'ai pensé
que, s’'il en était effectivement ainsi, je pouvais espérer
extraire cette sebstance du minerai par les procédés ordi-
naires de l'analyse chimique.

(') DEBRAY, Ann. de Chim. et de Phys., 3* séric, t. LXI, p. 445,

e st g A e im



—

o

JR—

25 M, CULRIE.

CHAPITRE 1II.

LES NOUVELLES SUBSTANCGES RADIOACTIVES.

Méthode de recherches. — Les résultats de 'étude des
minéraux radicactils, énoncés dans le Chapitre précédent,
nous ont engogés, M. Curie et moi, a chercher i extraire
de la pechblende une nouvelle substance radicactive. Noire
méthode de recherches ne pouvait étre basée que sur la
radioactivité, puisque nous ne connaissions aucun autre
caractére de la substance hypothétique. Voici comment
on peut se servir de fa 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 vadioactivité de tous les produits obtenus, et 'on
se rend compte si la substance radioactive est restée jnté-
gralement avec Pun d'eux, ou bien si elle s'est partagée
entre eux et dans quelle proportion. On a ainsi une indi-
calion qui peut étre comparée, en une certaine mesure,
a celle que pourrait fournir Panalyse spectrale. Pour avoir
des nombres comparables, 1l faut mesurer I'activité des
substances & I'état solide et bien desséchées.

Polonium, radium, actinium. — L’anal yse de la
pechblende, avec le concours de la méthode qui vieat
d’étre exposée, nous a conduits a établiv 'existence, dans
ce minéral, de deux substances fortement radioaclives,
chimiquement différentes : le polonium, trouvé par nous,
et le radium, que nous avons découvert en collaboration
avec M. Bémont ().

(1) P. Curig et M>° Cunig, Comptes rendus, juillet 18y8. — P. Curir,
Mm Curit et G. Bixont, Comptes rendus, décembre 188,



RECHERCHFS SUR LES SUBSTANCES RADIOACTIVES. 23

Le polonium est une substance voisine du bizsmuth au
point de vue anal_ylique et I'accompagnant dans les sépa-
rations, On obtient du bismuth de plus cn plus riche en
poloninm par 'un des procédés de f:. clionnement sti-

vanis :

* Sublimation des sulfures dans le vide; le sulfure
actif est beaucoup plus volatil que le sulfure de bismath.

2° Précipitation des solutions azotiques par Ueau; le
sous-nitrate précipité est beaucoup plus actf que le sel
qui resie dissous.

3* Précipitation par 'hydrogéne sulfuré d'une solution
chlorhydrique extrémement acide; les sulfures précipités
sonl considérablement plus actifs (ue le sel qui reste
dissous.

Le radium est une substance qui accompagne le barvim
retiré de la pechblende; il suit le baryum dans ses réac-
tions el s’en sépare par différence de solubilité des chlo-
rures dans 'eau, Veau alcoohisée ou l'eau additionnée
d’acide chlorhydrique. Nous effectuons la séparation des
chlorures de baryum et de radium, en soumettant leur
mélange & une cristallisation fractionnée, le chiorure de
radium élant moins soluble que celut de baryum.

Une troisiéme substance fortement radioactive a &té
caractérisée dans la pechblende par M. Debierne, qui lui a
donné le nom d'actinium ('). L'actinium 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. L’extraction de Pactinium de la
pechblende est une opération trés pénibie, les séparations
€lant généralement incomplétes.

Tootes les trois substances radioactives nouvelles se

'} DEBIERXE, Comples rendus, octobre 18qq ct avril 1qo00.
) 74 » 39 9
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trouvent dans la pechblende en quantité absolument infi-
nitésimale, Pour les obtenir a I’état concentré, nous avons
été obligés o’ entreprendre le traltement de plusneur
lonnes de résidus de minerai d'urane. Le gros traitement
se fait dans unc usine; il est suivi de Lout un travail de
purification et de concentration. Nous arrivons ainsi a
extraire de ces milliers de kilogrammes de matiére. pre-
mi¢re quelques décigrammes de produils qui sont prodi-
gieusement aclifs par rapport au minerai dont ils pro-
viennent. Il est bien évident que 'ensemble de ce travail
est long, pénible el cotiteux (1).

D’autres substances radioactlives nouvelles onl encore
é1€ signalées a la suite de notre travail, M. Giesel, d’une
part, MM. Hoffman et Strauss, d’autre part, onl annoncé
Pexistence probable d’une substance radioactive voisine
da plomb par ses propriétés chimiques, On ne posséde
encore que peu de renseignements sur celle substance (2).

De toutes les substances radioactives nouvelles, le

(') Nous avons de nombreuses obligalions envers tous ceux gui
. nous sont venus en aide dans ce travail. Nous remercions hien sin-
cérement MM. Mascart et Michel Lévy pour leur appui bicnveillant,
Grice 4 lintervention bienveillante de M. le professeur Suess, le gon-
vernerment auirichien a mis gracicusement 3 notre {hspomwu la
premiére tonne de résidu traitée (provenaut de Vusive de I'Kiat, &
Joachimsthal, en Bohéme). L'Académic des Seciences de Paris, la
Sociéle d’Encouragement pour I'Industrie nationale, un donateur
anonyme, nous ont fourni le moyea de lrailer une certaine quantité
de produit. Notre ami, M. Debierne, a organisé le traitement du
minerai, qui a été elfectué dans Uusine de la Sociélé centrale de Pro-
duits chimiques. Cette Société a consenti 4 eflectuer le traitement sans
y chercher de béndfice. A tous nous adressons nos remerciments bica
sincéres.

Plus 1écemment Plnstitut de France a mis i notre disposition une
somme de 20 000" pour l'cxtraction des matiéres radioactives, Grice &
celle somme, nous avons pu mettre en lrain le traitement de 5¢ de
minerai.

(?) GieskyL, Ber. deutsch. chem. Gesell., t. XXXIV, 1901, p. 3795, —

HoFFMANN et SrnAuss, Ber. deutsch. chem. Gesell., v. XXXIII, 1goo,
Po 3136
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radium est, jusqu'a pré.ent, la seule qui ait été isolée a
¢tat de sel pur.

Specire du radium. — 11 était de premiére impor-
tance de contréler, par tous les moyens possibles, hy-
pothése, faite dans ce travail, de Vexislence d’éléments
nouveaux radioaclifs. L’analyse spectrale est venue, dans
le cas du radium, confirmer d’une facon compléte cetie
hypothése.

M. Demarcay a bien voulu se charger de 'examen des
substances radioactives nouvelles, par les procédés rigou-
reux qu’il emploie dans I'étude des spectres d'élincelle
photographiés.

Le concours d'un savant aussi compétent a été pour
nous un grand bieofait, et nous lui gardons une recon-
naissance profonde d'avoir consenti & faire ce travail. Les
résultats de I'analyse spectrale sont venus nous apporter
la certitude, alors que nous éticns encore dans le doute
sur interprélation des résultats de nos recherches (1),

Les premiers ¢échantillons de chlorure de baryum
radifere médiocrement actif, examinés par Demarcay, lu
montrérent, en méme lemps que les raies du baryum,
une raie nouvelle d'intensité notableet de longucur d’onde
= 381¥%, 47 dans le spectre ultra-violet. Avec des pro-
duits plus actifs, préparés ensuite, Demarcay vit la raic
381+, 47 se renforcer; en méme temps d’autres raies
nouvellesapparurent, el dans le spectre les raies nouvelles
ct les raies do baryum avaient des intensités comparables.
Usne nouvelle concentration a fourni un produit, pour

(') Tout récemment, nous avons cu la donleur de voir mourir co
savant si distingué, alors qu'il poursuivait ses belles recherches sur
‘les lerres vares et sur la spectroscopie, par des méthodes dont on ne
saurait trop admirer la perfection et la précision. Nous conservons un
souvenir ému de la parfaite obligeance avec laquelle il avait consenti
a prendre part A notre travail.
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lequel le nouveau spectre domine, et les trois plus fortes
raies du baryum, seules visibles, indiquent seulement la
-présence de ce métal & 'état d’'impureté. Ce produit peut
étre considéré comme du chlorure de radium a pea prés
pur. infin j’at pu, par une nouvelle purification, obtenir
un chlorure extrémement pur, dans le spectre duquel
les deux raies dominantes du baryum sont & peine visi-
bles.

Voici, d’aprés Demarcay (1), la liste des raies princi-
pales- du radium pour la portion du spectre comprise
entre A = 500,0 et % = 350, o milliémes de micron (uy).
L'intensité de chaque raic est indiquée par un nombre,
la plus forte raie étant marquée. 16.

A Intensité. A Intensité.
482,63.... ..., .. 10 453,35.......... 9
472,60, ..., .. 5 443,60, . 8
469,98.. ... ..., 3 434,06........ .
46g, oLl 7 38Br1,47.- cooi. 16
468,30... ... .. 14 364,96, ...l 12
164,190 ........ 4

Toules les raies sont nettes et étroites, les trois raies
381,47, 468,30 et 434,06 sont fortes; elles atteignent
Pégalité avec les raies les plus intenses actuellement
connues. On apergoit également dans le spectre deax
bandes nébuleuses fortes. La premiére, symétrique,
s'étend de 463,10 & 462, 19 avec maximum & 462,75, La
deuxiéme, plus forte, est dégradée vers I'ultra-violet; elle
commence brusquement 3 446, 37, passe par un maximum
a 445,52 ; la région du maximum s’étend juéqu’zl 445,34,
puis une bande nébulense, graduellement dégradée, s'étend
jusque vers 439.

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

('Y DeMARCAY, Comptes rendus, décembre 1898, novembre 18gg et
juillet rgoo.
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- la raie 566, 5 (environ), bien plus faible cependant que
482, 63. :

I’aspect général du spectre est celut des métanx
alcalino-lerreux; on sait que ces mélaux ont des spectres
de raies fortes avec quelques bandes nébuleuses. |

D’aprés Demarcay, le radium peut figurer parmi les
corps ayant la réaction spectrale la plus sensibic. Jai,
d’ailieurs, pu conclure, d’aprés mon travail de concentra~
tion, que, dans le premier échantillon examind qui mon-
trait netlement la raie 3814, ~, la proportion de radium
devait étre trés faible (peut-ctre de 0,02 pour 100). Ce-
pendant, il faut une activité 50 fois plus grande que
celle de Puranium métallique pour apercevoir neilement
la raie principale du radium dans les spectres photogra~
phiés. Avec un élecirometre sensible, on peut déceler a
radioactivité d'un produit quand elle n’est que . de
celle de 'uranium métallique. On voit que, pour déceler
la présence du radium, la radioactivité est un caractére
plusieurs milliers de fois plus sensible que la véaction
spectrale.

Le bismuath & polonium trés actif et le thorium a acti-
nium trés actif, examinés par Demarcay, n’ont encore
respectivement donné que les raies du bismuth et du the-
rium.

Dans une publication récente, M. Giesel (1), qui sest
occupé de la préparation du radium, annonce que le bro-
mure de radiumn 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 et deux
lignes faibles dans le violet.

Extraction des substances radioactives nouvelles. —
{a premidre partie de Vopération consiste 2 extraive des

—

(') Gieser, Phys. Zeitschrift, 15 septembre 1902,
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mincrais d’'urane le baryum radifére, le bismuth poloni-
[ere et les terres rares contenant 'actinium. Ces trois pre-
~miers produits ayant é1é oblenus, on cherche, pout
chacun d’eux, & isoler la substance radioactive nouvelle.
Cetle deuxi¢me parlie du traitement se fait par une mé-
thode de fractionnemeut. On sail qu’il est difficile de
trouver un moyen de séparation trés parfait entre des élé-
ments trés voisins ; les méthodes de fractionnement sont
donc tout indiquées. D’ailleurs, quand un élément se
trouve mélangé 4 un autre & ’état de trace, on ne peut
appliquer au mélange une méthode de séparalion par-
faite, méme en admettant que P'on en connaisse une; on
risquerait, en effet, de perdre la irace de matiére qui
aurail pu étve séparée dans 'opération.

Je me suis occupée spécialement du travail ayant pour
but l'isolement du radium et du pofonium. Apreés un tra-
vail de quelques-années, je n’al encore réussi que pour le
premier de ces corps.

La pechblende étant un minerai colileux, nous avons
renoncé A en trailer de grandes quantités. En Europe,
I'extraction de ce minerai se fait dans la mine de Joa-
chimsthal, en Boh&me. Le minerai broyé est grillé avec
du carbonale de soude, et la matiére résuliant de ce trai-
tement esl lessivée d’abord a ’eau chaude, puis a l'acide
sulfurique étendu. La solution contient Puranium qui
donne a la pechblende sa valeur. Le résidu insoluble est
rejelé, _

Ce résidu conlient des substances radioactives; son
activité est 4 fois et demie plus grande que celle del’ura-
nium métallique. Le gouvernement autrichien, auquel
appartient la mine, nous a gracieusement donné une
tonne de ce résidu pour nos recherches, et a autorisé la
mine 4 nous {ournir plusieurs wulres tonnes de cetle ma-
Liére, '

- n’était guére facile de faire e premier lraitement
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du résidu a 'usine par les mémes procédés qu'au labo-
ratoire. M. Decbierne a bien voulu étudier cette ques-
lion et organiser le iraitement dans I'usine. Le point le
plus important de la méthode qu’il a indiquée consiste a
obtenir la transformation des sulfates en carbonates par
ébullition de la matiére avee une dissolution concentrée
de carbonate de soude. Ce procédé permet d’éviter Ia
fusion avec le carbonale de sounde.

Le résidu contient principalement des sulfates de plomb
et de chaux, de la silice, de 'alumine et de Ioxyde de
fer. On y trouve, en outre, en quantité plus ou moins
grande, presque tous les métaux (cuivre, bismuth, zine,
cobalt, manganése, nickel, vanadium, antimoine, thal-
lium, terres rares, niobium, tantale, arsenic, baryum, etc.).
Le radium se trouve, dans ce mélange, a I'état de sulfate
et en crnstitue le sulfale le moins soluble. Pour le mettre
en dissolution, il faut éliminer autant que possible lacide
sulfurique. Pour cela, on commence par traiter le vésidu
par une solution concentrée ¢t houillante de soude ordi-
naire. L'acide sullurique combiné au plomb, i Palumine,
a la chaux, passe, en grande partie, en dissolution & I'état
de sulfate de soude que P'on enléve par des lavages &
eau. La dissolution alcaline enléve en méme tefps du
plomb, de la silice, de I'alumine. La portion iasoluble
lavée & P'eau est atlaquée par P'acide chlorhydrique ordi-
naire. Cetle opération désagrige complétement la ma-
ticre et en dissout une grande partie. De cette dissolu-
lion on peut retirer le polonium et Uactinium : le pre-
mier est précipité par 'hydrogéne sulfurd, Ie second se
trouve dans fes hydrates précipités par ammoniaque
dans la dissolution séparée des sulfures et peroxydée.
Quant au radiam, il reste dans la portion insoluvle. Celte
portion est lavée a l'eau, puis traitée par une dissolution
concentrée et bouillante de carbonate de soude. 5'il ne
restait plus que peu de sullates non attagqués, cetle opéra-
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tion a pour elfet de transformer complélement les sul-
fates de baryum et de radium en carbonates. On lave
alors la mali¢re trés complétement & P'ean, puis on lat-
taque par 'acide chlorhydrique étendu exempl d’acide
sulfurique. La dissolution contient le radium, ainsi que
du polonium ¢t de Faclinium. On la filtre ct on la préci-
pite pav Pacide sulfurique. On obtient ainsi des sulfates
bruts de baryum radifére contenant aussi de la chaux, du
plomb, du fer el ayant aussi entrainé un peu d'actinium.
La dissolution contient encore un peu d’aclintum et de
polonium qui peuvent en élre relirés comme de la pre-
inicre dissolution chlorhydrique,

On retive d'une tonne de résidu de 105 § 20k de sul-
fates bruts, dont 1activité est de 30 a Go fois plus grande
que celle de 'uranium métallique. On procéde i leur -
rificalion. Pour cela, on les fait bouilliv avee du carbo-
nate de soude el on les transforme en chlorures. La dis-
solution est traitée par Phydrogéne sulfurd, ce qui doone
une petite quantité de sulfares actifs contenant du polo-
nium. On filire la dissolution, on la peroxyde par l'ac-
tion du chlore et on la précipite par de Pammoniaque
pure.

Les oxydes et hydrates précipités sont trés aclifs, et
Pactivilé est due & Pactiniom. La dissolution filtrée est
précipitée par le carbonate de soude. Les carbonates alca-
lino-terrcux précipités sont lavés et transformés en chilo -
rures.

Ces chlocures sont ¢vaporés a sec et lavés avee de
I'acide chlorhydrique coacentré pur. Le chlorure de cal-
cium se dissout presque enlicrement, alors qae le ¢ho-
rure de baryum radifere reste insoluble. On obtient ainsi,
par tonne de matiére premiére, 8% environ de chlorure
de baryum radifére, dont Uactivité est environ Go fois plus
grande que celle de 'uranium métallique. Ce chlorure est
prél pour le fractionnement.
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Polonitm. — Commel a 616 diy plus haut, en faisant
passer Phydrogéne sulfuré dans fes diverses dissolutions
chlorhydriques obtenues a1y cours du Lrailement, on
précipite des sulfures actifs dont Paclivité est due an
polonium.

Ces sulfures conliennent principalement du hismuth,
“un pen de cuivee et de plomb; ce dernier miétal ne
s’y trouve pas en forte proportion, parce qu’il a été en
grande partie enlevé par la dissolution sodique, et parce
que son chlorure est peu soluble. L'antimoine et Uarsenic
ne se trouvent dans les oxydes qu'en quantité minime,
feurs oxydes ayant été dissous par la soude. Pour avoir de
suite des sulfures trés actils, on employait le procédé
suivant : les dissolutions chlorhydriques trés acides
¢taient précipitées par ['bydrogéne sulfurd: les sulfures
qut se précipitent dans ces conditions sonl trés actifs,
on les emploie pour la préparation du polonium; dans la
dissolution il reste des substances dont la précipitation
est incompléle en présence d'un excés dlacide chlovhy -
drique (bismath, plomb, antimoine}. Pour achever la pro-
cipitation, on élend la dissolution d’eau, on la traite a
nouveau par l'hydrogéne sulfuré et l'on obtient une
seconde portion de sulfures beaucoup moins actifs que
les premicrs, et qui, généralement, ont été rejetés. Pour
la purification ultérieure des sulfures, on les luve au sul-
fure d’'ammonium, ce quienléve les traces restantes d'an-
timoine el d’arsenic. Puis on les lave & 'eau additionnée
d’azotlate d'ammonium et on les traite par Pacide azotique
¢tendu,

La dissolution n’est jamais compléte; on oblient tou-
jours un résidu insoluble plus ou motns important que
Pon traite 4 nouveau si on le juge utile. La dissolution
est réduite 3 un petit volume et précipitde soit par am-
moniaque, soit par beaucoup d’eau. Dans les deux cas le
plomb et le cuivre restent en dissolution; dans le sccond
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cas un peu de bismuth & peine actif reste dissons égale-
ment,

Le précipité d'oxydes ou de sous-azotates est soumis 2
“un fractionnement de la maniére suivante : on dissout le
précipité dans l'acide azotique, on ajoute de l'eau a la
dissolulion, jusqu’a formation d’une quantité suffisante
de précipité; pour celle opération il faut tenir compte
de ce que le précipité ne se forme, quelquefois, qu’au
bout d'un certain temps. On sépare le précipité du liquide
sarnageant, on le redissoul dans V'acide azotique; sur les
deux portions liquides ainsi oblenues on refait une pré-
cipilation par lean, el ainsi de swnile. On réunit les
diverses portions en se hasant sur leur activité, et l’on
tiche de pousser la concentration aussi loin que possible.
On obtignt ainsi une wrés petite quantité de matidre dont
Vactivité est énorme, mais qui, néanmoins, n'a encore
donné au spectroscope que les raies du bismuth.

On a malhcurcusement pea de chances d’aboutir a
Visolement du polonium par cette voie. La méthode de
fraciionnement qui vientd’étre décrite présente de grandes
difficuliés, et il en est de méme pour d’aulres procédés
de fraclionnement par voie humide, Quel que soit le pro-
cédé employé, il se forme avec la plus grande facilité des
composés absolument insolubles dans les acides étendus
ou concentrds. Ces composés ne peuvent éire redis-
sous qu'en les ramenant préalablement & 1'¢tat métal-
lique, par la fusion avec le cyanure de petassium, par
exemple,

litant donné le nombre considérable des opérations
a eclfectuer, celle circonstance coustitue une difficulis
¢norme pour le progres du fractionnement. Cet inconyeé-
nient est d'antant plus grave que le polonium est une
substance qui, une fois retirde de la pechblende, diminue
d’activité,

Celle baisse d’activité est d’aillears lente; c’est ainsi
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qu'un échantillon de nitrate de bismuth 4 polonium a
perdu la moitié de son activité en onze mois.

Aucune difficulté analogue ne se présente pour le ra-
dium. La radioactivité reste un guide fidéle pour la con-
cenlration; cette concentraticn elle-méme ne présente
aucune dilficulté, et les progrés du travail ont pu, depuisle
début, étre constamment contrdlés par analyse spectrale.

Quand les phénomeénes de la radioactivité induite, dont
il sera question plus loin, ont éié connus, il a para natu-
rel d’admetire que le polonium, qui ne donne que les raics
du bismuth et dont I'activité diminue avec le Llemps, n'est
pas un élément nouveau, mais du bismuth activé par le
voisinage du radium dans la pechblende. Je ne suis pas
convaincue que celte manieére de voir soit exacte. Auv
cours de mon travail prolongé sur le polonium, j’ai con-
staté des cllets chimiques que je n'ai jamais observés ni
avee le hismuth ordinaire, ni avee le bismuth activé par
le radium. Ces effets chimiques sont, en premier lieu, la
formation extrémement facile des composés insolubles
dont j'ai parlé plus haut (spécialement sous-nitrates),
en deuxiéme lieu, la couleur et P'aspect des précipités
obtenus en ajoutant de I'eau i Ia solution azotique du
bismuth polonifére. Ces précipités sont parfois blanes,
mais plus généralement d’un jaune plus ou moins vif,
allani au rouge foncé.

L’absence de raies, autres que celles da bismuth, ne
prouve pas péremptoirement ue la substance ne contient
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 polonifére & I’état de concentration aussi avancé
que poussible, et d'en faire Iétude chimique, en premier
lieu, la détermination du poids atomique du métal. Cette
recherche n’a encore pu éire faite a cause des difficultés
de travail chimique signalées plus haut.

C.

3
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Sil était démontré que le polonium est un ¢lément
nouveau, il n'en serait pas moins vrai que cet ¢lément ne
peut exister indéfiniment & Pétat fortement radioactif,
tout au moins quand il est retiré du minerai. On peut
alors envisager la question de deux maniéres différentes :
1° ou bien toute I'activité du polonium est de la radioac-
tvité induite par le voisinage de substances radioactives
par elles-mémes; le poloninm aurait alors la faculté de
s'activer alomiquement d'une facon durable, faculté qui
ne semble pas appartenir & une substaace quelconque;
2¢ ou bien l'activité du polonium est une activité propre
qui se détrait spontanément dans certaines condilions et
peut persisier dans certaines autres conditions qui se
trouvenl réalisées dans le minerai. Le phénomeéne de
Pactivation atomique au contact est encore si mal connu,
que I'on manque de base pour se former une opinion co-
hérente sur ce qui louche i celte question.

Tout récemment a paru un travail de M. Marckwald, sur ie
pofonium (*). M. Marckwald plonge une baguette de bismuth
pur dans une sofution chiorhydrique du bismuth extrait du ré-
‘sidu de traitement de la pechblende. Au bout de quelque temps
la baguette se recouvre d’un dépot trés actif, et Ia solution ne
contient plus que,du bismuth inactif. M. Marckwald obtient
aussi un dépot Lrés actif en ajoutant du chlorure d’étain 4 une
sofution chlorhydrique de bismuth radioactif. M. Marckwald
conclut de 13 que I'élément actif est analogue au tellure et lui
donne le nom de radiotellure, La matiére active de M. Marck~
wald semble identique au polonium, par sa provenance et par
les rayons trés absorbables qu'elle émet. Le choix d’un nom
nouvean pour cette matiére est certainement inutile dans I'état
actuel de la question,

Préparation du chiorure de radium pur. — Le pro-
cédé qae j’al adoplé pour extraire le chlorure de radium
pur du chlorure de baryum radifére consiste & soumettre

(') Berichte 4, deutsch. chem. Gesell., juin 1903 et décembre 1902,
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le mélange des chlorures & une cristallisation fractionnée
dans I'eau pure d’abord, dans ’eau additionnée d'acide
chiorhydrique pur ensuite. Ou atilise ainsi fa différence
des solubilités des deux chlorures, celui de radium dtant
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 4 élre saturée & la tenpérature de Véballilion, puis
on leisse cristalliser par refroidissement dans une capsule
couverte. Il se forme alors au fond de¢ Leaux cristaux
adhérents, et la dissolution saturée, surnagewnte, peut étre
facilement décantée. Si P'on évapore a sec un échantllon
de cette dissolution, on trouve que le chlorure obtlenu
est environ cinq fois moins actit que celui qui a cristal-
lis¢. On aainsi partagé le chlorure en deux portions : Aet 13,
fa portion A étant beaucoup plus active que la portion B.
On recommence sur chacun des chlorures A et B la méme
opération, et 'on obtient, avec chacun d’cux, deux por-
tions nouvelles. Quand la cristallisation est terminée, on
réunit ensemble la fraction la moins active du chlorure A
et la fraction la plus active du chlorure B, ces deux ma-
titres ayant sensiblement la méme activité. On se trouve
alors avoir trois portions que I'on soumet 4 nouveau au
méme traitement,

On ne laisse pas augmenler constamment le nombre
des portions. A mesure que ce nombre augmente, l'acti-
vité de la portion la plus soluble va en diminuant. QQuand
cetle portion n'a plus qu'une acliviié insigniliante, on
I’élimine du fractionnement. Quand on aobtenule nomhre
de portions que I'on désire, vn cesse aussi de fractionner
la portion la moins soluble (la plus riche en radiam), et
on I'élimine du fractionnement.

On opére avec un nombre constant de portions. Aprés
chaque série d’opérations, la solution saturée provenant
d’une portion est versée sur les cristaux provenant de la
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portion suivante; mais si, aprés I'unc des séries, on a éli-
miné la fraction la plus soluble, apres la série suivante on
fera, au contraire, une nouvelle portion avec la fraction
la pius soluble, et 'on élimincra les cristaux qui consti-
tuent la portion la plus active. Par la succession alterna-
tive de ces deux modes opératoires on oblieni un méca-
nisme de fractionnement trés régulier, dans lequel le
nombre des povtions et Pactivité de chacune d’elles restent
consiants, chaque portion étant environ cing fois plas
aclive que la suivante, et dans leguel on élimine d’un
cOté (& la quene) un produit & peu pres inactif, tandis
gue 'on recueille de aulre coté (a Ia téte) un chlorure
enrichi en radium. La quantité de mati¢re contenue daas
les portions va, d’ailleurs, nécessairement en diminuant,
et les portions diverses contiennent d’autant moins de
matiére qu'elles sont plus actives.

On opérait au début avec six portions, et Pactivité du
chlorure éliminé & la queue n’élait que o, de celle de
I'urantum.

Quand on a ainsi éliminé en grande partie la matiére
inaclive et que les portions sont devenues petites, on n’a
plus intérét & éliminer 4 une aclivité aussi faible; on sup-
prime alovs une portion & la queue du fractionnement et
'on ajoute A la téle une portion formée avee le chlorure
aclif précédemment vecueilli. On recueillera done main-
tenant un chlorure plus riche en radium que précédem-
ment. On coniinue i appliquer ce systéme jusqu’a ce
que les eristaux de téle représentent du chlornre de ra-
dium pur. Sile fractionnement a été fait d’une fagon Lrés
compléle, il reste i peine de trés pelites quantités de Lous
les produits intermédiaires,

Quand le fractionnement est avancé et que la quantité
de matiére est devenue faible dans chaque portion, la
séparation par cristallisalion est moins efficace, le refroi-
dissement étant trop rapide et lé volume de solulion &
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décanter trop petit. On a alors intérét i additionner Peau
d’une proportion déterminée d'acide chlorhydrique; cetie
proportion devra aller en croissanl 4 mesure que le frac-
tionnement avance.

L’avantage de ccite addition consiste 4 augmenter la
quantité dela dissolution, Ia solubilité des chlorures étant
moindre dans 'eau chlorhydrique que dans I'eau pure. De
plos, le fractionnement est alors trés efficace; la diffé-
rence entre les deux {ractions provenant d’uvn méme pro-
duit est considérable; en employant de'eau avec beaucoup
d’acide, on a d’excellentes séparations, et 'on peut opé-
rer avec Lrois ou quatre porlions seulement. On a tout
avantage a employer ce procédé aussitét que la quantité
de matiére est devenue assez faible pour que Pon puisse
opérer ainsi sans inconvénients.

Les cristaux, qui se déposent en solution irés acide,
ont la forme d’aiguilles trés allongées, qui ont absolu-
ment le méme aspect pour le chlorure de baryum et pour
le chlorure de radium. Les uns et les autres sont biré-
fringents. Les cristaux de chlorure de baryum radifére
se déposent incolores, mais, qguand la proportion de
radium devient suffisante, ils prennent au bout de
quelques heures une coloration jaune, allant & I'orangé,
quelquefois une beile coloration rose. Cette coloration
disparait par la dissolution. Les cristaux de chlorure de
radium pur ne se colorent pas, eu toul au moins pas aussi
rapidement, de sorte que la coloration parait due a la
présence simultanée du baryum et duradium. Le masimum
de coloration est obtenu pour une certaine concentration
en radium, et Pon peut, en se basant sur cette propriété,
conirdler les progres 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 paur.
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Jai remarqué parfois la formation d’un dépdt composé
de cristaux dont une partie restait incolove, alors que
-I'autre partie se colorait. Il sembiait possible de séparer
les cristaux incolores par triage, ce qui n'a pas éié essayé,

A la fin du fractionnement, le rapporl des activités des
portions successives n’est ni le méme, ni aussi régulier
qu'an débutl; toutefois, i1l ne se produit auncun trouble
sérieux dans Ja marche du fractionnement.

La précipilation fractionnée d’une solution aqueusc de
chlorure de baryum radifére par Ualcool condait aussi &
Visolement du chlorure de radium qui se précipite en pre-
mier. Cette méthode que Jemployais au débula été ensuite
abandonnée pour celle qui vient d'étre exposée et qui offre
plus de régularité. Cependant, j’ai encore quelguefois
enployé la précipitalion par lalcool pour purifier Je
chlorure de radium qui conlient une petite quantité de
chlorure de baryum. Ce dernier reste dans la dissolution
alcoolique Iégérement aqueuse et peut ainsi éire enlevé,

M. Giesel, qui, dés la publication de nos premiéres
recherches, s’est occupé de la préparation des corps
radioactifs, recommande la séparation du baryum et du
radium par la cristallisation fractionnée dans 'eau du
mélange des bromures. J'ai pu constater que ce procédé
est en effet trés avantageux, surtout an début du frac-
tionnement.

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

Il est nécessaire de remarquer qu'un composé de radium
qui était dissous, et que l'on vienl de ramener 3 1'état
solide, soit par précipitation, soit par cristallisation,
posséde au début une activité d'autant moins grande
qu’il est resté plus longlemps en dissolution. Llactivité
augmente ensuile pendant plusieurs mois pour alteitdre
une certaine limite, toujours la méme. L’activité finale est
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cing ou six fois plus élevée que Tactivité inttiale. Ces
varialions, sur lesquelles je reviendrai plus loin, doivent
éire prises en considération poor la mesure de Pactivité,
Bien que l'activité finale soit mieux définie, il est plus
pratique, au cours d’'un traitement chimique, de mesurer
I'activité initiale du produit solide.

L’aclivité des substances fortement radioactives est
d’un tout autre ordre de grandeur que celle du minerai
dont elles proviennent (elie est 10% fois plus grande).
Quand on mesure cette radioactivité par la méthode qui a
é1¢ exposée an début de ce travail (appareil fig. 1), on
ne peul pas augmenter, au deld d’une certaine limite, la
charge que Pon met dans le plateau du quartz. Celle
charge, dans nos expériences, ¢était de 40008 au maxi-
mam, correspondant & une quanlité d’électriciié dégagée
égale a 25 unités électrostatiques. Nons pouvons mesurer
des activités qui varient, dans le rapport de ¢ & fooo0, €n
employant toujours la méme surface pour la substance
aclive. Pour étendre les limites des mesures, mnous
faisons varier cette surface dans un rapport connu.
La substance active occupe alors sur le plateau B une
zone circulaire centrale de rayon connu. Llactivité
n'étant pas, dans ces condilions, exactement propor-
tionnelle a la surface, on détermine expérimentalement
des coefficients qui permettent de comparer les activités
a surface active inégale.

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

Nous avons aussi mesaré le courant ¢ui traverse le con-
densateur quand il est mis en circuit avec une batterie de
petits accumulateurs et un galvanométre sensible. La
nécessité de vérilier fréquemment la sensibilité dn galva-
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nométre nous a empéchés d’employer celle méthode pour
les mesures courantes.

Détermination du poids atomique du radium ('), —
Au cours de mon travail, j'ai, & plusieurs reprises, déter-
miné le poids atomique du méial contenu dans des échan-
tillons de chlorure de baryum radifére. Chaque fois qu'a
la suite d’un nouveau trailement j’avais une nouvelle pro-
vision de chlorure de baryum radifére & traiter, je poussais
la concentration aussiloin que possible, de fagon & obtenir
de 08, 1 & 08,5 de matidre contenant presque Loute V'acti-
vité du mélange. De celte petite quantité de matiére je
précipilais par I'alcool on V'acide chlorhydrique quelques
milligrammes de chlorure qui étaient destinés a I'analyse
spectrale.

Grice & son excellente méthode, Demarcay n’avail
besoin que de cetle quantité minime de mati¢re pour
obtenir la photographie du specire de 1'étincelle. Sur
le produit qui me restait je faisais une détermination de
poids atomigue. ,_

J’al employé la méthode classique qui consiste a doser,
a I’état de chlorure d’argent, le chlore contenu dans un
poids connu de chlorure anhydre. Comme expérience de
contrle, j'ai déterminé le poids atomique du baryum
par la méme méthode, dans les mémes counditions et avec
la méme quantité de matiére, o¢, 5 d’abord, 0%, 1 seule-
ment ensuite. Les nombres trouvés étaient loujours
compris entre 137 et 138. J'ai vu ainsi que cetle mérthode
donne des résultats satisfaisants, méme avec une aussi
faible quantité de matiére,

Les deux premiéres déterminations ont été faites avec
des chlorares, dont I'nn était 230 fois et I'autre 600 fois

(F) Mme Conie, Comples rendus, 13 povembre 18gg, aout'xgoo
¢t 21 Juillet 1g02,
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plus actif que 'uraniom. Ces deux expéricnces ont donné,
@ la précision des mesures prés, le méme nombre que
Iexpérience faite avec {e chlorure de baryum pur. On ne
pouvait donc espérer de trouver une différence qu'en
employant un produit beaucoup plus actif, L’expérience
suivante a été faite avec un chlorure dont [activité était
environ 3500 fois plus grande que celle de Puranium;
cette expérience permit, pour la premiére fois, d’aperce-
voir une différence petite, mais cerlaine; je lrouvais, pour
le poids atomique moyen du métal contenu dans ce chlo-
rure, le nombre 140, qui indigoait que le poids atomique
du radium devait étre plus élevé que celui du baryom.
En employant des produits de plus en plus actifs et pré-
sentant le spectre du radiem avec une intensité croissante,
je constatais que les nombres obtenus allaient aussi en
croissant, comme on peut le voir dans le Tablean suivant
(A indique I'activité du chlorure, celle de 'uranium éiant
prise comme unité; M ie poids atomique trouvé) :

A M.
3500 1}0 le spectre du radium est trés faible
4500 1
- le specire du radium est {ort, mais celuidu
2500 145,8 . ’
!  baryum domine de beaucoup
Ordre ) 138 | les deux spectres ont une importance &
de | /77 | peu prés égale
grandeur, 025 &le baryum n’est présent qu'a 1'état de
20
108, { trace.

Les pombres de la colonne A ne doivent éire con-
sidérés que comme une indication grossicre. L'appré-
ciation de I'activité des corps fortement radioactifs est,
en effet, difficile, ponrdiverses raisons dont il sera question
plus foin.

A la suite dGes traitements décrits plus haut j’ai obtena,
en mars 1902, 0% 12 d'un chlorure de radium, dont
Demargay a bien vouln faire I'analyse spectrale. Ce
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chlorure de radium, d'aprés Vopinion de Demargay,
¢lait sensiblement pur; cependant son specire présentait
encore les (rois raies principales da baryum avec une in-
tensité notable,

J'ai fait avec ce chlorure quatre déterminations succes-
sives dont voici Jes résultats *

Chlorure

de radium Chiorure

anhydre. d’argent. A,
I..... 0,1150 0,1130 290, 7
IN.ooo0 0,148 0,1119 293 |0
I.... o,11135 0, 1086 229,8
V..., o0,1092% o, 10645 223, 1

Y'ai entrepris alors une nouvelle purification de ce
chlorure, et je suis arrivée a obtenir une matiére beaucoup
plas pure encore, dans le spectre de lagnelle les deux
raies les plus forles du baryum sont trés faibles. Ftant
donnée la sensibilité de la réaction spectrale du baryum,
Demarcay estime que ce chlorure purifié ne contient gue
« des traces minimes de baryum incapables d’influencer
d'une fagon appréciable le poids atomique». J'ai fait trois
déterminations avec ce chlorure de radium parfaitement
pur. Voici les résultats :

Chlorare

de radium Chlorure

anhydre. d’argent. M,
I..... o0,09192 0,08890 225,3
IT.... o0,08936 0,08627 223,8
I ... 0,0883g 0,0858¢ 224,0

Ces nombres donnent une moyenne de 223. Ils ont été
“calculés, de méme que les précédents, en considérant le
radium comme un‘élément bivalent, dont le chlorure a la
formule B , ¢l en adoptant pour Pargent et e chlore
les nombres Ag = 107,8; Cl = 33, 4.

N résalte de ces expériences que Ie poids atomique da
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radium est Ra==223. Je considére ce nombre comme
exactd unc unité pres.

Les pesées étaient faites avec une halance apériodique
Carie, parfaitement réglée, précise au vingtieme de milli-
gramme. Celie balance, a lecture directe, permet de faire
des pesées trés rapides, ce qui est une condition essen-
tielle pour la pesée des chiorures anbiydres de radium et
de bavyum, qui absorbent lentement de Uean, malgré la
présence de corps desséchants dans la halance. Les ma-
tiéres & peser étaicnt placées dans un creuset de platine;
ce creusel élait cn nsage depnis longtemps, et )’ai vérifié
que son poids ne variait pas d'un dixiéme de milligramme
au cours d’une opération,

Le chlorure hiydraté ebtenun par eristallisation était in-
troduit dans le creuset et chauflé a I'étuve pour élre trans-
formé en chlorure anhydre. L'expérience montre que,
lorsque le chlorure a été maintenu quelques heures a 100°,
son poids ne varie plus, méme lorsqu’on fait manter la
température & 200° et qu’on I’y maintient pendant quel-
ques heures. Le chlorure anhydre ainsi obtenu constitue
donc un corps parfaitement défini.

Voici une série de mesures velalives & ce sujet: le chlo-
rare (1) est séché a P'étuve & 53 et placé dans un ex-
siccalenr sur de l'acide phospliorique anhydre; il perd
alors du poids trés lentement, ce qui prouve qu’il con-
tient encore de 'eau; pendant 12 heures, la nerle a é1é
de 3m8. On reporte le chlorure dans Uétuve el on laisse 'a
température monter & 100". Pendant celte opéralion, le
chlorure perd 6™, 3. Laissé dans 1'étuve pendant 5 heures
15 minates, il perd encore 2™¢, 5. On maintient la tempé-
rature pendant 43 minutes enlre 100" ¢l 120°, ce (ut en-
traine une perte de poids de o™%,1. Laissé ensuite 30 mi-
nutes a 125°% le chlorure ne perd rien. Ma- " - :7u-cnsuite
pendant 30 wminutes 4 150°, il perd o™, 1. Enfin chauffé
pendant 4§ heures & 2007, il éprouve une perte de poids
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de o™8,15. Pendant loutes ces opérations, le creuset a
varié de o™8, 0.

Aprés chaque délermination de poids atomique, le ra-
dium était ramené a I’état de chlorure de la maniére sui-
vanlte : la liqueur contenant aprés le dosage 1'azolate de
radium et l'azotate d’argent en excés élait additionnée
d'acide chlorhydrique pur; on sépavait le chiorure d’ar-
gent par filtration; la liqueur était évaporée a sec plu-
sieurs fois avec un excés d'acide chlorhydrique pur.
L’expérience montre qu'on peul ainsi ¢liminer compléte-
ment l'acide azolique.

Le chiorure d’argent du dosage était toujonrs 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 cet ellet, le
chlorure d’argent fondu contenu dans le creuset était
réduit par Phydrogéne résultant de la décomposition de
I'acide chlorhydrique étendn par le zinc; aprés favage,
le creuset étail pesé avec 'argent métallique qui y était
contenu.

J'ai constaté également, dans une expérience, que le
poids du chiorure de radinm régénéré était retrouvé le
méme qu avani Vopération, Dans d’autres expériences, je
n’attendais pas, pour commencer une nonvelle opération,
ue toutes les eaux de lavage fussent évaporées.

Ces vérifications 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, fe radium est un élé-
ment de la série des alcalino-terreux. Il est dans celte
série 'homologue supérieur du baryum.

D’aprés son poids atomique, le radium vient se placer
également, dans le Tableau de Mendeleeff, a la suite du
baryom dans la colonne des mélaux alcalino-terreux et
sur la rangée qui contient déja 'uranium et le thorium.
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Caractéres des sels de radinm. — les scls de ra-
dium : chlorure, azotate, carbonate, sulfate, ont le méme
aspect que ceux de baryum, quand ils viennent 4'¢ire pr-
parés a D'état solide, mais tous les sels de radium se co-
lorent avee le temps.

Les sels de radium sont tous lumineux dans Pobscurite.

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

Les sels de radium sont le sicge d'un dégagement de
chaleur spontané et conliny.

Le chilorure de radium pur est paramagnélique. Son
cocflicieut d’aimantation spéeifique K (rapport do mo-
ment magnétique de lunité de masse a intensité du
champ) a été mesuré par MM. P, Curie et C. Chéneveau
au moyen d'un appareil élabli par ces deux physiciens (1).
Ce coeflicient a é1é mesuré par comparaison avee celui de

I'ean et corrigé de Paction du magnétisme de Pair. On a
trouvé ainsi

K= 1,03 > 10-6,

Le chlorure de baryum pur est diamagnétique, son
coefiicient d'atmantation spéciﬁque est

K =—o0,40 > 10-8,

On trouve d'ailleurs, conformément aux résultats preé-
cédents, qu'un chlorure de baryum radiftre coutenant
environ 17 pour 100 de chlorure de radium est diama-
gnétique et posséde un coefticient spécifique

K= -— 0,203 1078 (1),

(") Soci€te de Physique, 3 avril 1qnl.
(%) En 1899, M. St. Meyer a annoncé que lc carbonate de baryum
radifére ctait paramagnétique ( i¥ied. nn., L LXVINL). Cependant
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Fractionnement du chilorure de baryum ordinaire.
- Nous avons cherché & nous assurer si le chlorure de
baryum du commerce ne contenait pas de pelites quan-
lités de chlorure de radium inappréciables & notre appa-
reil de mesures. Pour cela, nous avons entrepris le frac-
lionnement d’une grande quantiié de chlorure de baryum
du commeree, espérant concentrer par ce procédé la trace
de chlorure de radium si elle s’y trouvait.

50% de chlorure de baryum du commerce ont éié dis-
sous dans l'eau; la dissolution a été précipitée par de
Pacide chlorhydrique exempt d'acide sullurique, ce qui a
fourni 20*s de chlorure précipité. Celui-ci a é1é dissous
dans I'eau et précipité partiellement par Pacide chlorhy-
drique, ce qui a donné 8%,3 de chlorure précipité. Ce
chlorure a été soumis 4 la méthode de fractionnement
employée pour le chlorure de baryum radifere, et 'on
@ éliminé a la téle du fractionnement 108 de chiorure
correspondant i la portion la moins soluble. Ce chlorure
ne montrait aucune radioactivité dans notre appareil de
mesares; il ne contenait donc pas de radium; ce corps
est, par suite, absent des minerais qui fournissent le
baryum.

M. Meyer avait opéré avec un produil trés peu riche ea radium, et ne
contenant probablement que g5 de sel de radium. Ce produit aurait du
s¢ monlrer diamagnélique, 1l est probable que ce corps contenait une
petite impureté fervifére.
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CHAPITRE IIL.

RAYONNEMENT DES NOUVELLES SUBSTANCES
RADIQACTIVES.

Procédés d’étude du rayonnement. — Pour étudier
le rayonnement émis par les substances radioactives, on
peut se servir de l'une quelconque des propriétés de ce
rayonnement. On peut donc uttliser soit 'action des
rayons sur les plaques photographiques, soit leur pro-
priété d’ioniser P'air 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'emploierat, pour abréger, les expres-
sions : méthode radiographique, méthode électrique, mé-
thode fluoroscopique.

Les deux premiéres ont été employées dés le début
pour l'étude des rayons uraniques; Ja méthode fluorosco-
pique ne peut s’appliquer qu’aux substances nouvclles,
fortement radioactives, car les substances faiblement
radioactives telles que luranium et le thorium ne pro-
duisent pas de fluorescence appréciable. La méthode élee-
trique est la seale qui comporte des mesures d'intensité
précises; les deux autres sont surtout propres & donner
a ce point de vue des résultats qualitatifs et ne peuvent
fournir que des mesures d’intensité grossiéres. Les résul-
tats obtenus avec les trois méthodes considérées ne sont
jamais que trés grossiérement comparables entre eux et
peuvent ne pas étre comparables du tout. La plaque sen-
sible, le gaz qui s'lonise, I'écran tluorescent sont autant
de récepteurs auxquels on demande d’absorber P'énergie
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du rayonnement ct de la transformer en un autre mode
d’énergie : énergic chimique, ¢nergie lonique ou énergie
Jumineuse. Chaque réeeptear absorbe une f{raction du
rayonnement qui dépend essentiellement de sanature. On
verra d’ailleurs plus loin que te rayonnement est com-
plexe; les portions du rayonnement absorbées par les
différents récepteurs peuvent diflérer entre elles guantita-
tivement et qualitalivement. Eufin, il n’est ni évident, ni
wéme probable, que 'énergic absorbée soit entidrement
transformée par le récepieur en la forme que nous ddsi-
rons observer; une pactic de celte énergie peut se trouver
transformée en chaleur, en émission de ravonnements se-
condaires qui, suivant le cas, seront ou ne seront pas
utilisés pour la production du phénoméne observé, en
action chimique différente de celle que 'on observe, ele.,
et, la encore, I'eflet utile du récepteur, pour le but que
nous nous proposous, dépend essentiellement de Ja na—
ture de ce récepleur.

Comparons denx échantillons radioactifs dont 'un con-
uent du radium et Uautre du polonium, et qui sont éga-
lement actifs dans Pappareil & plateaunx de la figure 1.
Si Fon recouvre chacun d’eux d'une feuille mince d'alu-
mipinm, le second paraitra considérablement moins actif
que le premier, et il en sera de méme si on les place sous
le méme ¢cran {luorescent, quand ce dernier est assez
épals, ou qu’il est placé & une certaine distance des deux
substances radioactives.

Energie du rayonnement. — Quelle que soit la mé-
thode de recherches employée, on Llrouve toujours que
énergie du rayonnement des substances radioaclives
nouvelles est considérablement plus grande que celle de
Puranium et du thorium. C’est ainsi que, a petite distance,
une plague photographique est impressionnée, pour ainsi
dire, instantanément, alors qa’une pose de 24 heures
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esl nécessaire quand on opére avec 'vranium et le tho-
ricm. Un éceran [luorescent est vivement illuminé au con-
tact des substances radioactives nouvelles, alovs qu’ancune
trace de luminosité ne se voit avee 'uranium et le tho-
rium. Enfin, Paction lonisante sur 'air est aussi considé-
rablement plus intense, dans le rapport de 10f environ.
Mais il n’est, & vrat dire, plus possible d’évaluer 'inten-
sité totale du rayonnement, comme pour V'uranium, par
la méthode ¢lectrigue décrite au début ( fig. 1). Iin effet,
dans le cas de Puranium, par exemple, le rayonnement
esl brds approximativement absorbé dans la conche d’air
qui sépare les plateaux, ¢t le courant limite est atteint
pourune tension de 100 volts. Maisil n’en est plus de méme
pour les substances fortement radioactives. Unc partie du
ravonnement du radtam est constituée par des rayons
teés péndtranls qui traversent le condensateur et les pla-
teaux métalliques, et ne sont nullement utilisés & 1omser
I'aiv entre les plateaux. De plus, le courant limite ne peut
pas toujours étre obtenu pour lcs tensions dont on dis-
posc; ¢’est ainsi que, pour le polontum trés acuf, le cou-
rant est encore proportionnel i la tension entre 1oo et
doa volts. Les condilions expérimentales qui donnent a la
mesure une significalion sumple ne sont donc pas réa-
lisées, ct, par suite, les nombres obtenus ne peuvent &tre
considérés comme donnant la mesure du ravonnement
total; ils ne constituent, & ce point de vue, qu'unc ap -
proximatlion grossiére.

Nature complexe du rayonnement. — Les lravaux de
divers physiciens (MM. Becquerel, Meyer et von Schwei-
dler, Giesel, Villard, Rutherford, M. et M= Curie) ont
moniré que le rayonnement des substances radioactives
est un rayonnement trés complexe. [t convient de distin-
guer Lrois espéces de rayons que je désignerai, suivant la
notation adoptée par M. Rutherford, parles letires =, Bety.

C. 4
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1° Les rayons o sont des rayons trés pea pénétrants qu
semblent conslituer la plus grosse partie du rayonnement,
Ces rayons sont caractérisés par les lots suivant lesquelles
ils sout absorbés par la matiére. Le champ magnétique
agit trés faiblement sur ces rayons, et on les a considérés
tout d’abord comme insensibles & P'action de ce champ.
Cependant, dans un champ magnétique intense, les
rayons o sont légérement déviés; la déviation se produil
de la méme maniére que daus le cas des rayons catho-
diques, mais le sens de Ja dévialion est renversé; il
est le méme que pour les rayons cavaux des tubes de
Crookes.

2* Les rayons [ sont des rayons moins absorbables
dans leur ensemble que les précédents. lis sont déviés
par un champ magnétigue de la méme maniére et dans le
méinie sens que les rayons cathodiques.

3° Les rayons v sont des rayons pénétrants insensibles
3 'action du champ magnétique et comparables aux rayons
de Roéntgen. 7

Les rayons d’un méme groupe peavent avoir un pou-
voir de pénélration qui varie dans des limites trés élen-
dues, comme cela a éié prouvé pour les ravons 3.

Imaginons 'expérience suivante : le radium R est placé
au foud d’une petite cavité profonde creusée dans un
bloc de plomb P (/ig. 4). Un faisceau de rayons recti-
ligne et peu ¢panoui s’échappe de la cuve. Supposons que,
dans la région qui enloure la cuve, on établisse ua champ
magunétique uniforme, trés intense, normal au plan de la
figure et dirigé vers 'arriére dece plan. Les trois groupes
de rayons 2, 3, v se (rouveront séparés. Les vayons y peu
intenses continuent lear trajet rectiligne sans trace de
déviation. Les rayons 3 sont déviés & la fagon de rayons
cathodiques et décrivent dans le plan dela figure des tra~
jectoires circulaires dont le rayon varie dans des limites
étendues. Sila cuve est placée sur. une plaque photogra-
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phique AC, la portion BC de la plaque qui regoit les
rayons {3 est impressionnée, Enfin, les rayons 2 forment
un faisceau trés intense qui est dévié légerement et qui
est assez rapidement absorbé par '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 I'inverse de celui qui aliew pour les ravons 3,
Sil'on recouvre la cuve d'un écran mince en aluminium,

l‘ ’
Flg. I

i
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(o™, 1 d'épaisseur), les ravons a2 sont en trés grande
partie supprimés, les rayons 2 1e sont bien moins et Jes
rayons v ne semblent pas absorbés notablement.

L’expérience que je viens de décrire n'a pas &té réa-
lisée sous cette forme, et l'on verra dans la suite quelles
sont les expériences qui montrent {’action du champ ma-
gnétque sur les divers groupes de rayons.

Action du champ magnétique. — On a va que les
rayons émis par les substances radioactives ont un grand
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nombre de propriéiés communes aux rayons cathodiques
et aux rayons Rinlgen. Aussi bien les rayons cathodiques
que les rayons Ronigen ionisent lair, agissent sur les
plagues photographiques, excitent la fluorescence, n'é-
prouvent pas de réflexion régulicre. Mais les rayons ca-
thodiques diflérent des rayons Rinlgen en ce quils
sont déviés de leur trajet recliligne par I'action du champ
magunélique et en ce qu'ils transportent des charges d’é~
lectricité négative.

Le fait que le champ magnétique agii sur les rayons
émis par les substances radioactives a été découvert
presque simultanément par MM. Giesel, Meyer et von
Schweidler et Becquerel (). Ces physiciens onl reconnu
que les rayons des substances radioactives sont déviés
par le champ magnétique de la méme f{agon et dans e
méme sens que les rayons cathodiques; leurs obser-
valions se rapportaient aux rayons 3.

M. Curie a moatré que le rayonnement du radium

comporle deux groupes de rayons bien distincts, dont

Pan est facilement dévié par le champ magnétique
(rayons B) alors que 'autre semble insensible & [action

de ce champ (rayons o ety dont Vensemble était désigné

par le nom de rayons non déviables) (2).

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

genre cathodique.

(') GieseL, Wied. Ann., 2 novembre 1893, — BMEYER et von
SCHWEIDLER, Acad. Anzeiger Wien, 3 ct g novembre 18gg. — Bse-
QuiRrEkL, Comptes rendus, 11 décembre 13g9.

(*) P. Cunig, Comptes rendus, 8 janvier 1900.

3
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Le polonium de M. Giesel n’émet des rayons genre
cathodique que uand il est récemment préparé, ct il est
probable que 'émission cst due au phénomdéne de radio-
activité induite dont il sera question plus loin.

Voici les expériences qui prouvent qu'une partic du
rayonnement du radium et une partie seulement est con-
stituée par des rayons facilement déviables (rayons ).
Ces expériences ont £ié faites par la méthode élec-
trique (*).

Le corps radioactif A (fig. 5) envoie des radiations
sutvant la direction AD entre les plateaux P et P, Le
platean P est maintenu au potentiel de 500 volis, le pla-
teau P’ est relié a un électromdétre et & un quarlz piézo-
électrique. On mesure Uintensité du courant qui passe
dans Pair sous linfluence des radiations. On peut 2 vo-

el P
pfle, r?rctrgfﬂéﬂ' &

P-q
2
U

e ww A ma—mn—————

o]
I

lonté établir le champ magnétique d’un électro-aimant
normalement au plan de la figure dans toute la région
EEEE. Si les rayons sont déviés, méme faiblement, ils
ne pénétrent plus entre les plateaux, et le courant est

(') P. Curig, Comptes rendus, § janvier 1goo,
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supprimé. La région ol passent les rayons est entourée
par les masses de plomb B, B/, B" et par les armatures de
P'électre-aimant; quand les rayons sont déviés, ils sont
absorbés par les masses de plomb B et B

Les résultats obtenus dépendent essentiellement de la
distance AT du corps radiant A a l'entrée du condensateur
cn D. Sila distance AD cst assez grande (supérieure
a 7'}, la plus grande partie (go pour 100 environ) des
rayons du radium qui arrivenl au condensateur sout
déviés el supprimés pour-un champ de 2500 unités. Ces
rayons sent des rayous 3. Si la distance AD est plus
faible que 653™™, une partie moins importante des vayons
est dévide par Paction da champ; cetle partie est d’ail-
lears déja complétement dévide par un champ de
2500 unilés, et-la proportion de rayons supprimés n’aug-
mente pas quand on fait croitre le champ de 2500 a -
mo00 unités. )

La proportion des rayons non supprimés par le champ
est d’autant 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 déviés faci-
lement ne constituent plus qu’'vne trés faible fraction du
rayonnement total.

Les rayons pénéirants sont done, en majeure partie,
des rayons déviables genre cathodique (rayons §).

Avec le dispositif expérimental qui vient d’éire décrit,
Paction du champ magnétigue sur les rayons o ne pouvait
guére éire observée pour les champs employés, Le rayon-
nement trés imporlant, en appareace non déviable, ob-
servé & petite distance de la source radiante, ‘tait consti-
tué. par les rayons «; le rayonnement non déviable
observé a grande distance était constitué par les rayons Y.

Lorsque V'on tamise le faisceau au travers d’une iame
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 Vécran et du champ magnétique
presque tout le rayonnement est supprimé .fsns le con-
densatear, ce qui reste n’'étant alors ddt qu’aux ravons v,
dont la proportion est faibie. Quant aux rayons «, ils sont
absorbés par 1'écran.

Une lame d’aluminium de ;33 de milliméire d’épaisseur
suffit pour supprimer presque tous les rayons diffici-
lement déviables, quand la substance est assez loin du
condensatear; pour des distances plus petites {(34™™ et
51™"), deux feailles d’aluminiam au 1 sont nécessaires
pour obtenir ce résultat.

On a fait des mesures semblables sur quatre substances
radiféres (chlorures ou carbonates) d’activité trés diffé-
rente; les résultats obtenus ont éLé trés analogues.

On peut remarquer que, pour tous les échantillons, les
rayons pénétrants déviables & Paimant (rayons 3) ne sont
qu'une faible partie du rayonnement total; ils n'inter-
viennent que pour une faible part dans les mesures ot
lon utilise le rayonnement intégral pour produire la
conductibilité de l'air.

On peut étudier la radiation émise par le polonium
par la méthode électrique. Quand on fait varier la distance
AD du polonium au condensateur, on n’ohserve 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 ["échantition
étudié, le rayonnement se fait trés brusquement sentir
avec une assez grande inlensité; le courant augmente
ensuite réguliérement si I'on continue a rapprocher le
polonium, mais le champ magnétique ne ptr-luit pas
d’effet appréciable dans ces conditions. Il semble que le
rayonnement du polonium soit délimité dans Pespace et
dépasse a peine dans l'air une sorte de gaine entourant
la substance sur I'épaisseur de quelques centimétres.

{l convient de faire des réserves générales importantes
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sur la signification des expériences que je viens de dé-
crire. Quand j'indique la proportion des rayons dévids
par 'aimant, il s’agit seulement des radiations suscep-
tibles d’actionner un courant dans le condensateur, En
employant comme réactif des rayons de Becquerel la
fluarescence ou 'action sur les plaques photographiques,
la proportion serait probablement différente, une mesure
d’inlensité n’ayant généralement un sens que pour la
méthode de mesures employée. |

Les rayons du polonium sont des rayons du genre a.
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 passail inapergue. _

Des expériences faites par la méthode radiographique
ont confirmé les résultats de celles qui précédent. En
employant le radium comme source radianle, et en rece-
vant Pimpression sur une plaque paralléle au faisceau
primitif et normale au champ, on obtient la trace trés
nette de deux faisceaux séparés par 'action du champ,
Pun dévié, lautre non dévié. Les rayons B constituent le
faisceau dévié; les rayons « étant trés peu déviés se con-
fondent sensiblement avec le faisceau non dévié des
rayons .

Rayons déviables 8. — 1l résultait des expériences
de M. Giesel et de MM. Meyer et von Schweidler que le
rayonnement des corps radioactifs est au moins en partie
dévié par un champ wagnétique, et que la déviation se
fait comme pour les rayons cathodiques. M. Becquerel a
étudié I'action du champ sur les rayons par la méthode
radiographique (').. Le disposiiif expérimental employé
était celui de la figure 4. Le radium était placé dans la

(1) BRCQUEREL, Comptes rendus, t, CXXX, p: 206, 372, 810.
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cuve en plomb P, et cette cuve était posée sur la face sen-
sible d’une plaque photographique AC enveloppée de pa-
pier noiv. Le tout était placé entre les pdles d’un électro-
aimant, le champ magnétique étant normal au plan de la
figure.

Si le champ est dirigé vers 'arricre de ce plan, la partie
BC de la plaque se trouve impressionnée par des rayons
qui, ayant décrit des trajectoires circulaires, sont rabaltus
sur la plaque et viennent la couper a angle droit. Ces
rayons sont des rayons 3.

M. Becquerel a montré que I'impression constitue une
large bande diffuse, véritable specire continu, montrant
que le faisceau de rayons déviables émis par Ja source
est canstitud¢ par une infinité de radiations inégalement
déviables. 5i I'on recouvre la gélatine de la plaque de di-
vers écrans ahsorbants (papier, verre, métaux), une por-
lion du spectre se trouve supprimée, et 'on constate que
les rayons les plus déviés par le champ magnétique, autre-
ment dit ceux qui donnent la plus petite valeur du rayon
delatrajectoire circulaire, sontle plus fortement absorbés.
Pour chaque écran l'impression sur la plaque ne com-
mence qu'a une certaine distance de la source radiante,
cette dislance éiant d’autant plus grande que écran 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
d la terre et A travers des lames isolantes. En tout point,
ol les rayons cathodiques sont absorbés, se fait un déga-

(1} Comptes rendus, t. CXXI, p. 1:30. Annales de Chimie et de
Physique, t. 11, 1897,
{(*) LeNaARD, Wied. Ann., t. LXIV, p. 27g.
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gement continu d’électricité négative. Nous avons constaté
qu’il en est de méme pour les rayons déviables 8 du ra-

dium. Les rayons déviables § du radium sont chargés
d’électricité négative (V).

‘Etalons Ia substance radioactive sur I'un des plateaux d'un
condensateur, ce plateau étant relié métalliquement a la terre;
le sccond plateau est relié¢ a un électrométre, il regoit et absorbe
les rayons émis par la substance. Si les rayons sont chargés, on
doit observer une arrivée continue d’élcctricité a I'électrométre.
Gette expérience, réalisée dans l'air, ne nous a pas permis de
déceler une charge des rayons, mais Pexpérience ainsi faite n’est
pas sensible. L’air entre les plateaux étant rendu conducteur par
les rayons, I'électrométre n'est plus isolé el ne peut accuser que
des charges assez fortes. .

Pour que les rayons @ ne puissent apporter de trouble dans
Pexpérience, on peut les supprimer en recouvrant la source ra-
diante d'un écran métallique mince; e résultat de U'expérience
n'est pas modifié (%).

Nous avons sans plus de suctés réposd cette expérience dans
Pair en faisant pénétrer les rayons dans l'intérieur d’un cylindre
de Faraday en relation avec I'électrométre (3),

On pouvait déja se rendre compte, d'aprés les expé-
riences qui précédent, 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 rayons, il faut que ce con-

(*) M. et M= Curig, Comptes rendus, 5 mars 1900,

(*) A vrai dire, dans ces cxpériences, on observe toujours une dé-
viation 4 l'électrométre, mais il est facile de se rendre comple que ce
déplacement est un cffet de la force électromolrice de contact qui
existe entre le plateau relié¢ & I'élecirométre et les conducteurs voising;
cette force ¢lectromotrice fait dévier l'électrométre, grace & la con-
“ductibilit¢ de I'air soumis au rayonnemeat du radium.

(?) Le dispositif du cylindre de Faraday n’est pas nécessaire, mais il
pourrait présenter quelques avantages dans le cas ou’il & prcdluirait
une forte diffusion des rayons par les parois frappées. On pourraib
espérer ainsi recueillic et.utiliser ces rayons diflusés, s'il y en a.
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ducteur soit bien isolé électriquement; pour obtenir ce
résultat, il est nécessaire de le metitre & Pabri de 'air, soit
en le placant dans un tube avec un vide trés parfait, soit
en Pentourant d’un bon diélecirique solide. Cest ce der-
nier dispositif que nous avons employé.

Un disque conducteur MM ( fig. 6) est relié par la tige
mélallique ¢ a I'électrométre; disque et tige sont com-
plétement entourés de matiére isolante iiid; le toul est
recouvert d’'une enveloppe métallique EEEE «qui est en
communication électrique avec la terre. Sur 'une des
faces du disque, 'isolant pp et Penveloppe métallique
sont trés minces. (esl celte face qui est exposée au rayon-
nement du sel de baryum radifére I}, placé a P'extérieur
dans une auge en plomb ('). Les rayons émis par le ra-
dium traversent 'enveloppe métallique et la lame iso-
lante pp, et sont absorbés par le disque métallique MM.
Celui-ci est alors le siégge d’un dégagement continu et
constant d’électricité négauve que on constate 3 I'élec-

E E

7%
g L o e e D

trométre et que I'on mesure & Paide du quartz pidzoélec-
trique.
-Le courant ainsi créé est tres faible. Avec du chiorure

de baryum radifére trés actif formant une couche de 2 5

(*) L’enveloppe isolante doit étre parfaitcment continue. Toute fis-
sure remplie d’air allant du conducteur intéricur jusqu'a Ienveloppe
métallique est une cause de courant dd aux forces électromotrices de
contact utilisant la coaductibilité de I'air sous V'action du radium.
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de surface et de o™, 2 d’'épaisseur, on oblient un courant
del'ordve de grandeurde 107!t ampére, les rayons utilisés
ayant traversé, avant d’étre absorbés par le disque MM,
une épaisseur d’alominium de o™™,01 et une épaisseur
d’ébonite de o™, 3,

Nous avons employé successivement du plomb, du
cuivre et du zinc pour le disque MM, de I'ébonite ct de Ia
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 résullats en rem-
plagant le disque MM par un cylindre de FFaraday remphi
d’air, mais enveloppé extérieurement par une maltiére iso-
lante. L’ouverture du cylindre, fermée par la plaque
isolante mince pp, était alors en face de la source ra-
diante.

Enfin nous avons fait Pexpérience inverse, qui consisle
a placer l'auge de plomb avec le radium au milien de la
matiére isolanie et en relation avec I’é¢lectrométre (fig. 7),

Fig. 7.

o

le tout étant enveloppé par l'enceinte métallique reliée
A la terre, , '

Daus ces conditions, on chserve & 'électroméire que
le radium prend une charge positive et égale en grandeur
3 la charge négative de la premiére expérience. Lesrayons
du radium traversent Ja plaque diélectrique mince pp et
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quiltent Je conducteur intérieur en emportant de I'élec-
tricité négative.

Les rayons « du radium n’interviennent pas dans ces
expériences, étant absorbés presque totalement par une
épaisseur extrémement faible de mati¢re. La méthode gui
vient d’étre décrite ne convient pas non nius pour I'étude
de la charge des rayons du polonium, ccs rayons étant
également trés peu pénétrants. Nous n’avons observé
aucun indice de charge avec du polonium, qui émet seu-
lenient des rayons «; mais, pour la raison qui pré-
ctde, on ne peut tirer de celle expérience aucune con-
clusion.

Ainsi, dans le cas des rayons déviables B du radium,
comme dans le cas des rayons cathodiques, les rayons
transportent de Vélectricité. Or, jusqe'ici cn n'a jamais
reconnu 'existence de charges ¢lectriques non liées a la
matitre. On est donc amené & se servir, dans 'élude de
I'émission des rayons déviables 3 du rvadium, de la méme
théorie que celle actuellement en usage pour I'étude des
rayons cathodiques. Dans cette théorie balistique, qui a
été formalée par Sir W. Crookes, puis développée et
complétée par M. J.-J. Thompson, les rayons catho-
diques sont constitués par des particules extrémement
ténues qui sont lancées & parlir de la cathode avec unc
trés grande vitesse, et qui sont chargées d’électricité nd-
gative. On peut de méme conceveir que le radium envoic
dans espace des parlicules chargées négativement.,

Un échantillon de radium renfermé dans une enve-
loppe solide, mince, parfaitementisolante, doit se charger
spontanément & un potentiel irés élevé. Dans Phypothése
balistique le potentiel augmenterait, jusqu’a ce que la
différence de potentiel avec les conducteurs environnants
devint suffisante pour empécher I'éloignement des parti-
cules électrisées émises ct amener leur retour a la source
radiante.
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Nous avons réalisé par hasard Pexpérience dont il est
question ici. Un échantillon de radium trés actif était
enfermé deputs longtemps dans une ampoale de verre.
Pour ouvrir 'ampoule, nous avons fait avee un coutean a
verre un trait sur le verre. A ce moment nous avons en-
tendu nettement e brait d’une étincelle, et en observant
ensuite 'ampoule & la loupe, nous avons apergu que le
verre avait.élé perforé par une étincelle a4 Pendroil oit il
s'était trouvé aminci par le trait. Le phénomeéne qui s’est
produit 13 est exactement comparable & la rupture du
verre d’une houteille de Leyde trop chargée.

Le méme phénoméne s’cst reprodunit avec une aulre
ampoule. De plus, au moment ou Vétincelle a éclaté,
M. Curie qui tenait 'ampoule ressentit dans les doigts la
secousse ¢lectrique due & la décharge.

Certains verres ont de honues propriéiés isolantes.
Si I'on enferme le radium dans une ampoule de verre
scellée et bien 1solante, on peut s’aliendre & ce que
cette ampoule & un moment donné se perce spontané-
ment,

Le radium est le premier exemple d’un corps qui
se charge spontanément d’élecericité,

Action du champ électrique sur les rayons dévia-
bles B du radium. — Les rayons déviables 8 du radium
étant assimilés & des rayons cathodiques doivent &tre
déviés par un champ électrique de la méme fagon que
ces derniers, c’est-d-dire comme le serait une particule
matérielle chargée négalivement et lancée dans V’espace
avec une grande vitesse. L'existence dc cette déviation a
éle montrée, d’une part, par M. Dorn ('), d’aatre part,
par M. Becquerel (2).

(y 'i}mm‘, Abh. Halle, mars 1goe.
(*) BucQusREL, Comptes rendus, t. CXXX, p. 81g.
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Considérons un rayon qui lraverse Pespace situé entre
les deux plateaux d'un condensateur. Sapposons ta direc-
tion du rayon paralltle anx plateaux. Quand on établit
entre ces derniers un champ délectrique, le rayon est
soumis & 'action de ce champ uniforme sur toute a lon-
gueur du trajet dans le condensateur, soit {. En vertu de
cetle action le rayon cst dévié vers le plateau positif et
décrit un arc de parabole; en sortant du champ il con-
tinue son chemin en ligne droite suivant la langente a
I'arc de parabole au point de sortie. On peuat recevoir le
rayon sur une plaque photographique normale 4 sa direc-
tion primilive. On observe l'impression produiie sur la
plaque quand le champ est nul et quand le champ a une
valeur connue, et 'on déduit de Ja la valeur de la dévia-
tion 8, qui est la distance des points, ot la nouvelle direc-
tion du rayon et sa direction primitive rencontrent un
méme plan normal a la direction primitive. Si /e est la
distance de ce plan au condensateur, c'est-a-dire a la
limite du champ, on a, par un calcul simple,

er(£+1,,)
,

e

2
g =

m étant la masse de la particule en mouvement, & sa
charge, ¢ sa vitesse et I la valeur du champ.

Les expériences de M. Becquerel lui ont permis de
donner une valeur approchée de 8.

Rapport de la charge & la masse pour une par-
ticule, chargée négativement, émise par le radium.
-~ Quand une particule matériclle, ayant la masse m ct la
charge négalive ¢, est lancée avee unc vitesse ¢ dans un
champ magnéligue uniforme normal a sa vitesse initiale,
cetie particule décrit dans un plan normal au champ et
passant par sa vitesse initiale un arc de cercle de rayon g
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tel que, H étantla valeur du champ, on a la relation

1713
H 9=z - g,
[
Si 'on a mesuré pour un méme rayon la déviation
. . ™~
clcclmquc ¢ et le rayon de courbure o dans un champ
magnélique, on pourra, de ces deux expériences, tirer les

[ .
valeurs du rapport — et de la vitesse ¢.
m

Les expériences de M. Becquerel ont fourni une pre-
micre indication a ce sujet. Elles ont donnd pour le rap-

. ¢ r ’ . * ¢
port — une valeur approchée égale a 107 unités électro-

magnetiques absolues, et pour ¢ une grandeur égale 4
1,6 >< 10", Ces valeurs sont du méme ovdre de gran-
deur que pour les rayons cathodiques.

Des expériences précises ont été faites sur le méme
sujet par M. Kaufmann (*). Ce physicien a soumis un fais-
ceau Lrés étroit de rayons du radium a Paction simultanée
d’un champ élecirique et d’un chamnp magnétique, les
deux champs étant uniformes ct ayant une méme direc-
tion, normale 4 la direction primitive du faisceau. L’im-
pression produite sur une plaque normale au faiscean pri-
mitif et piacée au dela des limites da champ par rapport
a la source prend la forme d’une courbe, dont chaque
point correspond a Von des rayons du faisceau primitif
hétérogéne. Les rayons les plus pénétrants et ies moins
déviables sont d'ailleurs ceux dont la vitesse est la plus
grande.

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

e L L 1]
~ va en diminuant quand la vitesse augmente,
nt -

{') KAUFMANN, Nachrici_e_ten d. k. Gesell. d. Wiss. su Geettingen,
igo1, Helt 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 ¢ égale
a celle transportée par un atome d’hydrogéne dans I'élec-
trolyse, cette charge étant la méme pour tous les rayons.
On est donc conduit & conclure que la masse de la
particule /7 va en avgmentant quand la vitesse aug-
mente.

Or, des considéralions théoriques conduisent 2 conce-
voir que l'inertie de la particule est précisément due a
son élatde charge en mouvement, la vitesse d’une charge
¢leclrique en mouvement ne pouvant étre modifiée sans
dépense d’énergie. Autrement dit, Pinertie de la particule
est d’origine électromagnétique, et la masse de la parti-
cule est au moins en partie une m .sse apparente ou masse
électromagnétique. M. Abraham (2) va plus loin et sup-
pose que la masse de la particule est entiérement une
masse électromagnétique. Si dans cette hypothicse on cal-
crile la valeur de celte masse m pour une vitesse connue ¢,
on trouve que m tend vers l'infinl quand ¢ tend vers la
vitesse de la lumiére, et que m tend vers une valeur con-
stante quand la vitesse ¢ est trés inférieure i celle de la
lumiére. Les expériences de M. Kaufmann sont en accord
avec les résultats de cette théorie dont I'importance est
grande, puisqu’elle permet de prévoir la possibilité d’éta.
blir les bases de la mécanique sur la dynamique de petits
centres matériels chargés en état de mouvement (3).

(*) Tromson, Phil. Mag., t. XLVI, 18¢8.-— Towsssxo, Phil. Trans.,
t. CXCV, 1go1.

() Asranay, Nachrichten d. k. Gesell. d, Wivs. su Geitingen,
tqo2, Heft 1.

(*) Quelques développements sur cette question ainsi qu’une étude
Lrés compléte des ceantres matériels chargés (électrons on corpuscules)

ct les références des travaux relatifs se trouvent dans la Thése de
M. Langevin.

C. 5
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. Voict les nombrea obtenus par M. Kaufmann pour

'-eLv'
Nt .

4
m
‘ unitds o Em
¢lectromagnétiques. scc
1,865 < 107, ...... 0,7 > 101 P,Z}“ les rayons catho-
- iques (Siumon ).
1,31 X iol........ 2,36 > 1010
BL7 e 2’{'8 > pour les rayons du ra-
©97 2 e 209 divum (Kaufmann ),
0,07 D e, 2,72 »
0,63 » ... 2,83 » )

M. Kaufmann conclut de la comparaison de ses expé-
riences avec la théorie, que la valeur limite du rappoet _r,
pour les rayons du radiam de vitesse relativement faibie

serail la méme que la valeur de & pourles rayons catho-
dlques.

Les expériences les plus complétes de M. Kaufmann
ont éi¢ faites avec un grain mmuscule de chlorure de
radium pur, que nous avons mis 3 sa disposition. |

D’aprés les expériences de M. Kaufmann certains
rayons 3 du radium possédent une vitesse Lrés voisine de
celle de la lumiére. Qu comprend que ces rayons sl ra-

pldes pmssent jouir d'un pouvoir pénétrant irés grand
vis-d-vis de la matiére.

Aciion du champ magnétique sur les rayons o. —
Dans un travail récent, M. Ruatherford a annoncé (! ) que
dans un champ magnélique on électrique pmasant les
rayons o du radinm sont légérement déviés a la facon de
particules électrisées pusiiivement et animdes d’une
grande vitesse. M. Rutherford conclut de ses expéricnces

(*) RuTwerrorn, Physik. Zeitschrift, 15 janvier 19v3.
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que la vitesse des rayons ¢ est de Pordre de grandeur
2,5 > 10° 2= et que le rapport — pour ces rayons est de

? sec m

Vordre de grandeur 6 < 10%, soit 10% fois plus grand que
pour les rayons déviables . On verra plus loin que ces
conclusions de M. Rutherford sont en accord avec les
propriélés anlérieurement connues du rayonnement «, et
qu’elles rendent compte, au moins en partie, de la loi
d’absorption de ce rayonnement.

Les expériences de M. Rutherford ont é1é confirmées
par M. Becquerel. M. Becquerel a montré, de plus, que
les rayons du poionium se comportent dans un champ
magnélique comme les rayons a du radiam ct qu’ils
semblent prendre, & champ égal, la méme courbure que
ces derniers. I résulte aussi des expériences de M. Bec-~
querel que les rayons « ne semblent pas former de spectre
magnétique, mais se comportent plutdt comme un rayon-
nement homogéne, tous les rayons étant également
déviés (1),

- M. Des Coudres a fait une mesure de la déviation élec-
trique et de la déviation magunétique des rayons a du
radium dans le vide. Il a trouvé pour la vilesse de ces

rayons ¢ == 1,63 >< 10? S%—:% ¢t pour le vapport de la charge

a la masse fi = 6400 en unités électromagnétiques (2).

La vitesse des rayons a est donc envircn 26 fois plus

faible que celle de la lumiére. Le rapport % est du méme

ordre de grandeur que celui que F'on trouve pour I'hydro-
e

gene dans U'électrolyse : = = g630. Sidonc oo admet que
n

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

BrcQuEREL, Comples rendus des 26 janvicr et 16 février 1903,

Q!
* (*) Dus CounRres, Physik. Zeitschrift, 1% juin 1903,
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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 {3 du radium les plus lents, le
rapport }% est égal & 1,863 >< 107; ce rapport est donc
environ 2000 fois plus grand que celui obtenu dans Pélec-
wrolyse. La charge de la particule chargée négativement
étant supposée la méme que celle d'un atome d’hydrogéne,
sa masse limite pour les vitesses relativement faibles
serait donc environ 2000 [oiz plus petite que celle d'un
atome d’hydrogéne.

Les projectiles qui constituent les rayons f sont done
3 la fois beaucoup plus petits et animés d’'une vitesse
plus grande que ceux qui constituent les rayons a. On
comprend alors facilement que les premiers possédent un
pouvolr pénéirant bien plus grand que les seconds.

Action du champ magnétiqgue sur les rayons des
autres substances radicactives. — On vient de voir que
le radiom émet des rayons « assimilables aux rayons
canaux, des rayons § assimilables aux rayons cathodiques
el des rayons pénétrants et non déviables y. Le poloninm
n’émet que des rayons «. Parmi les autves substances
radioactives, Vactinium semble se comporter comme le
radium, mais I'étude du rayonnement de ce corps n’est
pas encore aussi avancée que celle du rayonnement dun
radium. Quant aux substances f{aiblement radicaciives,
on sait aujourd’hui que 'uranium et le thortum émettent
anssi bien des rayons « que des rayons déviables f5

(Becquerel, Rutherfcid).

~ Proportion des rayons déviables § dans le rayonne-
ment du radium. — Comme je Pai déja dit, la propor-
tion des rayons 8 va en augmentant, & mesure gu'on s'é-
loigne de la source radiante. Toutefois, ces i‘ayons ne se

»
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montrent jamais seuls, et pour les grandes distances on
observe aussi loujours la présence de rayons . La pré-
sence de rayons non déviables trés pénétrants dans le
rayonnement du radium a été, pour la premiére fots,
observée par M. Villard ('). Ces rayons ne constituent
qu’une faible partie du rayonnement mesuré par la mé-
thode électrique, et leur présence nous avait échappé
dansnos premiéres expériences, de sorte (ue nous CrOy1ONS
alors & tore que le rayonnement a grande distance ne con-
tenait que des rayons déviables.

Voici les résultats numériques obtenus dans des expé-
riences faites par la méthode éleciriquc avec un appareil
analogue 4 celui de la figure 5. Le radium n’était séparé
du condensateur que par I'air ambiant. Je désigne par d
la distance de la source radiante au condensateur. En
supposant égal A 100 le courant obtenu sans champ
magnétique pour chaque distance, les nombres de fa
deuxiéme ligne indiquent le courant qui subsiste quand
le champ agit. Ces nombres peuvent étre considérés
comme donnant le pourcentage de I'ensemble des rayons «
et v, la dé “ation des rayons a n’ayant guére pu étre ob-
servée avec le dispositif employé.

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

Expériences faites a petite distance :

d en centimeétres............. 3,4 3,1 6.0 6,5
Pour 100 de rayons non déviés. 74 56 33 [

Expériences faites aux grandes distances, avec an pro-
duit considérablement plus actif que celu: qui avait Servi
pour la série précédente :

d en centiméires.......... 14 30 53 8o 98 12§ 137
Pour 100 de ravons déviés.. 12 13 17 14 16 1f ir

(') ViLLARD, Comples rendus, t. CXXX, p. ror1o.
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On voit, qu’a partir d'une certaine distance, la propor-
tion des rayons non déviés dans le rayonnement est
approximativement constante. Ces rayons appartiennent
probablement tous & 'espéce y. Il n’y a pas & lenir compte
oulre mesure des irrégularités dans les nombres de la
seconde ligne, si 'on envisage que Vintensité totale du
courant dans les deux expériences extrémes était dans le
rapport de 660 & 1o, Les mesures ont pu étre poursuivies
jusqu’a une distance 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 €tait enfermé dans un tube de verre trés étvoit,
placé au-dessous du condensateur et parallélement aux
plateaux. Les rayons émis traversaient une certaine épais-
secr de verre et d’air, avant d’entrer dans le condensa-
teur.

d en centimétres. 2,5 3,3 4,1 5,9 7,5 9,6 11,3 13,9
Poursooderayons
non déviés..... 33 33 a1 16 14 10 0 9

- Comme dans les expériences précédentes, les nombres
de la seconde ligne tendent vers une valeur constante
quand la distance d croit, mais la limite est sensiblement
aiteinte pour des distances plus petites que dans les séries
précédentes, parce que les rayons « ont éLé plus forte-
ment absorbés par le verre que les rayons 8 et Y-

Voict une autre expérience qui montre qu'une lame
d’aluminiam mince (épaissear o™, 01) absorbe principa-
lement les rayons a. Le produit étant placé a 5™ du con-
‘densateur, on trouve en faisant agir le champ magnétique
que la proportion des rayons autres que 3 est de 51 pour
oo, Le méme produtt étant recouvert de la lame d’alu-
minium, et la distance restant la méme, on trouve que le
rayonnement transmis est presque totalement dévié par le
champ magnétique, les rayons « ayant été absorbés par la
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lame. On obtient le méme rvésultat en employant le papier

comme écran absorbant,

La plus grosse partie du rayonnement du radium est
formée par des rayons a qui sont probablement émis sar-
tout par la couche superficielle de la matiére radiante.
Quand on fait varier I'épaisseur de la couche de la ma-
tiere radiante, Pintensité du courant augmente avec cette
épaisseur; 'augmenlation n’est pas proportionnelle & 'ac-
croissement d’épaisseur pour la totalité du rayonnement;
elle est d’ailleurs plus notable sur les rayons 3 que sur les
rayons o, de sorte que la proportion de rayons 3 va en
croissant avee ’épaisseur de la couvche aclive. La source
radiante étant placée & une distance de 5°™ du condensa-
teur, on trouve que, pour une épaisseur égale a o™™, 4 de
la couche active, le rayonnement total est donné par le
nombre 28 et la proportion des rayor.. ? .1 e 29 pour
100. En donnant 4 la couche active I'épaisseur de 2™™,
soit 3 fois plus grande, on oblient un rayonnement total
égal & 102 et une proportion de rayons déviables 3 égale
a 45 pour too. Le rayonnement total qut subsiste & cetie
distance a donc été augmenté dans le rapport 3,6 et le
rayonnement déviable B est devenu environ 5 fois plus
fort.

Les expériences précédentes ont été faites par la mé-
thode électrique. Quand on opére par la méthode radio-
graphique, certains résultats semblent, en apparence, étre
en contradiclion avec ce qui précéde. Dans les expé-
riences de M. Villard, un faisceau de rayons du radium
soumis a I'action d’un champ magnétique était recu sur
une pile de plaques photographiques. Le faisceau non
déviable et pénéirant y traversait toutes les plaques et
marquait sa trace sur chacune d’elles. Le faisceau dévié 3
produisait une impression sur ia premiére plaque seule-
ment. Ce faisceau paraissait donc ne point contenir de
rayons de grandc 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 l'observation % environ de rayons dé-
viables B, et 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 pénétrants B n’impressionnent pas les plaques
pholographiques placées au dela de la premiére, parce
quils sont en grande partie diffusés dans tous les sens
par le premier obstacle solide rencontré et cessent de for-
mer un faisceau. Dans nos expériences, les rayons émis
par le radium et Lransmis par le verre de 1'ampoule étaient
probablement aussi diffusés par le verre, mais I'ampoule
é¢tant trés petite, fonctionnait alors elle-méme comme une
source de rayons déviables § partant de sa surface, et nous
avons pu observer ces derniers jusqu’a une grande dis-
tance de 'ampoule. ’

~Lesrayons cathodiques des tubes de Crookes ne peuvent
traverser que des écrans trés minces (écrans d’aluminiam
jusqu’a o™, o1 d’épaisseur). Un faisceau de rayons qui
arrive normalement sur Vécran est diffusé dans tous les
sens ; mais la diffusion est d’autant moins importante que
I'écran est plus mince, et pour des écrans trés minces il
existe un faisceau sortant qui est sensiblement le prolon-
gement du faisceau ineident (4). |

Les rayons déviables § du radium se comportent d’une
maniére analogue, mais le faiscean déviable transmis
éprouve, a épaisseur d’écran égale, une modification beau-
coup moins profonde, D’aprés les expériences de M. Bec-
querel, les rayons {3 trés fortement déviables du radiom
(ceux dout 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 GouDnes, Physik. Zeitschrift, novembre 19o2,
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genre cathodique de grande vitesse) traversent ce méme
dcran sans aucune diffusion sensible, et sans que le fais-
ceau qu’ils constituent soit déformé, et cela quelie que
soit Yinclinaisor: de Yécran par rapport au faisceau. Les
rayons 3 de grande vitesse traversent sans diffusion une
épaisseur bien plus grande de paraffine (quelques centi-
méires), et 'on peut suivre dans celle-ci la courbure du
faisceau produite par le champ magnétique. Plus I'écran
est épais et plas sa matiére est absorbante, plus le fais-
ceau déviable primitif est altéré, parce que, & mesure que
Pépaisseur de 'écran croit, la diffusion commence 2 se
faire sentir sur de nouveaux groupes de rayons de plus en
plus pénétrants.

L’air produit sur les rayons B du radium qui le tra-
versent une diffusion, qui est trés sensible pour les rayons
fortement déviables, mais qui est cependant bien moins
importanle que celle qui est due a des épaisseurs égales
de matiéres solides traversées, (Cest pourquoi les rayons
déviables 3 du radium se propagent dans l'air a de grandes
distances. |

Pouvoir pénétrant du rayonnement des corps ra-
dioactifs. — Dés le début des recherches sur les corps
radioactifs, on s'est préoccupé de Pabsorption produite
par divers écrans sur les rayons émis par ces subslances.
J’ai donné dans une premiére Note relative & ce sujet ()
plusienrs nombres cités au début de ce travail, indiquant
la pénétration relative des rayons uraniques et thoriques.
M. Rutherford a éiudié plus spécialement la radiation ura-
nique (2) et prouvé qu’elle était hétérogéne. M. Owens a
conclu de méme pour les rayons Lhoriques (3). Quand

-

(') M= Curig, Compies rendus, avril 18g8,
(?) Rutusaronrp, Phil. Mag., janvier 139q.
(*} Owens, Phil. Mag., octobre 18gy.

-
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vint ensuile la découverte des substances forlement ra-
dioactives, le pouvoir pénétrant de leurs rayons fut anssi-
tot étudié par divers physiciens (Becquerel, Meyer et von
Schweidler, Cuarie, Rutherford). Les premiéres observa-
tions mirent en évidence Phétérogénéité du rayonnement
quai semble étre un phénoméne général et commun aux
sabstances radioactives (*). On se trouve 13 en présence
de sources, qui émettent un ensemble de radiations, dont
chacune a un pouvoir pénétrant qui lui est propre. La
question se complique encore par ce fait, qu’il ya lien de
rechercher en quelle mesure la nature dela radiation peut
se trouver modifiée par le passage & travers les substances
matérielles et que, par conséquent, chaque ensemble de
mesures n'a une significalion précise que pour le dispo-
sitif expérimental employé,

Ces réserves étant faites, on peut chercher i coor-
donner les diverses expériences et 3 exposer I'ensemble
des résultats acquis.

Les corps radioactifs émettent des rayons qui se pro-
pagent dans l'air et dans le vide. La propagation est rec-
tiligne; ce fait est prouvé par la neitetd et la forme des
ombres fournies par Uinterposition de corps, opaques au
rayonnement, entre la source et la plaque sensible ou
I'écran fluorescent qui sert de récepteur, la source ayant
des dimensions pelites par rapport & sa distance au ré-
cepteur. Diverses expériences qui prouvent Ja propaga-
tion rectiligne des rayons émis par 'uranium, le radium
et le polonium ont été faites par M. Becquerel (®).

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

(') BECQUEREL, Rapports an Congrés de Physique, 1900. — MEYER
et von Scuweipuer, Comples rendus de [’ Acad. de V;enne, mars 1goo
{Physik. Zeitschrift, t. 1, p. =0q).

(*) BEcQUEREL, Comples rendus, t. CXXX, p- 979 et 1154,
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rayons qui peuvent étre observés dans Uair a4 plusieurs
métres de distance, Dans certaines de nos mesares élec-
triques, P’action de la source sur Pair du condensateur
s’exercait 4 une distance comprisc entre 2™ ct 3™. Nous
avons également obtenu des effets de fluorescence ct des
impressions radiographiques a des distances du méme
ordre de grandeur. Ces expériences ne peuvent éire
faites facilement qu'avec des sources radinaclives trés
intenses, parce que, indépendamment de absorplion
exercée par lair, 'action sur un récepteur donné varie
en raison inverse du carvé de la distance 4 une source de
pelites dimensions. Ce rayonnement, qui se propage &
grande distance du radium, comprend aussi bien des
rayons genve calthodique que des rayons non déviables;
cependant, les rayons déviables dominent de beaucoup,
d’aprés les expériences que j'ai citées plus haut. Quant i
la grosse masse du rayonnement (rayons z), elle est, an
conlraire, limitée dans Pair & une distance de 5°™ environ
de la source.

J'ai fait quelques expériences avec du radium enfermé
dans une petite ampoule de verre. Les rayons qui sor-
taient de cette ampoule franchissaient un certain espace
d’air et étaient regus dans un condensateur, qui servait a
mesurer leur pouvoir tonisant par la méthode électrique
ordinaire. On faisait varier la distance  de la source au
condensateur et ['on mesurait le courant de saturation ¢
obtenu dansle condensateur. Voiciles résultats d'une des
séries de mesures :

dem, £ (£ >y =< 107
10 127 0
20 38 15
Jo 7.4 14
40 10.5 iT
50 6,9 i
6o 47 7
70 3,8 i
100 1,63 17
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A partir d’une certaine distance, P'intensité du rayon-
nement varic sensiblement en raison inverse duo carré de
la distance au condensateur.

Le rayonnement du polonium ne se propage dans Pair
qu'a une distance de quelques cenlimétres (4°™ & 6°) de
la source radiante.

Si Y'on considére Vabsorption des radiations par les
écrans solides, on constate 14 encore une dillérence fon-
damentale entre le radium et le polonium. Le radium
émet des rayons capables de traverser unc grande épais-
seur de matiére solide, par exemple quelques centimétres
de plomb ou de verre (!). Les rayons qui ont traversé
une grande épaisseur d'un corps solide sont extrémement
pénétrants, et, praliquement, on n'arrive plus, pour ainsi
dire, 4 les faire absorber intégralement par quoi que ce
soit. Mais ces rayons ne constituent qu’une faible frac-
tion du rayonnement tolal, dont la grosse masse est, au
contraire, absorbée par une faible épaisseur de matiére
solide. .

L polonium émet des rayons extrémement absorbables
qui ne peuvent traverser que des écrans solides trés

Voici, & litre d'exemple, quelques nombres relatifs a
I'absorption produite par une lame d’aluminium d’épais-
seur égale a o™, or. Cette lame était placée au-dessus et
presque au contact de la subsiance. Le rayonnement
direct et celui transmis par la lame éiaient mesurés par la
méthode électrique (appareil fig. 1}; le courant de satu-
ration élait sensiblement atteint dans tous les cas. Je dé-
signe par « ['activité de la substance radiante, celle de
Puranium étant prise comme unité.

(*) M, et M~ CuRiE, Rapports au Congrés 1goo.
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Fraclion
du rayonncment

transmise
et. par la lame.
Chlorure de baryum radifére. . .. 57 0,3
Bromure » e 43 0,30
Chlorure o s 1200 0,30
Sulfate » ... 3000 0,2G
Sulfate » ... 10000 0,32
Bismuth a polonium métallique......... 0,22
Composés d'urane......o.o.vnin ol 0,20
Composés de thorium en couche mince.. 0,38

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

Ces résultals sont analogues 4 ceux qui ont été publiés
par M. Rutherford dans un Mémoire relatif a cetle ques-
tion ().

M. Rutherford trouve, d'ailleurs, que Yordre est le
méme quand la substance absorbante est constituéde par
Iair. Mais il est probable que cet ordre n’a rien d’absolu
et ne se maintiendrait pas indépendamment de la nature
et de l'épaisseur de l'écran considérs. L'expérience
mentee, en effet, que la loi d’absorption esy wrés diffé-
rente pour le polonium et le radium et que, pour ce der-
nier, il y a lieu de considérer séparément l'absorption des
rayons de chacun des trois groupes.

Le polonium se préte particulierement i Pétude des
rayous o, puisque les échantillons que nous possédons

(') RutHERFORD, Phil. Mag., juillti 1go2.
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n’émettent point d'aulres rayons. Jai fait une premiére
série d’expériences avec des échantillons de polonium
extrémement actils et récemment préparés. }'2i trouvé
que les rayons du polonium sont d’autant plus absor-
bables, que I’épaisseur de matiére qu'ils ont déja traversée
est plus grande ('). Cette loi d’absorption singuliére est
contraire a celle que 'on connait pour les autres rayon-
nemecnlts.

J'ai employé pour cette étude notre appareil de me-
“sures de la conductibilité électrique avec le dispositif sui-
vant :

Les deux plateaux d'un condensateur PP et P'P’ ( fig. 8)sont
horizontaux et abrités dans une boite métallique RBBB cn rela-

tion avec la terre. Le corps actif A, situé dans une boite métal-
liqgue ¢épaisse GGCC faisant corps avee le plateau P'P', agit sur

Fig. 8.

Fair du condensateur au travers d’une toile métallique T; les
rayons qui Lraversent la Loile sont seuls utilisés pour la produc-
tion du courant, le champ électrique s'arrétant a la toile. On
peut faire varier la distance AT du corps actif a la toile. Le
champ entre les plateaux’est établi au moyen d’une pile; la me-

(') M=* Cunig, Comptes rendus, § janvier 1goo,
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sure du courant se fait au moyen d’un électrométre et d'un guart s
piézodlecirique.

En plagant en A sur le corps actif divers écrans ct en modifiant
la distunce AT, on peur mesurer I'absorption des rayons qui font
dans 1"air des chemins plus ou moins grands.

Voici les résuliats oblenus avec le polonium :

Pour une certaine valeur de la distance AT (4°™ el au-
dessus), aucun courant ne passe : les rayons ne pénétrent
pas dans le condensateur. Quand on diminue la dis-
tance AT, 'apparition des rayous dans le condensateur
se fait d'une mauniére assez brusque, de telle sorte que,
pour une pelite diminution de la distance, on passe d'un
courant trés faible & ur courant trés notable; ensuite le
courant s’accroit réguliérement quand on continue a rap-
procher le corps radiant de la totle T,

Quand on recouvre la substance radiante d'unc lame

_t
10w

Cabsorption produite par la lame est d’autant plus forte
que la distance AT est plus grande.
Si I'on place sur la premiére lame d’aluminium une

d’aluminium lannné de de millimétre d’épaissenr,

deuxiéme lame pareille, chaque lame absorbe une frac-
lion du rayonnement qu’elle recoit, et celte fraction est
plus grande pour la deuxiéme lame que pour ja premiére,
de telle facon que c'est la deuxiéme lame qui semble plus
absorbante.

Dans le Tableau qui suit, jai fait figurer : dans la premiére
ligne, les distanees en centimétres eontre le polonium et la
toile T; dans la deuxiéme ligne, la proportion de rayons pour o0
lransmise par une Jame d'aluminium; dans la troisiéme ligne, da
proportion de rayons pour 100 transmise par deux lames du méme
aluminium.

Distance AT..............o000 3,9 2,3 1,9 1,40 0,5
Pour 100 de rayons transmis par

unefame...cooeeiier e, O a 5 10 23
Pour 100 de rayons transmis par
deux lames.....,.ocoveene... © o o It o,
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Dans ces expériences, la distance des plateaux P et P/
était de 3°". On voit que interpaosition de la lame d'alu-
mininm diminue l'intensité du rayonnement en plus forte
proportion dans les régions éloignées que dans les régions
rapprochdes.

Cet effet est encore plus marqué que ne Pindiquent les
nombres qui précédent. Ainsi, la pénétration de 23
pour 100, pour la distance 0°™, 5, représente la moyenne
de pénétration pour Lous les rayons qui dépassent cetle
distance, ceux extrémes ayant une pénéiration trés faible,
Si I'on ne recueillait que les rayons compris entre o™, 5
et 1°", par exemple, on aurait une pénétration plus grande
encore. K1, en effet, si I'on rapproche le plateau P a une
distance 0*™, 5 de P, la fraction du rayonnement transmise
pac la lame d’alumiriam (pour AT == 0™, 3) est de 47
pour 100 et, a travers deux luames, elle est de 5 pour 100
du rayonnement primitif.

J'ai fait récemment une deuxiéme série d’expériences
avec ces mémes échantillons de polonium dont Pactivité
était considérablement diminuée, I'intervalle de temps
qui sépare les leux séries d’expériences étanl de 3 ans.

Dans les expériences anciennes, le polonium était 3
I'état de sous-nitrate; dans celles récentes, 1l était & I’érat
de grains mdtalliques, oblenus par fusion du sous-nitrate
avec le cyanure de potassium.

Jai constalé que le rayonnement du nolonium avait
conservé les mémes caraciéres essenltiels, et j'al trouvé
quelques résultats nouveaux. Voici, pour diverses va-
leurs de la distance AT, la fraction du rayonnement, trans-
mise par un écran formé par 4 feuilles trés minces d’alu-
minium battu superposées :

Distance AT en centimétres................ o 1,5 2,6
Pour 100 de rayons transmis par P'écran . ... 76 66 - 39

J'ai constaté de méme, que la fraction du rayonnement
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absorbée par un écran donné croit avec U'dpaisseur de
mati¢re qui a déji éLé traversée par le rayonnement, mais
cela a lieu seulement & partic d’une certaine valeur de la
distance AT. Quand celle distance est nulle (le polonium
étant tout contre la toile, en dehors ou en dedans du
condensateur), on observe que, de plusieurs écrans iden-
Lques superposés, chacun absorbe la méme fraction du
rayonnement qulil regoit, autrement dit, Pintensité du
rayonnement diminue alors suivant une loi exponentielle
en fonction de 'épaisseur de matiére traversée, comme
cela auraii lieu pour un rayonnement homogéne et transmis
par la lame sans changement de nature.

Voict quelques résultats numériques velatifs 3 ces ex-
périences :

Pour une distance AT égale a 1°™, 5, un écran en alu-
minium mince transmet la fraction 0,51 du rayonnement
qu'il recoit quand il agit seul, et la fraction 0,34 seu-
lement du rayonnement qu’il regoit quand il est précédé
par un autre écran pareil 4 lui.

Au contraire, pour une distance AT égale 4 0, ce méme
écran transmel dans les deux cas considérés la méme
fraction du rayonnement qu’il re¢oit et cette fraction est
égale a 0,71 ; elle est donc plus grande que dans le cas
précédent.

Voici, pour une distance AT égaled o et pour une suc-
cession d’éerans trés minces superposés, des nombres qui
indiquent pour chaque écran le rapport du rayonnement
transmis au rayonnement regu :

Série Série
de g feuilles de cuivre de 7 feuilles d'aluminium
tres minces. ' trés minces.
0,72 9,69
0,73 0,94
0,73 0,95
0,77 0,91
0,70 _ 0,02
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Séme ‘ Série
de g feuilles de cuivre de 7 feuilles d’aJominium
trés minces. ~ trés minces.
0,77 0,93
0,69 0,91
0,79
0,08

Fiant données les dilficultés d'emploi d’écrans Lrés
minces et de la superposition d’écrans am contact, les
nombres de chaque colonne peuvent étre considérés
comme constants; 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 ¢ du radium se comportent comme les
rayons du polonium. On peut étadier ces rayons a peu
prés seuls en renvoyant les rayons bien plus déviables {3
de coté par 'emplot d'un champ maguétique; lesrayonsy
semblent, en eflet, peu importants par rapport aux
rayons a. Toutefois, on ne peut opérer ainsi gu’d parlir
d'une certaine distance de la source radiante. Voici les
résultats d’une expérience de ce genre. On mesurait la
fraction du rayonnement transmise par une lame d’alumi-
nium de 0™™,01 d’épaisseur; cetie lame était placée lou-
jours au méme endroit, au-dessus et & petite distance de la
source radiante. On observait, au moyen de P'appareil de
la fig. 5, le courant produit dans le condensateur pour
diverses valeurs de la distance AD, en présence et en
absence de la lame. '

Distance AD...vovielvion i eeranan R P T T ¢ 3,4

1
Pour 100 de rayons transmis par I'aluminium. 3 7 24

Ce sont encore les rayons qui allaient le plus loin dans
Pair qui sontle plus absorbés par 'aluminium. Ii y a donc
une grande analogie entre la partie absorbable o du

rayonnemen! du radium et les rayons du polonium.
Lies rayons déviables 8 el les rayons non déviables péné-
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trants ¥ sont, au contraire, de nature différente. Les cxpé-
riences de divers physiciens, notamment de MM. Meyer et
von Schweidler (*), mentrent clairement que, si I'on consi-
dére I'ensemble du rayonnement da radium, le pouvoir
pénétrant de ce rayonnement augmente avec P'épaisseur
de matiére Lraversée, comme cela a liea pour les rayons
de Rintgen. Dans ces expériences, les rayoos o inter-
viennent 4 peine, parce que ces rayons sont pralique-
ment supprimés par des écrans absorbants trés Minees.
Ce qui lraverse, ce sont, d’une part, les rayons 3 plus ou
moins diffusés, d’autre part, les rayons v, qui semblent
analogues aux rayons de Rintgen.

Voici les résultats de quelques-unes de mes cxpériences
a cesujet :

Le radium est enfermé dans une ampoule de verre.
Les rayons qui sortent de 'ampoule traversent 30°™ d'air
¢l sont recus sur uue série de plaques de verre d’épais-
seur de 1™™ 3 chacune; la premiére plaque transmet 49
pour 100 du rayonnement qu'elle regoit, la deuxiéme
transmet 84 pour 100 du rayonnement qu’elle recotit, la
iroisiéme Llransmel 85 pour 100 du rayonnement qu'elle
recoil.

Dans une autre série d’expériences, le radium élait en-
fermé dans une ampoule de verre placée a 10°™ du con-
densateur qui recevait les rayons. On plagait sur "'ampoule
une série d’écrans de plomb identiques dont chacun avail
une épaisseur de o™™,115.

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

0,40 0,60 0,72 0,79 0,89 0,92 0,94 0,94 0,97

Pour une série de 4 écrans en plomb dont chacun avait

(') MEYER et von SCHWEIDLER, Physik. Zeilschrift, t.1, p. 209.



84 M. CURIE.

1™, 5 d’épaisseur, le rapport da rayonnement transmis
au rayonnement recu était donné pour les lames succes-
sives par les nombres suivants :

0,09 0,78 0,84 0,82

De ces expériences il résulte que, quand "épaisseur de
plomb traversée croit de o™» 1 & 6on, Lo pouvoir péné-
trant du rayonnement va en augmentart.

J’ai constaté que, dans les conditions expérimentales
indiquées, nn deran de plomb de 1*m, 8 d’épaisseur trans-
met 2 pour 100 du rayonnement qu'il recoit; un écran de
plomb de 5°™ 3 d’¢paisseur transmet encore 0,4 pour 100
du rayonnement qu'il regoit. J'ai constaté également que
le rayonnement tlransmis par une épaisseur de plomb
égale 4 1™, 5 comprend une forte proportion de rayons
déviables (genre cathodique). Ces derniers sont donc
capables de traverser non seunlement de grandes distances
dans l'air, mais aussi des épaisseurs notables de substances
solides trés absorbanLes ielles que le plomb.

Quand on étudie avec Pappareil de la figure 2 Pabsorp-
tion exercée par une lame d’aluminium de o™™,01 d’épais-
seur sur Uensemble du rayonnement du radinm, la lame
étant toujours placée 4 la méme distance de la substunce
radiante, et le condensateur étant placé a vne distance
variable AD, les résultats obtenus. sont la superposition
de ce qui est dit aux trois groupes du rayonnement. Si
P'on observe & grande distance, les rayons pénétrants do-
minent et 'absorption est faible; si 'on observe a petite
distance, les rayons « dominent et absorption est d’au-
tant plus faible qu’on se rapproche plus de la sehstance ;

~pour une distance intermédiaire, Pabsorption passe par
un maximum et la pénéiration par un minimum.
Distance AD...........ov..... 7;t 6,5 6,0 51 3,4

?
Pour too de rayons transwis par
l,ﬂluminium-..b_..rn-...---7-. 9[ .. 82 . 58 4[ . 48

4
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Toutefois, cerlaines expériences relatives a Pabsorption
mettent en évidence une certaine analogie entre les
rayons « et les rayons déviables 3. C'est ainsi que M. Bec-
querel a trouvé que ’action absorbante d’un écran solide
sur les rayons B augmente avec Ia distance de P'écran i Ja
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 poriior: plus grande
du spectre magnétique que le méme écran placé sur la
plaque photographique. Cette variation de Yeffet absor-
bant de 'écran avec la distance de cet écran a la source
est analogue & ce qui a lieu pour les rayons a; clie a été
vérifiée par MM. Meyer et von Schweidler, qui opéraient
par la méthode flaoroscopique; M. Curie et mol nous
avons observé le méme fait en nous servant de la méthode
électrique. Les conditions de production de ce phénoménc
n’ont pas encore éié étudiées. Cependant, quand le ra-
dium est enfermé dans un tube de verre et placé a assex
grande distance d’un condensateur qut est fai-méme en-
fermé dans une botie d’aluminium mince, il est indiffé-
rent de placer '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’avait amenée & considérer gue
ces rayons se comportent comme des projectiles lancés
avec une certaine vilesse et Gui perdent de leur force vive
en franchissant des obstacles ('). Ces rayons jouissent
pourtant de la propagation rectiligne comme I'a montré
M. Becquerel dans l'expérience suivante. Le polonium
émettant les rayons élait placé dans une cavité linéaire trés
élroile, creusée dans une [eunille de carton. On avait ainsi
une source linéaire de rayons. Un fil de cuivre de 1™™,5
de diamétre élait placé parallélement er face de la source

(') M~ Curig, Comptes rendus, 8 janvier 196¢.
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d une distance de 4™, 9. Une plaque photographisue était
placée parallélement & une distance de 8™, 65 au dels.
Aprés une pose de 10 minutes, Pombre géométrique du fil
élail reproduite d'une fagon parfaite, avec les dimensions
prévues et une pénombre trés éiroite de chaque c6té cor-
respondant bien a la largeur de la source. La méme expé-
rience réussit également bien en placant contre le fil une
double fenille d’aluminium battu que les rayons somt
obligés de traverser,

1'sagit donc bien de vayons capables de donner des
owbres géométriques parfaites. 1.'expérience avee 'alu-
minium montre que ces rayons ne sont pas diffusés en
traversant la lame, et que cette lame n'émel pas, tout au
moins en (uantité unportante, des rayons secondaires
analogues aux rayons secondaires des rayons de Ronlgen.

Les rayons a sont ceux qui semblent actifs dans la trés
belle expértence réalisée dans le spinthariscope de
M. Crookes ('). Cet appareil se compose essenticllement
d'an grain de sel de radium maintenu a Vextrémité d'un
fil métallique en face d’'un éeran an salfure de zinc phos-
phorvescent. Le grain de radium est & une trés petite dis-
tance de I'écran (o™™ 5, par exemple), et V'on regarde
wamoyen d’une loupe la face de Vécran lournse vers le
radium. Dans ces condiiions Uil apergott sur \'écran une
véritable pluie de points lumineux gui apparaissent et
disparaissent continuellement. L’écran présente l'aspeet
@’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-ci la luenr parail continue.
Le phénomeéne ne semble pas alérs par les couraals
d’air; il se produit daus le vide; un éeran méme trés
miace placé entrele radium et U'éeran phosphorescent le
supprime;. il semble donc¢ bien que le phénoméne soit

(') Chem. news, 3 avril 1go3.

)
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da & Paction des rayons « les plas absorbables du
radium.

On peut imaginer que l'apparition d’un des points lu-
mineax sur 1'¢écran phosphorescent est provoqude par le
choc d’un projectile isolé. Dans cette manicre de voir,
on aurait alfaire, pour la premiére fois, 4 un phénoméne
per:nettant de distinguer Vaction individuelle d’une par-~
ticule dout les dimensions sont du méme ordre de gran-
denr que celles d’un atome.

L’aspect des points lumineux est le méme que celui des
étoiles ou des objets ultra-microscopiques fortement éelai-
rés qui ne produisent pas sur la vétine des tmages neties,
mais des taches de diffraction; et ceci est bien en accord
avec la conceplion que chaque point lumineux exiréme-
menl petit est produit par le choe d’un seul atome.

Les rayons pénéirants non déviables v seniblent étre
de tout autre nature et semblent analogues aux rayons
Réntgen. Rien ne prouve, d'ailleurs, gue des rayons pen
pénétrants de méme nature ne puisseii exister dans le
rayonnement du radiam, car ils pourraient étre masqués
par le rayonnement corpusculaire.

On vient de voir combie: le rayonnement des corps
radioactifs est un phénoméne complexe. Les difficuliés de
son étude vienment s’augmenter par cette circonstance,
qw'il y a lieu de rechercher, si ce rayonnement éprouve de
la part de la matiére une absorption sélective seulement,
on bien aussi une transformation plus ou moins profonde.

On ne sait encore que peu de choses relativement &
celte question. Toutefois, sil'on admet que [erayonnement
du radium comporte i la fois des rayons genre cathodique
et des rayons genre Rénlgen, on peut s’allendre 2 ce gue
Cerayonnement épmuve des transformations en traversant
les écrans. On sait, en cffet : 1© que les rayons cathodiques
qui sortent du tube de Crookes & travers une fenétre
d’aluminium (expérience de Lenarl) sont fortement
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diffusés par Paluminium, et que, d- plas, la traversée de
Pécran eniraipe une diminution de la vitesse des rayons;
¢'est ainsi que des rayons cathodiques d’une vitesse égale
a 1,4 >< ro'® centimétres perdent 10 pour ioo de leur
vilesse en traversant 0™, o1 d’alaminium (! }; 2° les rayons
cathodiques, en frappant un obslacle, donnent lieu a la
production de rayons de Réntgen; 3° lesrayons Rintgen,
en frappant un obstacle solide, donnent lien & une pro-
duction de rayons secondaires, qui sont en pa:lie des
rayons cathodiques (2).

On peut donc, par analogie, prévoir 'existence de tous
les phénoménes précédents pour les rayons des substances
radioactives.

Eu étudiant la transmission des rayons du poloniam 2
travers un écran d’aluminium, M. Becquerel n’a observé
ni production de rayons secondaires ni transformation en
rayons genre cathodique (?).

J'ai cherché 4 mettre en #vidence une transformation
des rayons du polonium, en employant la méthode del'in~
terversion des écrans : deux écrans superposés E, et E,
étant traversés par les rayons, Pordre dans lequel ils sont
traversés doit étre indifférent, si le passage au travers
des écruns ne transforme pas les rayons; si, au contraire,
chaque écran transforme les rayons en les transmetlant,
Vordre des écrans 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 sysiéme plomb-aluminium paraitra plus opaque que le
systéme aluminium-plomb; c’est ce quia licu pour les
rayons Rontgen.

(') Drs Coubpnes, Physik. Zeitschrife, novemhbre 1902.
- (%) SaocNAc, Thése de doctorat, — CURIE et Saanac, Comptes

rendus, avril 1guo.
(?) BecoUEREL, Rapports aw Congrés de Physigue, 1900,
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Mes expériences indiquent que ce phénoméne se produit
avec les rayons du polonium. [ appareil employé était
celui de la figare 8. Le polonium était placé dans la
boite CCCC et les écrans abserbants, nécessairement trés
minces, élaient placés surla toile métallique T.°

Courant
L2 " - L4
Ecrans employés. Epaisseur. observé

. mm
Aluminium.................. 0,01 ) - q
Laiton............ .. b e 0,00% v
Laiton................ fhee. 0,000 } .

. . ¢ f),:‘
Aluminiom.........., e 0,01 \
Alominivm.. . ... .. ....... 0,01 } i
N, - 3
Etain.............. Ceasnaas 0,005 |
Etain.............. e 0,003 }

I ; Iy
Aluminiom.............. .. .. 0,01

e ,
Et?iu ....................... 0,000 ) 3
faiton.. ..., ..ol 0,009 ( o
Laiton..,.. ... oo Ll 0,00) i o
Etain........oooo i 0,005 § :

Les résultats obtenus 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 absorbacte que la suivante. Il est pro-
bable, d’aprés cela, que I'action transformatrice d’an écran
est d’autant plus grande que cei écran est plusloin de la
source. Ce point n’a pas éte vérifié, et la nature de Ia
transformation n’a pas encore é1é étudiée en détail.

Jai répété les mémes expériences avec un sel de radium
trés actif. Le résultat a 618 négatif. Je n’ai obscrvé que des
variations insignifiantes dans Uintensité de la radiation
transmise lors de I'interversion de I'ordre des écrans. Les
systémes d’écrans essayés ont été les suivants :

Aluminium, épaisseur.. r:l:!gS Platine, épaisseur . . 'o:"i?a

» » .. 0,53 Plomb » cie 0,1

[
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mim nim

Aluminium, épaisseur.. o,4%5 Eirain, épaisseur... 0,005
» » «s 1,07 Cuivre » ... 0,05
» » . 0,55 Laiton » co. 0,005
b » .. 1,07 Laiton » ... 0,005
» » .. 0,15 Platine » -.v 0,01
no » .. 0,1) Zinc ) ce. 0,05
» » .o 0,15 Plomb » vee 041

Le systéme plomb-aluminium s’est montré légére-
ment plus opaque que celul aluminium-plomb, mais la
différence n’est pas grande.

Je n’21 pu metire ainsi en évidence une transformation
notable des rayons da radium. Cependant, dans diverses
~expériences radiographiques, M. Becquerel a observé des
effets trés intenses dus aux rayons diffusés ou secondaires,
émis par les écrans solides qui recevaient les rayons du
vadium. La substance la plus active, au poini de vue de
ces émissions secondaires, semble étre le plomb,.

Action -ionisarte des rayons du radium sur les
liguides isolants. -—— M. Curie a montré que les rayons
du radium et les rayons de Rintgen agissent sor les dié-
leciriques liquides comme sur V'air, en leur communiquant
une certaine conductibilité électrique (*). Voici com-
ment était disposée l'expérience ( fig. g).

Le liquide a expérimenter est placé dans un vase mé-
tallique CDEF, dans lequel plonge un tube de c':vre
minee AB; ces deux pidces métalliques servent d’élec-
trodes. Le vase est maintenu & un potentiel counu, au
moyen d'une bhatterie de petits accumulateﬁrs, dont un
pole est & terre. Le tube AB est en relation avec l'élec-
trométre. Lorsqu’un courant traverse le liquide, on main-
tient {’électromeétre au zéro a Paide d’un quartz piézoélec-

(') P. Cunie, Comptes rendus de UAcadeémic des Sciences, 17 fé-
vrier fgoz.
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trique gui donne la mesure du courant. Le tube de cuivre
MNM'N', reli¢ au sol, sert de tube de garde pour empé-
cher le passage du courant & travers Pair. Une ampoule
contenant le sel de baryum radifére peut dtre placée au
fond du tube AB; les rayons agissent sur le liquide aprés

avoir travers¢ le verre de Pampoule et les parois du tube
métallique. On peut encore faire agirle radinm en plagant
I'ampounle en dessous de la paror DE.

Pour agir avec les rayons de Rinigen, on fait arriver
ces rayons au travers de la paro1r DE.

L’accroissement de conductibilité par laction des
rayons du radium ou des rayons de Rénigen semble se
produaire pour tous les diélectriques liquides; mais, pour
consiater cet accroissement, il est nécessaire que la con-
ductibilité propre du liquide soil assez faible pour ne pas
masquer I'effet des rayous. ,

En opérar* avec le radium et les rayons de Rontgen,
M. Curie a obtenu des cffets du méme ordre de grandeur.

G, 6*

-
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Quand on étudie avee le méme dispositif la conducti-
bilité de Uair ou d’un autre gaz sons U'aclion des rayons
de Becquerel, on trouve que 'intensilé du courant obtenu
est proportionnelle i Ia différence de potentiel entre les
dlectrodes, tant que celfe-ci ne dépasse pas quelques volts;
mais pour des tensions plus élevées, l'intensilé du cou-
rant croit de moins én mains vite, et le conrant de salu-
ration est sensiblement atieint pour une tension de
100 volts,

- Les liquides étudids avec le méme appareil et avec le
méme produit radiant trés actif se comportent différem-
ment; Pintensité du courant est proportionnelle 3 la Len-
sion quand celle-ci varie entre o et 450 volts, et cela
méme quand la distance des électrodes ne dépasse pas
6™, (In peut alors considérer la conductivité provoquée
dans divers liquides par le rayonnement d’un sel de ra- ]
diam agissant dans les mémes conditions.

Les nombres du Tableau suivant multipliés par 1014
donnentla conductivité en mhos (inverse d’ohm) pour (“m* ;

Sulfure de carbone... . .... P Y Y |
Ether de pétrole .......... T Y
Amyléne...... ... ... oo 14
Chlorure de carbone.............. e
Benzine ..... ....... e ceee 4
Airliguide.., ..... ... .. ... . venene 1,3
1,6

Huile de vaseline......... e

Oua peut cependant supposer que les liquides et les gaz
se comportent d’une fagon analogue, mais que, pour les
liquides, le courant reste proportionnel 3 la tension jus-
qu’a une limite bien plus élevée que pour les gaz. On
-pouvail, par analogie avec ce qui a lieu pour les gaz, cher-
cher & abaisser la limite de proportionnalité en employant
an rayonnement beancoup plus faible. {'expérience a vé-
rifié cette prévision; le produit radiant employé était
15¢ fois moins actif que celui qui avait servi pour fes
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premiéres expérieuces. Pour des tensions de 5o, 100,
200, 400 volts, les intensités du courani étaient repré-
senlées respectivement par les nombres 109, 183, 255, 335.
La proportionnalité ne se maintient plus, mais le courant
varie encore fortement quand on double la différence de
potentiel.

Quelques-uns des liquides examinés sont des isolants a
peu prés parfaits, quand ils sont maintenus a température
constante, et qu’ils sont & 'abri de P'action des rayons.
Tels sont : lair liquide, Péther de pétrole, Vhuile de va-
seline, l'amyléne. Il est alors trés facile d'étudier effet
des rayons. L'huile de vaseline est beaucoup moins sen-
sible & 'action des rayons que I'éther de pétiole. Il con-
vient peut-&tre de rapprocher ce fait de la différence de
volatilité qui existe entre ces deux hydrocarbures. L’air
liquide qui a bouilli pendant quelque temps dans le vase
d’expérience est plus sensible & 'aclion des rayons que
celul que U'on 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 sar I'éther de pétrole
l'action des rayons aux températures de -+ 10° et de — 17°,
La conductivité due au rayonnement diminue de - seu-
lement de sa valear, qLand on passe de 10° a'— 57°.

Dans les expériences olt 'on fait varier la température
du liquide on peul, soit maintenir le radium 4 la tempéra-
ture ambiante, soit le porter & la méme température que
leliguide ; on obtient le méme résultat dans les deux cas.
Cela tient a ce que le rayonnement du radium ne varie pas
avec la température, et conserve encore la méme valeur
méme 4 la température de L'air liquide. Ce fait a 616 vérifié
directement par des mesures.

Divers effets et applications de ['action ionisante
des rayons émis par les substances radioactives. — Les
rayons des nouvelles substances radioactives icnisent Pair
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fortement. On peut, par 'action du radium, provoquer
facilement lz condensation de la vapeur d’eau sursa-
turée, absolument comme cela a lien par I'action des
rayons calliodiques et des rayons Rontgen.

Sous U'influence des rayons émis par les substances ra-
dioaclives nouvelles, la distance explosive entre deux
conducleurs métalliques pour une différence de poten-
tiel donndée se trouve augmentée; antrement dit, le pas-
sage de l'étincelle est facilité par D'action des rayons.
Ce phénoméne est di a 'action des rayons les plus péné-
trants. 5i, en effet, on entourele radium d’une enveloppe
en plomb de 2%, I'action du radium sur 'étincelle n’est
pas considérablement alfziblie, alors que le ravonnement
qui traverse n'est qu'une trés faible fraction du rayonne-
ment total,

En rendant conducteur, par 'action des substances ra-
dioactives, I'air au voisinage de deux conductleurs métalli-
ques, dont 'un estrelié au sol et 'autre & un électrométre
bien isolé, on voit I'dlectrométre prendre une déviation
permanente, qui permet de mesurer la force électromo-
trice de la pile formée par l'air et les deux méiaux
(force électromotrice de contact des deux métaux, quand
ils sont séparés par 'air). Cette méthode de mesures a été
employée par lord Kelwin et ses éléves, la substance ra-
diante étant 'uranium ('); une méthode analogue avait
été antérieurement employée par M. Perrin qui utilisait
Paction ionisante des rayons Réntgen (2). - '

On peut se servir des substances radioactives dans
'étude de I'électricité atmosphérique. La substance active
est enfermée dans une petite bofte en aluminium mince,
fixée a 'extrémilé d’une tige métallique en relalion avec

W

Vélectrométre. L’air est rendu conducteur au voisinage

(1) Lonp KELwiw, BEATTIE et SuvoLAN, Nature’, 1897.
(*) PERRIN; Thése de doctorat,
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de 'extrémité de la tige, et celle-ci prend le potentiel de
Pair quil'entoure, Le radium remplace ainsi avec avantage
les flammes ou les appareils & écoulement d'cau de lord
Kelwin, généralement employés jusqu’d présent dans
Pérude de Vélectriciré atmosphérique (').

- Effets de fluorescence, effets lumineux. — Les
rayons émis par les nouvelles substancesradioactlives provo-
guent la fluorescence de certains corps. M. Curie ¢t moi,
nous avons tout d'abord découvert ce phénoméne en fat-
sant agir le polonium au travers d'une feaille d’aluminium
sur une couche de platinocyanure de baryum. La méme
expérience réussit encore plus facilement avec du baryam
vadifére su{lisamment actif. Quand la substance est forte-
ment radioactive, la fluorescence produite est trés helle.

Un grand nombre de substances sont susceptibles de
devenir phosphorescentes ou fluorescentes par 'action des
rayons de Becquerel. M. Becquerel a étudié Paction sur
les sels d'urane, le diamant, la blende, etc. M. Bary a
montré que les sels des métanx alcalins et alcalino-terreux,
qui sont tous fluorescents sous l'action des rayons lami-
neux et des rayons Réntgen, sont également fluorescents
sous I'action des rayons du radinm (2). On peut également
observer la fluorescence du papier,du coton, du verre, etc.,
au voisinage du radium. Parmi les différentes espéces de
verre, le verre de Thuringe est parliculierement lumineux.
Les métaux ne semblent pas devenir lumineux.

Le platinocyanure de baryum convient le mieux guand
on veut étudier le rayonnement des corps radicaclifs par
fa méthode fluoroscopique. On peut suivre leffet des
rayons du radium a des distances supérieures & 2™. Le sul-

('} PavLsEN, Rapporis au Congrés de Physique, 1900.-— WITKGWSKI,
Bulletin de U’ Académie des Sciences de Cracovie, janvier 1go2.
(%) Bany, Comptes rendus, t. CXXX, 1goo, p. 776.
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fure de zinc phosphorescent est rendu extrémement lumi-
neux, mais ce corps a l'inconvénient de conserver la
luminosité pendant quelque temps, aprés que l'action
des rayons a été supprimée.

On peut observer la fluorescence produite par le radiam
quand Pécran fluorescent est séparé du radium par des
écrans absorbants. Nous avons pu observer I'éclairement
d’un écran au platinocyanure de baryum & Lravers le corps
humain. Cependant, Vaclion est incomparablement plus
inlense, quand]’écran est placé tout contre leradiumet gu’il
n’en est séparé par aucan écran solide. Tous les groupes
de rayons semblent capables de produire la fluorescence.

Pour observer l'action da polonium il est nécessaire de
mettre la substance tout prés de 'écran fluorescent sans
interposition d’écran solide, ol tout au moins avec inler-
position d’un écran trés mince seulement.

La luminosité des substances fluorescentes exposées a
’action des substances radioaclives baisse avec le temps.
En méme lempsla substabce fluorescente subit une trans-
formation. En voici quelques exemples : ,

Les rayons du radium transforment le platinocyanure
de baryum en une variété brune moins lumineuse (action
analogue & celle produite par les rayons Rontgen et dé-
crite par M. Villard). Iis altérent également le sulfate
d’uranyle et de potassium en le faisant jaunir. Le platino-
cyanure de baryum transformé est régénéré partiellement
par l'action de la lumiére. Placons le radium au-dessous
d’ane couche de platinocyanure de baryum étalée sur da
papier, le platinocyanure devient lumineux; si on main-
tient le sysiéme dans I'obscarité, le platinocyanure s’altére,
et sa luminosité haisse considérablement. Mais, exposons
fe tout & la lumiére; le platinocyanure est partiellement
régénéré, et si I'on reporte’}e tout dans Vobsecurité, la
luminosité reparait assez forte, Ona’ done, au'm_oyen d’un
corps fluorescent et d’un corps radioactif, réalisé un sys-
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téme qui fonctionne comme un corps phosphorescent i
longue durée de phosphorescence.

Le verre, qui est eendu luorescent par 'action du radiam,
se colore en brun ou en violet. En méme temps, il devient
moins fluorescent. Sil'on chauffe ce verre ainsi altéré, il
se déeolore, et en mémelemps que la décoloration se pro-
duit, le verre émet de la lumiére. Aprés cela le verre a
repris la propriété d'étee fluorescent au méme degré
qu’avant {a transformation.

Le sulfure de zinc qui a été exposé a Vaction du radium
pendant un temps saffisant s’épuise peu & peu et perd Ia
faculté d’étre phosphorescent, soit sous action du radium,
soit sous celle de la'lumiére.

Le diamant est rendu phosphorescent par Paction du
radium, et peut étre distingué ainsi des imitations en sirass,
dont la luminosité est trés faible.

Tous les composés de baryum radifére sont spontané-
ment {umineux ('). Les scls haloides, anhydres et sees,
émeltent une lumiére particuliérement intense. Cette ln-
minosité ne peut étre vue & la grande lumiére du jour,
mais on la voit facilement dans la demi-obscurité ou dans
une piéce éclairée & la lumiére du gaz. La lumiére émise
peut étre assez forte, pour que P'on puisse lire en s’éclairant
avec un peu de produit dans Uobscurité. La lumiére émise
émane de toute la masse du produit, tandis que, pour un
corps phosphorescent ordinaire, lalumire émane surtout
de la partie de la surface qui a é1é éclairée. A I'air hunude
les produits radiféres perdent en grande partie leur tumi-
uosité, mais ils la reprennent par desséchement (Giesel).
La luminosité semble se conserver. Au bout de plusteurs
années ancune modification sensible ne semble s'élre pro-
duite dans la luminosité de produits faiblement actifs,

PSRN
’ A

Y
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gardds en tubes scellés & 'obscurité. Avec du chlorure de
baryum radifére, trés actif et trés lumineux, la lumiére
change de teinte an bout de quelques mois; elle devient
plus violacée et ¢’affaiblit beaucoup; en méme temps le
produit subit certaines transformations; en redissolvant
le sel dans 'eau et en le séchant & nouveau, on obtient la
luminosilé primitive.

Les solutions de sels de baryum radiféres, qui contien-
nent une forte proportion de radium, sont également lumi-
neuses; on peut obscrver ce fait en plagant la solution dans
une capsule de platine qui, n’étant pas lumincusc elle-
méme, permet d'apercevoir la luminosité faible de la so-
lution, . -

Quand une solution de sel de baryum radifere contient
des cristaux qui s’y sont déposés, ces cristaux sont lumi-
neux au sein de la solution, et ils le sont bien plus que la
solution elle-méme, de sorle que, dans ces conditions, ils
semblent seuls lumincux.

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

Les composés de radiom constituentle premier exemple
de substances spontanément lumineuses.

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

¥

(1) GiEsEL, Wied. Ann., t. LXIX, p. g1.
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chalewr spontané et continu (V). Ce dégagement de
chaleur a pour effet de maintenie les sels de radiom a une
températurc plus élevée que la température ambiante;
{'excés de températurce dépend d’aillenrs de 'isolement
thermique de la substance. Cet excés de température peut
“étre mis en évidence par une expérience grossiére {aite au
moyen de deux thermomeétres a4 mervcure ordinaives. On
utilise deux vases isolateurs thermiques & vide, identiques
entre eux. Dans 'un des vases on place une ampoule de
verre contenant 7% de bromuve de radium pur; dans le
deuxicme vase on place une autre ampoule de verre toute
parcille qui conlient une substance inactive quclconque,
par exemple du chlorure de baryum. La température de
chaque enceinte est tndignée par un thermométre dont le
réservoir est placé an voisinage immdédiat de Vampoule.
L’ouverture des isolateurs est fermée par du coton. Quand
Péquilibre de température est établi, le theemométre qui
s¢ trouve dans le méme vase que le radiom indique con-
sltamment une température supérievre a celle indiquée par
I'autre thermométre; 'excés de température observé étant
de 3°.

On peut évaluer la quantité de chaleur dégagéde par le
radium a Paide da calorimétre & glace de Bunsen. En pla-
cant dans ce calorimétre une ampoule de verre qui con-
tient le sel de radium, on consiale un apport continu de
chaleur gni1 s'arréte dés gu'on éloigne le radium. La me-
sure faite avec un sel de radium préparé deputs longtemps
indique que chaque gramme de radium dégage environ
8o petites calories pendant chaque heure. Le radium
dégage donc pendant une heare nne quantité de chaleur
suffisante pour fondre son poids de glace, et un atome
gramme (2258) de radium dégagerait en une hecure
18000, soit une guantité de chaleur comparable a

('Y Cunie et LaBonpg, Comptes rendus, 16 mars 1gol.
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celle qui est produite par la combustion d'nn atome
gramme (18) d’hydrogéne. Un débit de chaleur aussi con-
sidérable ne saurait &tre expliqué par aucune réaction
chimique ordinaire, et cela d’autant plus que I'état da ra-
dinm semble vester le méme pendant des années. On
pourrait penser que le dégagement de chaleur est d¢
une lransformation de Vatome de radium lui-méme,
transformation nécessatrement Lres lente. S’il en était
ainsi, on serait amené & conclure que les quantités d'éner-
gie mises en jeu dans la formation et dans la transforma-
tion -des alomes sont considérables el dépassent lout ce
qui nous est connu.

On peut encore évaluer la chaleur dégagée par le radium
a diverses iempératures en {’utilisant pour faire bouillir

Fig. 1o,
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un gaz liquéfié et en mesurant le volume du gaz qui se
dégage. On peut faire ceite expérience avec du chlo-
rare de méthyle (& — 21°). L'expérience a été faite par
MM. Dewar et Curie avee Voxygéne liquide (3 —180°)
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et avec I'liydrogéne lignide (3 — 252°), Ce dernier corps
convient particuliérement bien pour réaliser Pexpérience.
Uneéprouvette A, entourée d'unisolateur thermique d vide,
contient de Phydrogéne liquide I { fig. 10); elle est mu-
nie d'un tabe de dégagement ¢ qui permet de recueillirle
gaz dans une éprouvette graduée I remplie d’eau. L’éprou-
vetle A et son isolateur plongent dans un bain d'hydro-
gone liquide H'. Dans ces conditions aucun dégagement
gazeux ne se prodait dans 'épronvette A. Lorsque Ion
introduit, dans U'hydrogéne liquide contenu dans cetie
éprouvetie, une ampoule qui contient ~48 de bromure de
radium, il se fait un dégagement continu de gaz, et Pon
recueille 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 lend vers
ane valeur déterminée qui u’est pas encore tout a fait
atteinte au bout d’un mois. Quand on dissout dans
Peau un sel de radium et qu'on enferme la solulion en
tube scellé, la quantité de chaleur dégagée par la sola-
tion est d’abord faible; elle augmente ensuite et tend &
devenir constante au bout ¢’un mois; le débit de chaleur
est alors le méme que celui dd au méme sel & Pétat
solide.

Quand on a mesuré 4 'aide du calorimétre Bunsen la
chaleur dégagée par un sel de radium contenu dans une
ampoule de verre, cerlains rayons pénétrants du radium
traversent 'ampoule et le calorimétire sans y étre absor-
bés. Pour voir si ces rayons emporient une quanlité
d’énergie appréciable, on peut refaire une mesure en
entourant l'ampoule d’une feuille de plomb de 2™
d’épaisseur; on trouve que, dans ces conditions, le déga-
gement de chaleur est augmenté de 4 pour 100 environ
de sa valeur; 'énergie émise par e radium sous forme de
rayons pénétrants n’est donc nullement négligeable.
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E fetschimiquesproduits parles nouvelles substances
radiogctives. Colorations. — Les radiations émisecs pav
les substances fortement radioactives sont susceplibles de
provoquer certaines transformations, certaines réactions
chimiques. Les rayons émis par les produits radiféres
exercent des actions colorantes sur le verre et la porce-
laine (V).

La coloration du verre, généralement brune ou violette,
est trés intense; elle se produit dans la masse méme du
verre, elle persiste aprés I’éloignement da radium. Tous
les verres se colorent en un temps plus ou moins long, et
la présence da plomb n’est pas nécessaire. 1l 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 alcalins (sel gemme, sylvine) se colorent sous
i"influence du radium, comme sous I'action des rayons ca-
thodiques. M. Giesel montre que I’on obtient des colora-
tions du méme genre en faisant séjonrner les sels alcalins
dans la vapeur de sodium (2).

Yai étudié la coloration d’une collection de verres de
composition connue, qui m’a ¢été obligeamment préiée a
cei effet par M. Le Chatelier. Je n’ai pas observé de
grande variété dans la coloration. Elle est généralement
violette, jaune, brune ou grise. Elle semble liée  la pré-
sence des métaux alcalins.

Avec les sels alcalins purs cristallisés on obtient des co-
loralions plus variées et plas vives; le sel, primitivement
blanc, devient bleu, verl, jaune brun, etc.

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

(') M. et M= Cunie, Comptes rendus, t. CXXIX, novembre 1899,
p. 823

(?) GiestL, Soc, de Phys. allemande; janvier 1goo.
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Le papier est altéré el coloré par I'action du radium.
Il devient fragile, s’effrite et ressemble enfin 4 vne pas-
soire cribiée de trous.

Dans cerlaines circonstances il y a production d’ozone
dans le voisinage de composés trds actifs. Les rayons qui
sortent d’'une ampoule scellée, renfermant du radium, ne
produisent pas d’ozone dans lair qu’ils traversent. Au
contraire, une forte odeur d'ozc ie se dégage quand on
onvre I'ampoule. D’une maniére générale 'ozone se pro-
duit dans P'air, quand il y a communication directe entre
celui-c1 et le radium. La communication par un conduit
méme extrémement étroit est suffisante; 1l semble
que la production d’ozone soit liéde a la propagation
de la radioactivité induite, dont il sera question plus
loin. ’

Les composés radiféres semblent s’altérer avec le temps,
sans doule sous l'action de leur propre radiation. On 2
vu plus haut que les cristaux de chloruve de baryam ra-
diféres qui sont incolores au moment du dép6t prennent
peu & peu une coloration tantdt janne ou orangée, tantit
rose; celte coloration disparait par la dissolution. Le
chlorure de baryum radifére dégage des composés oxygé-
nésduchlore:lebromuredégage dubrome. 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 lamiére émise devient aussi plus
violacée.

Les sels de radium purs semblent ¢prouver 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-
ryam radiféres, viches en radium, prencent une coloration
intense.
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Dégagement de gas en présence des sels de radium.
_ Une solution de bromure de radinm dégage des gaz
d’une maniére continue (*). Ces gas sont principalement
de I'hydrogéne et de I'oxygeéne, et la composition du
mélange est voisine de celle de 'eau; on peut admettre
qu'il y a décomposition de I'eau en présence du sel de
radium.

Les sels solides de radium (chlorure, bromure) donnent
aussi lieu 3 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 I'hydrogéne, de l'oxygéne, de Vacide
carbonique, de I'hélium; le spectre des gaz préseate
aussi quelques raies inconnues (2).

On peut attribuer & des dégagements gazeux deux acci-
dents qui se sont produits dans les expériences de
M. Curie. Une ampoule de verre mince scellée, vemplie
presque complétement par du bromure de radium solide
et sec, a fait explosion deux mois aprés la fermeture sous
effet d’un faible échauffement; 'explosion était proba-
blement due i la pression du gaz intérieur. Dans une
auire expérience unc ampoule contenant du chlorure de
radium préparé depuis longtemps communiquait avec un
réservoir d’assez grand volume dans lequel on maintenait
un vide trés parfait. L’ampoule ayant été soumise & un
échauffement assez rapide vers 300°, le sel fit explosion;
I'ampoule fut brisée, et l¢ sel fat projeté a distance; il ne
pouvait y avoir de pression notable dans 'ampoule au
moment de I’explosian. L'appareil avait d’ailleurs éLé sou-
mis 4 un essai de chauffage dans les mémes conditions en
'absence du sel de radium, et aucun accident ne s'était

produit.

(') GIESEL, Ber., 1903, p. 347. — Ramsay et Soppy, Phys. Zeitschr.,
15 septembre 1903.

(*) Ramsay et Seppy, loc. cil.
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Ces expériences montrent qu’il y a danger & chaunfler
du sel de radium préparé depuis lopgtemps et qu'ii y a
aussi danger & conserver pendant longtemps du radium
en tube scellé.

Productiondethermolunmincscence.— Cerlains corps,
tels que la fluorine. deviennent lumineux quand on les
chauffe; ils sont thermoluminescents; leur luminosité
s'épuise au bout de quelque temps; mais la faculté de
devenir de nouveau lumineux par la chaleur est restituée
a ces corps par Vaction d’une étincelle et aussi par l'action
da radium. Le radium peat donc resliluer & ces corps
leurs propriéiés thermoluminescentes (). Lors de la
chauffe la fluorine éprouve une transformation qui est
accompagnée d'une émission de lumiére. Quand la fluo-
rine est ensuite soumise & U'action da radium, une wrans-
formation se refait en sens inverse, et elle est eancore
accompagnée d’une émission de Inmiére.

Un phénoméne absolument analogue se produit pour
le verre exposé aux rayons du radium. LA aussi une trans-
formation se produit dans le verre, pendant qu’il est lu-
mineux sous 'action des rayons du radium; cette trans-
formation est mise en évidence par la coloration qui
apparait et augmente progressivement. Quand on chauffe
ensuite le verre ainsi modifié, la transformation verse
se produit, la coloration disparait, et ce phénoméne est
accompagné de production de lumiére. 1l parait fort pro-
bable qu’il y a [a un¢ modification de nature chimique,
et la production de¢ lumiére est liée & ceite modification.
Ce phénoméne pourrait étre général. Il pourrait se faire
que la production du iluorescence par 'action du radium
et la luminosité des substances radiféres fussent nécessai-
rement liées & un phénomeéne de transformation chimique
. ou physique de la substance qui émet Ia lumiére.

(') BrcovERrer, Rapports au Congrés de Physique, 1g900.
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Radiographies. — L'action radiographique des nou-
velles substances radioactives est trés intense. Toutefols
la maniére d’opérer doit étre trés différente avee le polo-
nium et le radiom. Le polopium n’agit qu’a trés petite
distance, el son action est considérablement affaiblie par
des écrans solides; il est facile de la supprimer pratique-
ment au moyen d'un écran peu épais (1™ de verre).
Le radium agit & des distances considérablement plus
grandes. L’action radiographique des rayons du radium

Fig. 11,
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Radiographie obtenue avec les rayons du radium.

s'observe & plus de 2™ de disltance dans)'air, et cela méme

quand le produit radiant est enfermé_ dans une ampoule

de verre. Les rayons qui agissent dans ces conditions
Y q 3
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appartiennent aux groupes 3 et v. Grice aux différences
qui existent entre la transparence de diverses matiéres
pour les rayons, on peat, comme avec les rayons Riinigen,
obtenir des radiographies de divers objets. Les métaux
scnt, en général, opaques, sauf aluminium qui est trés
transparent. Il n’existe pas de différence de transparence
notable entre les chairs et les os. On peut opérer 4 grande
distance et avec des sources de irés petites dimensions;
on a alors des radiographies trés fines. [l est trés avanta-
geux, pour la beauté des radiographies, de renvoyer les
rayons 3 de ¢6té, au moyen d’un champ magnétique, etde
n’utiliser que lesrayons y. Lesrayons 3, en traversant 'ob-
jet & radiographier, éprouvent, en effet, une certaine dif-
fusion et occasionnent un cerlain flou. En les supprimant,
on est obligé d’employer des temps de pose plus grands,
mais les résultats sont meilleurs. La radiographie d’un
objet, tel qu’un porte-monnaie, demande un jour avec une
source radiante conslituée par quelques centigrammes de
sel de radium, enfermé dans unc ampoule de verre et
placé 3 1™ de la plaque sensible, devant laguelle se trouve
Iobjet. Si la source est & 20°™ de distance de la plague,
le méme résultat est obtenu en une heure. Au voisinage
immédiat de la source radiante, une plaque sensible est
instanlanément impressionnée.

Efets physiologiques. — Les rayons du radium
exercent une action sur 'épiderme. Celte action a éLé
observée par M. Walkhoff' et confirmée par M. Giesel,
puis par MM. Becquerel et Cuarie ().

Si Pon place sur la peau une capsule en celluloid on
en caoutchouc mince renfermant un sei de radium trés

(')} WALKHOFF, Phot. Rundschau, octobre igno. — GIESEL, Berichie
d. deutsch. chem. Gesell., 1. XXI¥. — BecoueRkiL et Curig, Comptes
rendus, t. CXXXII, p. 1a8q.
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actif et qu’on 'y laisse pendant quelgue temps, une rou-
geur se prodait sur la peau, soit de suite, soit an bout
d’'un temps qui est d’autant plus long que P'action a éL
plus faible et moins prolongée ; celte tache rouge apparait
i U'endroit qui a été exposé 4 Paction; I'altération locale
de la peau se manifeste et évolue comme une brifure.
Dans certains cas il se forme une ampoule. Si 'exposition
a é1¢ prolongée, il se prodait une ulcération trés longue
& guérir. Dans une expérience, M. Curie a fait agir sur
son bras un produit radiant relativement peu actif pendant
10 heures. La rougear se manifesia de suite, eLil se forma
plus tard une plaie qui mit 4 mois & guérir. [épiderme
a é1¢ détruit localement, et n’a pu se reconslituer i I'état
sain que lentement et péniblement avec formation d’une
cicalrice lrés marquée. Une brilure au radiam avec expo-
sition d’une demi-heure apparul au bout de 15 jours,
forma une ampoule et guérit en 15 jours. Une autre bri-
lure, faite avec une exposition de 8 minutes seulement,
occasionna une tache rouge qui apparut an bout de 2 mois
seulement, et son effet fut insignifiant.

I’action du radium sur la peau peut se produire
iravers les métaux, mais elle est affaiblie. Pour se garantir
de Faction, il faut éviter de garder longtemps le radium
sur s0i autrement qu’enveloppé dans une feuville de plomb.

L'action du radium sur la peau a été étudiée par M. le
D Danlos, & I'hépital Saint-Louis, comme procédé de
iraitement de certaines maladies de la peau, procédé
comparable an traitement par les rayons Rintgen ou la
lumitre ultra-violette. Le radium doone & ce point de
vue des résultats encourageants; épiderme partiellement
détruit par I'action du radium se reforme a Pétat sain.
L’action du radium est plus profonde gue celle de Ia
lumiére, et son emploi est plus facile gue celui de la
lumiére on des rayons Rontgen. L’étude des conditions
de l'application est nécessaivement un peu longue, parce
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qu’oa ne peut se rendre compte immédiatement de Veffet
de 'application,

M. Giesel a remarqué 'action du radiuam sur les feuilles
des plantes. Les feuilles soumises a I'action jannissent et
s’effritent.

M. Giesel a également découveri 'action des rayons

“du radium sur T'ccil (). Quand on place dans I'obscurité
un produit radiant av voisinage de la paupitre fermée on
de la tempe, on a la sensaiion d’une lumiére qui remplit
Peeil. Ce phénoméne a été étudié par MM. Himstedt et
Nagel (2). Ces physiciens ont montiré que tous les milieux
de Peil deviennent fluorescents par P'action du radium,
et c’est ce qui explique la sensation de lumiére percue.
Les aveugles, chez lesquels la réline estintacte, sont sen-
sibles 4 'action du radium, tandis que ceux dont la rétine
est malade n'éprouvent pas la sensation lumineuse duc
aux rayons.

Les rayons du radium empéchent ou entraventle déve-
loppement des colonies microbiennes, mais cette action
n’est pas Lrés intense (3).

Récemment, M. Danysz a montré que les rayons du
radium agissent énergiquement sur fa moelle et sur le cer-
veau. Aprés une action d’une heure, des paralysies se pro-
duisentchezlesanimaux soumisaux expériences, et ceux-ci
Imeurent géaéralement an bout de quelques jours (*).

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

IESEL, Naturforscherrersammiung, Minchen, 13gg.
IMSTEDY et NageL, Ann. der Physik, 1. IV, 1901

SCHKINASS et Casrant, Ann. der Physik, t. VI, 1901, p. 550,
ANYSZ, Compies rendus, 16 février 1903.
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liquide un tube de verve qui contenait du chlorure de
bavyam radifére ('). La Inminosité du produit radiant
persiste dans ces conditions. Au moment ou l'on relire
le tube de 'enceinte froide, il parait méme plus luminecux
gqu'd la température ambiante. A la Lempérature de lair
hiquide, le radium continue 4 exciter la fluorescence du
sulfute d'aranyle ct de potassium. M. Curie a vérifié par
des mesures électriques que le rayonnement, mesuré §
une cerlaine distance de la source radiante, posséde la
méme inlensilé quand le radium est & la température am-
biante, on quand il esi dans une enceinte 4 la tempéra-
ture de l'air liquide. Dans ces expériences, le radium
‘était placé an fond d’un tube fermé & un bout. Les rayons
sortaient du tube par le bout ouvert, lraversaient un
certain espace d’air et étalent recueillis dans un conden-
satear. On mesurait I'action des rayons sur {’air du con-
densateur, soit en laissant le tube dans Vair, soit en Yen-
tourant d’air liquide jusqu'a une certaine hauleur. Le
recc'tal obtena élait le méme dans les denx cas.

Quaz .4 on porte le radium & une lempérature élevée,
sa radicactivité subsiste. Le chlorure de baryam radifére
qui vient d’étre fondu (vers 800") est radioactif et lumi-
neux. Toutefois, une chaulfe prolongée a Lempérature
élevée a pour effet d’abaisser lemporaircment la radio-
activité du produit. La baisse est trés importante, elle
peut conslituer 55 pour 100 du, rayonnement total. La
baisse proportionnelle est moins grande sur les rayons
absorbables que sur les rayons pénétrants, qui sount sensi-
blement supprimés par la chauffe. Avec le temps, le rayon-
nemenl du preduit reprend V'intensilé et la composition
-quiil avait avant. la chauffe ; ce résultat est atteint an bout
de 2 mols environ & partir de la chauffe.

(') Cunrg, Socidte de Physique, 3 mars 1900.
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CHAPITRE 1V.

LA RADIOCACTIVITE INDUITE.

Communication de la radioacticiteé v des sulbstancrs
priritivement inactives. — Au cours de nos recherches
sur les substances radioactives, nons avons remarqué,
M. Carie el moi, que toute substance qui s¢journe pen-
dant quelque temps au voisinage d'un sel vadifére devient
elle-méme radioactive (). Dans notre premicre publica-
tion & ce sujet, nous nous sommes attachés & prouver
que la radioactivité, ainsi acquise par des substances pri-
mitivement inaciives, n’est pas duae & un transport de
poussi¢res radioaclives qui seraient venucs se poser & la
surface de ces substances. Ce fait, acluellement certain,
est prouvé en loule évidence par I'ensemble des expé-
riences qui seront décriles ict, el notamment par les [ois
suivant lesquelles la radioactivité provoquée dans les
substances naturellemenl inactives disparait quand on
soustrait ces substances & 'action du radium.

Nous avens donné au phénoméne nouveau ainsi décou-
vert le nom de radioactivité induite.

Dans la méme publication, nous avens indiqué les carac-
téres essentiels de la radioactivité induite. Nous avons
activé des lames de substances diverses, en les placant au
voisinage de sels radiféres solides et nous avons éLudié
la radioactivité de ces lames par ia méthode électrique.
Nous avons observé ainsi les fails suivants :

(') M. et M= Curig, Comples rendus, 6 novembre 18y,
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1® L'aclivité d'une lame exposée 4 I'action du radium
augmente avec le temps de Pexposition en se rapprochant
d’une cectaine limite, suivant une loi asymptotique.

2® L'activité d’une lame qui a été activée par I'action
da radium et qui a ¢té cnsuile soustraite a cette aclion
disparait en quelques jours. Cette activité induite tend
vers zéro en fonction du temps, suivant une loi asymplo-
tique.

3° Toutes condilions égales d'aillenrs, la radioactivité
indunite par un méme produnit radifére sur diverses lames
est indépendante de la nature de la lame. Le verre, le
papier, les métaux s’activent avec la méme intensité.

4° La radioactivité induite sur une méme lame par
divers produils radiféres a nne valeur limite d’autant
plus élevée que le produit est plus actif.

Peu de temps aprés, M. Rutherford publia un travail,
duquel il résulte qne les composés de thorinm sont
capables de produire le phénoméne de la radioactivité
induite (*). M. Ruatherford trouva pour ce phénoméne
1les mémes lois que celles qui viennent d’étre exposées, ct
il découvrit en plus ce fait important, que les corps
chargéds d’électricité négative s’activent plus énergique-
nieni que les autres. M. Rutherford observa daillenrs
que Vair qui a passé sur de 'oxyde de thorium conserve
pendant 10 minutes environ une conduciibilité notable.
L’aii_'"--q.ui est dans cet état comnmunique la radioactivité
induite a des substances inactives, surtout & celles char-
gées négativement. M. Rutherford interpréte ses expé-
riences en admcitant gue les composés du thorium, et
surtout 'oxyde, émettent une émanation radioactive
particaliére, susceptible d’&tre entrainée par les courants
d’air et chargée d’électricité positive. Cette émanation
“serait la canse de la radioactivité induite. M. Dorn a

(') RutReERFORD, Phil. Mag., janvicr et février 1goo.
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reproduit, avec les sels de baryum radiféres, les expé-
riences que M, Ruthecford avait faites avec de Voxyde
de thorium ().

M. Debierne a montré que Pactininm provoque, d’une
facon cxtrémement intense, Pactivité 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 aspects
trés variés, et quand on produit Vactivation d'une sub-
stance au voisinage du radium a Pair hbre, on obtient
des résultats irréguliers. MM. Curie et Debierne ont re-
marqué que le phénoméne est, au contraire, trés régu-
lier guand on opére en vase clos; ils ont donc dtudié
Vactivation en enceinle fermde (3).

Activation en enceinte fermée. — La radioactivité
induite est 4 la fois plus intense et plus réguliére quand
on opére cn vasc clos. La wmatiére active est placée dans
une petite ampoule en verre @ ouverte en o (fig. 11) au
milicu d’une enceinte close. Diverses plaques A, B,C,D,E
placées dans l'enceinte deviennent radioactives au bout
d'un jour d’exposition. L’activité est la méme, quelle que
soit Ja nature de la plaque, 4 dimensions égales (plomb,
cuivre, alamimium, verre, ¢bonite, cive, carton, paraf-
fine). L’activit¢ d’une face de 'une des lames est d’autant
plus grande, que espace libre en regard de cette face
est plus grand.

Si Von répete Uexpérience précédente avec I'am-
poule @ complétement fermée, on n'oblient awecune
activité nduite.

Le rayonnement du rvadium n'intervieat pas dirce-

1

{*) Dorw, Abh, Naturjorsch. Geseli. Halle, jnin tgoo.
(*) DesierNE, Comptes rendus, 3o juillet 19oo; 16 février 1903,
(*) Comie et DEBIERNE, Comples rendus, | mars 1901,

C. 8
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tement dans la production de la radioactivité induite.
C’est ainsi que, dans P'expérience précédente, la lame D,

Fig. 2.

i

protégée du rayonnement par l'écran en plomb épais PP,
est activée antant que Bet F

La radioactivité sc transmet par l'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 Lrés étrotits.

La radioactivité induite est a la fois plus lntense el
plus réguli¢re, si Uon remplace le sel radifére activant
solide par sa dissolution aqueuse.

Les liguides sont susceplibles d’acquérir la radioacti-
vité induite. On peut, par exemple, rendre radioactive
I'eau pure, en la plagant dass un vase a l'intéricur d’une
enceinte close qui renferme également une solution d’un
sel radifere.

Cerlaines substances deviennent lumineuses, quand on
les place dans une enceinte activante (corps phospho-
rescents et fluorescenls, verre, papier, coton, eau, sclu-
tions salines). Le sulfure de zinc phosphorescent esl
particuliérement brillant dans ces conditions. La radio-
activité de ces corps lumineux est cependant Ia méme
gue celle d’un morceau de métal ou autre corps qui
s'aclive dans les mémes condilions sans devenir lumi-
neusx. -
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Quelle que soit la substance que 'on active en vase
clos, cetle substance prend une activité qui augmente
avec le temps et finit par atiecindre une valeur limite,
toujours la méme, quand on oplére avec [a méme matiére
activante et le méme dispositif expérimental.

La radioactivité induite limite est indépendante de
la nature et de la pression du gas qui se trouve dans
lenceinte activante {air, hydrogéne, acide carbonique).

La radioactivité induite limite dans une méme
enceinte dépend seulement de la quantité de radium
qui s’y trouve a 'élat de solution, et semble lui étre
proportionnelie.

Iéle des gas dans les phénoménes de radioactivité
induite. Emanation. — Lesgaz présents dans une enceinte
qui renferme un sel solide ou une solution de scl de ra-
dium sont radioactifs. Cette radioactivité persiste si l'on
aspire les gaz avec une trompe et qu'on les recueille
dans une éprouvette. Les parois de I'éprouveite de-
viennent alors elles-mémes radioactives, et le verre de
V'éprouveite est lumineux dans 'obscarité. L'activité et
la luminosité de I'éprouvetic disparaissent enmsuile com-
plétement, mais [ort lentement, et 'on peut au bout d’an
mois constater encore la radioactivité.

Deés le début de nos recherches, nous avons, M, Curie
et moil, extrait en chauffant la pechblende un gaz for-
tement radioactif, mais, comme dans I'expérience précé-
dente, 'activité de ce gaz avait fini par disparaitre com-
plétement ().

Ainsi, pour le thorium, le radium, I'actiniumn, la radio-
activité indutte se propage de proche en proche & travers
les gaz, depuis le corps actif jusqu’aux pavois de l'en-
ceinte qui le renferme, et la propriété activante est

(*) P. Gurik et M** Cunrie, Rapports au Congrés de Physique, igoo.
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enlrainée avec le gaz Ini-méme, quand on exlrait celui-ci
de P'enceinte.

Quand on mesure la radioactivité de matiéres radi-
feres par Ja méthode électrique au moyen de Pappareil
(fig. 1), Vair entre les plateaux devient également radio-
aclif; cependant, en envoyant un courant d’air entre les
plateaux, on n'observe pas de baisse notable dans 'inten-
sité du courant, ce gui prouve que la radioactivité ré-
pandue dans I'espace entre les plateaux est pew importante
paﬁ* rapport & celle du radiem lui-méme 4 1'état solide.

Il en est tout autrement dans le cas du thorium. Les
irrégularités que j'avais observées en mesurant Ia radio-
activité des composés de thorium, provenaient du fait
gu'd cetle époque je Lravaillais avec un condensateur
ouvert a l'air; or le moindre courant d’air produil un
changement considérable dans [intensité du courant,
parce que la radioactivité répandue dans Uespace au voi-
sinage du thorium est importante par rapport a Ia radio-
activité de la substance.

Cet effet est encore bien plus marqué pour Pactinium.
Un composé trés actif d’actiniom parait beaucoup moins
aclif quand on envoie un courant d'air sur la substance.

L’énergie radioactive est donc renfermée dans les gaz
sous une forme spéciale. M. Rutherford supposa 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 'espace ol il est répandu. Les corps qui
émettenl de Uémanation sont le vadium, le thorium et
Pactinium.

Désactivation a Uair libre des corps solides activés.
— Un corps solide, qui a été activé par le radium dans
une enceinte aclivante pendant un temps suffisant, et qui
a été ensuite retiré de 'enceinte, se désactive a 'ar libre
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suivant une loi d’allure exponcnticlle qui est la méme
pour tous les corps el qui est représeniée par la formule
suivante (1) :

! t
[ = lg(ﬂ(: ﬂ‘—(a-—])e U:),

I, étant l'intensité initiale du rayonnement au moment
ot on retire la lame de Penceinte, 1 liantensité au
temps £; @ est un coefficient numérique « = 4.20; 6,
cl 8, sont des constantes de temps : @, = 2420 secondes,
©, == 18060 secondes. Au bout de 2 ou 3 heures celie loi
se réduit sensiblement & une exponerntielle simple, in-
fluence de fa seconde exponentictie sur la valeur de I ne
sc fait plus sentir. La loi de désaclivation est alors telle
que Vintensité du rayonnement baisse de la moitié de sa
valeur en 28 minutes, Cetie loi finale peut étre consi-
dérée comme caractéristique de la désactivation i Uair
libre des corps solides activés pat le radinm.

Les corps solides activés par Vactinium se désactivent
a 'air libre suivant une loi exponentiellc voisine de la
précédente, mais cependant la désactivation est un peu
plus lente (2).

Les corps solides activés par le thorium se désaciivent
beaucoup plus lentement: I'intensité du ravonnement
baisse de moitié en 11 heures (3).

Désactivation ¢ enceinte close. Vitesse de desirue-
teone de 'émanation (*). — Une enceinie fermée activée
par le radium et soustraite ensui‘e i son aclion, se
désaclive suivant une loi beaucoup moins rapide que celle
de la désactivation a Pair libre. On peut, par exemple,
faire 'expérience avec un tube en verre que Yon aclive

]

) Gurte et Danse, Comptes rendus, g février 1go3.
} DEBIERNE, Compies rendus, 6 février road,

) RurHEnronp, Piil. dlag., février 1gon,

) P. Cunrig, Comptes readus, 1 novembre rgo2.
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intéricurement, en le mettant pendant un cerlain temps
en communication avec une solution d’'uin sel de radium.
On scelle ensuite le tube 4 la lampe, et 'on mesure l'in-
tensité du rayonnement émis & I'extérieur par les parois
du tube, pendant que la désactivalion se produit.

La loi de désactivalion est une loi exponenticile. Elle
est donnée avec une grande exactitude par la formule

f~

.{ﬁ ]Ue@.

I,, intensité du rayonnement initial;
I, intensité du rayonnement au temps ¢;
0, une constante de temps © == 4.970 X< 10% secondes.

L’intensité du rayonnement diminue de moitié en
4 jours,

Cette loi de désactivation est absolument invariable,
quelles que soient les conditions de Uexpérience (dimen-
sions de Penceinte, nature des parois, nature da gaz dans
Penceinte, durée de l'activation, etc.). La loi de désacti-
vation reste la méme, quelle que soit la température entre
—130° et + 430°, Cetle loi de désactivation est donc tout &
fait caractéristique et pourrait servir a définir un étalon
de temps absolument indépendant.

Dans ces expériences, c’est I'énergie radioactive accu-
mulée dans le gaz qui entretient 'activité des parois.
Si, en effet, on supprime le gaz en faisant le vide dans
Ienceinte, on constate que les parois se désactivent
ensuile suivant ie mode rapide de désactivation, 'inten-
sité du rayonnement diminuant de moitié en 28 minutes.
Ce méme résultat est obtenu en substituant dans 'en-
ceinte de Vair ordinaire a 'air activé.

La loi de désactivation avec baisse de moitié en 4 jours
est donc caractéristique de la dispavition de I'énergie
radioactive accumulée dans le gaz. Si 'on se sert de
Pexpression adoptée par M. Rutherford, on peut dire gue
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¥émanation du radium disparait spontanément en fonc-
tion du temps avec baisse de moilié ¢n 4 jours.
I’émanation du Lthorium est (’une aulre nature et
disparait beaucoup plus rapidement. Le pouvoir d’acti-
vation diminue de moitié en 1 minule 10 secondes environ.
L’¢manation de Pactinium disparait encore plus rapi-
dement; la baisse de moitié a licu en quelques secondes.
MM. Elster et Geitel ont montré qu’il existe tonjours
dans l'air atmosphérique, en trés faible proportion, une
émanalion radioactive analogue & celles émises par les
corps radioaclifs. Des fils métalliques tendus dans Pair et
maintenus & un poltentiel négatif s’activent sous influence
de cetie ¢manalion. L'air que 'on aspire au moyen d’un
tube enfoncé dans le sol est particuliérement chargé
d’émanation (1). L’origine de celle émanalion esl encore
imnconnue.
I’air extrait de certaines eaux minérales contient de
Uémanation tandis que U'air contenu dans 'caun de la mer
et des riviéres en est & peu prés exempt.

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

Quand on met en communication deux réservoirs en
verre dont I'un conlient de I'émanation tandis que 'autre
n’en contient pas, 'émanation passe en se diffusant dans
le deuxiéme réservoir, et quand I'éguilibre est établi, on
constale que 'émanation s’est partagée entre les deux ré-
servoirs comme le lerait un gaz ordinaive : si les deux
réservoirs sont 2 la méme température, Pémanation se par-
lage entre eux dansle rapport deleurs volumes; s'ils sont

(') ELster et GEITEL, Physik. Zeitschrift, 15 scptembre 1goa
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a des températures différentes, elle se partage entre eux
comme un gaz parfait obéissant aux lois de Mariotte et de
Gay-Lassac. Pour établiv ce vésultat il suffit de mesurer
e rayonnement du premier réservoir avant ct aprés le
partage; ce rayonnement est proportionnel & la quantité
d'émanation contenue dans le réservoir. Mais, comme la
dilfusion de 'émanation demande un certain temps jus-
qua ce que Péqumlibre soit établi, il est nécessaire, pour
I'exactitude du calcul relatif & [Uexpérience, de tenir
compte de la destruction spontanée de 'émanation avec
le temps ().

L’émanation du radium se diffuse le long d'un tube
étroit suivant les lois de la diffusion des gaz, et son coef-
ficient de diffusion est comparable 4 celui de I'acide car-
bonique (2).

MM. Rutherford et Soddy ont montré que les émana-
tions du radium et du thorium se condensent a la tempé-
raturc de atr liquide, comme le feraient des gaz qui seraient
liquéfiables & cette température. Un covrant d’air chargé
d'émanalion perd ses propriéiés radioactives en traver-
sant un serpentin qui plonge dans l'air liquide ; 'émana-
tion resie condensée dans le serpentin, et elle se retrouve
a I'élat gazeux quand on réchauffe celui-ci. L’'émanation
du radium se condense & — 130°, celle du thorium & une
lempérature comprise entre — §00° et — 150° (*), On
peut faire I'expérience suivante : deux réservoirs de verre
fermés, I'un grand, auire 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 P'air liquide,
toute 'émanation s’y condense; au bout d’un certain

(1) P. Curik et J. Danng, Comptes rendus, 2 juin 1god.
(*) P. Gurig ¢t J. DANNE, Comptes rendus, 2 juin 1gods
(*) RuTuenroRrD et Sopby, Phil. Mag., mai 1903,
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temps on sépare les deux réservoirs 'un de Pautre en ler-
mant le robinet, et Pon retirve ensuite le petit réservoir de
P'air liquide. On constate que c’est le petil réservoir qui
contiviit toule activité, Pour s’en  ssareril suffit d’obser-
ver la phophorescence du verre des deux réservoirs. Le
grand réservoir n'est plus lumincux, tandis que le peti
est plus lumineux qu'au début de Pexpérience. L'expé-
rience est particulicrement brillante si T'on a eu 501N
d’enduire les parois des deux réscrvoirs de sulfure de ZineG
phosphorescent.

Toutcfois, st 'émanation du radium était tout i fait com-
parable & un gaz liquéfiable, la température de condensa-
Lion par refroidissement devrait étre fonction de la quan-
tité d’émanation contenue dans un certain volume d’air;
ce (ui n'a pas été signalé.

On doit aussi faire remarquer que 'émanation passe
avec une grande facililé & travers les trous ou les fissures
les plas ténues des corps solides, dans des conditions ol
les gaz matériels ordinaires ne peuvent circuler quavec
une lentenr exiréme.

Enfin, 'émanation du radium se distingue d’'un gaz ma-
tériel ordinaire en ce qu’clle se détruit spontanément
gquand elle ¢st enfermée en tnbe de verre scellé; lont au
moins cbserve-l-on, dans ces conditions, la disparition de
la propriété radioactive. Cette propriélé radioaclive est
d’ailleurs encore actuellement la seale qui caractérise
Pémanation & noire connaissance, car jusqu'i présent on
n’a encore étahli avec certitude nt Uexistence d’un spectre
caractéristique de I'émanation, ni une pression due i
I’émanation.

Toutefois tout récemment MM. Ramsay ct Soddy ont
observé dans le spectre des gaz extraits du radium des
raies nouvelles qui pourratent, a leur avis, appartenic i
J'émanation du radium. 1ls oot aussi constaté que les gax

extraits du vadium contiennent de lhéliam, et que ce der-
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niev gaz se forme spontanément en présence de 1'émana-
tton du radiom (). Si ces résultats, dont Pimportance
esl considérable, se confirment, on pourra étre amené &
considérer 'émanation comme un gaz matéricl instable,
el Phélium serait pent-éire un des produits de la désa-
grégalion sponlanée de ce gaz.

Lies émanations du radium et du thorium ne semblent
pas éwre allérées par divers agents chimiques teés éner-
giques, el pour cette raison MM, Rutherford et Soddy
les assimilent i des gaz de la famille de I'argon (2).

Variation d’activité des liquides activés et des solu-
{utions radiféres. — Un ligmde quelconque devient
radioacuf lorsqu'il est placé dans un vase dans une
enceinte aclivante. Si Pon retire le liquide de l'enceinte
et qu'on le laisse a Pair libre, 1l se¢ désactive rapidement
en transmellant sop activilé au gaz et aux corps solides
¢ P'entonrent. 5i Pon enferme un liquide activé dans un
flacon fermé, il se désaclive bien plas lentement et ’acti-
vité baisse alors de moitié en 4 jours, comme cela arrive-
rail pour un gaz activé enlermé dans un vase clos. On
peut expliquer ce fait en admetlant que Pénergie radio-
aclive est emmagasinée dans les ilquides sous une [orme
identique 4 celle sous laquelle elle est emmagasinée dans
les gaz (sous forme d’émanation).

Une dissolution d'un sel radifére se comporte en parlie
d’une fagon analogue. Tout d'abord, il est fort remar-
quable que la solution d'un sel de radium, qui est placée
depuis quelque temps dans une enceinte close, n'est pas
plus active que de l'eau pure placée dans un vase contenu
dans la méme enceinte, lorsque I'équilibre d’activité s’est
¢tabli, Si l'on retire de I’enceinte la solution radifére et

(VY RansAy et Sonny, Physikalische Zeitschrift, 15 seplembre 1go3.
(*) Phil. Mag., 1902, p. 580; 1903, p. 45y,
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qu'on la laisse & P'air dans un vase largement ouvert,
I'activité se répand dans Vespace, et la solution devient &
peu prés inactive, bien qu'elle conticnne toujours le
radium. Si alors on enferme cette solulion désactivée
dans un flacon fermé, elle reprend peud peu, en une quin-
zaine de jours, une activité limite qui peut étre considé-
rable. Au contraire, un liquide activé qui ne renferme
pas de radium et qui a été désactivé a Uair libre, ne
reprend pas son aclivité quand on le met dans un flacon
fermé,

Théorie de la radioactivité. — Voici, daprés
MM. Curic et Debierne, une théorie Lrés générale qui per-
met de coordonner les résuliats de 'étude de la radio-
activité induite, résultats que je viens d’exposer ¢l qui
constituent des {aits indépendants de Loute hypothése (*).

On peut admettre que chaque atome de radium f{onc-
tionne comme une source continue et constante d’énergie,
sans qu’il soil, d'ailleurs, nécessaire de préciser d'ol
vient cette énergie. L’énergie radiocactive (ui s'accumule
dans le radium tend a se dissiper de deux facons difié-
renles : 1° puar rayonnement (rayons chargés et non
chargés d’électricité); 2° par conduction, ¢’est-d-dire par
transmission de proche en proche aux corps environnants,
par Pintermédiaire des gaz et des liquides (dégagement
d’émanation el transformation en radioactivité induite).

La perte d'énergic radioactive, tant par rayonnement
que par conduction, croit avec la quantité d’¢nergie accu-
mulée dans le corps radioactif. Un équilibre de régime
doil s’établir nécessairement, quand la double perte, dont
je viens de parler, compense I'apport continu fait parle
radium. Cette maniére de voir est analogune a celle qui
est en usage dans Jes phénoménes calorifiques. Si, dans

(') Curit et DEBIERNE, Comples rendus, 29 juillet 1gor.
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Pintérievr d’un corps, il se fait, pour une raison quel-
conque, un dégagement continu et constant de chaleur,
la chaleur s’accamule dans le corps, et la température
s'éléve, jusqu’a ce que la perte de chaleur par rayonue-
ment et par conduction fasse équilibre & Vapport continu
de chaleur.

En général, sauf dans certaines conditions spéciales,
P'activilé ne se transmel pas de proche en proche 4 tra-
vers les corps solides. Lorsqu'on conserve une dissolution
en tube scellé, la perle par rayonnement subsiste seule,
et Pactivité radiante de la dissolulion prend une valeur
élevée.

* 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 'état de régime
est atteint, D'activité radiante de la dissolution est trés
faibte.

L’activité radiante d'un sef radifére solide, laissé a 'air
libre, ne diminue pas sensiblement, parce que, la propaga-
tion de la radioactivité par conduction ne se faisant pas
a travers les corps solides, c'est seulemenl une couche
superficielle trés mince gui produit la radioactivité
induite. On constate, en effet, que la dissolution du
méme scl produit des phénoménes de radicactivilé
induite beaucoup plus intenses. Avec un sel solide I'éner-
gie radioactive s'accumule dans le sel et se dissipe surtout
par rayonnement. Au contraire, lorsque le sel esl en dis-
solution dans'can depuis quelques jours, I'énergie radio-
active est répartie entre 'eaun et le sel, et s1 on les sépare
par distillation, 'eau entraine une grande partie de I'acti-
vité, et lc sel solide est beaucoup moins actif (10 on
+5 fois) qu’avant dissolutien. Ensuite le sel solide reprend
peu & peu son aclivité primitive,.

On pent chercher A préciser encore davantage la théorie
_qui précéde, en imaginant que la radioactivité da radium
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fui-méme se produit au moins ¢n grande partic par I'inter-
médiaire de 'éncrgie radioactive ¢mise sous forme d'é¢ma-
nalion,

On peut admettre que chague atome de radium est une
source continue ct constante d’émanation. En méme
temps que cette forme d'énergie se produit, clle éprouve
progressivement une transformation en énergie radioac-
tive de rayonnement Becquerel; la vilesse de cette trans-
formation est proportionnelle & la quantité d’émanation
accumulide.

Quand une solution radifére est enfermée dans une
enceinie, 'émanation peut se répandre dans enceinte et
sur les parois. Clest donc ld qu'elle est transformée en
rayonnement, tandis que la solution n’émet que peu de
rayons Becquerel, — le rayonnement est, en quelque
sorle, extériorisé. Au contraire, daps le radium solide,
’émanation, ne pouvant s'échapper facilement, s’accu-
mule et se transforme sur place en rayonnement
Becquerel; ce rayonmement atteint donc une valeur
élevée (1).

Si cette théorie de la radioactivilé était généraie, il
faudrait admetire que tous les corps radioactifs émettent
de 'émanation. Or, cette émission a été conslalée pour
le radium, le thorium et Uactinium; ce dernier corps en
émet énormdément, méme a Pétal solide. L'uranium et le
polonium ne semblent pas émetire d'émanation, bien
qu'ils émettent des rayons Becquerel. Ces corps ne pro-
duisent pas-la radicactivité induite en vase clos comme
Jes corps radioactifs cilés précédemment. Ce fait n'est
pas en contradiction absolue avec la théorie qui précéde.
Si, en effet, 'uranium et le polontam ¢émettaient des éma-
nations qui se détruisent avec une trés grande rapidité,
serait trés difficile d’observer 'entrainement de ces éma-

(") Cunrig, Comples rendus, 26 janvicr 19o3.
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nalions par Pair et les effets de radioactivité induite pro-
duits par clles sur les corps voisins. Une telle hypothése
n’est nullement invraisemblable, puisque les Lemps pen-
dant lesquels les quantités d’émanation du radium et du
thorium diminuent de moitié¢ sont enlre eux comme.
3000 est & 1. On verra d’ailleurs que dans certaines con-
ditions Puranium peut provoquer la radioactivité induite,

Autre forme de la radioactivité induite. — D’aprés
la lei de désactivation & Pair libre des corps solides activés
par le radium, Vactivité radiante an bout d’une journée
est & peu prés insensible. .

Certains corps cependant font exception : tels sont le
celluloid, la paraffine, le caoutchoue, etc. Quand ces
corps ont €1¢ aclivés assez longtemps, ils se désactivent
plus lentement que ne le veut la loi, et il faul souvent
quinze ou vingt jours pour que I'aclivité devienne insen-
sible. Il semble que ces corps aient la propriété de s’im-
prégner de I'énergie radioactive sous forme d’émanation ;
ils la perdent ensuite peu & peu en produisant la radioac-
livité induite dauns leur voisinage.

Radioactivité induitedéoolution lente. — On obscrve
encore une tout autre forme de radioactivité induite, qui
semble se produire sur tous les corps, quand ils ont
séjourné pendant des mois dans une enceinte aclivante.
Quand ces corps sont retirés de 'enceinte, leur activité-
diminae d'abord jusqu’a une valeur wrés {aible suivant Ia
loi ordinaire (diminution de moitié en une demi-heure);
mais quand Uaclivité est tombée & y7i5 environ de la
valeur initiale, ellz ve diminue plus ou-du moins elle
¢évolue avec une lenteur extréme, quelquefois méme elle
va en augmentant. Nous avons des lames de cuivre, d’alu-.
wminium, de verre qui conservent ainsi une aclivité vési--
duelle depuis plus de six mois,
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Ces phénomeénes dactivité induite scmblent éire d'une
tout aulre nature (ue ceux ovdinaires, et ils ofirent ure
évolution beaucoup plus lente.

Un temps considérable est nécessaive ausst bien pour
la production que pour la disparition de cetle forme de
radioactivité induite.

Radioactivité induite sur des substances qui sé-
journent en dissolution avec le radium. — Quand on
taite un minerai radicacuf centenant da radtum, pouren
extraire ce corps, et tant que le travail n’est pas avancé,
on réalise des séparations chimiques, aprés lesquelles L
radioaclivité se trouve enticrement avee Pun des prodaits
de la réaction, lautre produit étant entiérement inactif.
Oun sépare ainsi d'un c¢oté des produits radiants qui
peuvent éire plusieurs centaines de fois plus actifs que
P'aranium, dec autre ¢o1é du cuivre, de Pantimoine, de
I'arsenic, elc., absolument tnactifs. Certains autres corps
(le fer, le plomb) n’étaient jamais séparés a 1'élat com-
pl¢tement inactif. A mesure que les corps radiants se
concentrent, il ni’en est plus de méme; aucune séparation
chi%nique ne fournit plus de produiis absolument inactifs ;
Louites tes portions résultant d’une séparation sont toujeurs
actives & des degrés variables.

Aprésla découverte de fa radioactivité induite, M Giesel
essaya le premier d'activer le bismuth inactif ordinaire en
le maintenant en solution avec du radium trés actif. U
obtint ainsi du bismuth radioactif (1), et il en conclut que
le polonium extrait de la pechblende était probablement
du bismuth activé par le voisinage du radium contenu
dans la pechblende.

J’al également préparé du bismuth activé en maintenant
le bismuth en dissolution avec un sel radiftre trés actif,

(') GiEsEL, Societé de Plysique de Berlin, janvier 1goo.
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Les difficultés de cetle expérience consisient dans les
soins extrémes qu’il faut prendre pour ¢liminer le radium
de la dissolution. Si I'on songe 3 la quantité infinitési-
male de radium qui suffit pour produire dans un gramme
de matiére wne radioaclivité trés notable, on ne croit
jamais avoir assez lavé et purifié le produit activé. Or,
chaque purification entraine vne baisse d’activité du pro-
duit activé, soit que réellement on en retire des Lraces de
radinm, soil que la radioactivité induile dans ces condi-
~ lions ne résiste pas aox transformations chimiques.

Les résultats que j'obtiens semblent cependant établir
avec cerlitude que activation se produit et persiste aprés
que l'on a sépavé le radium. Cest ainsi qu’en fractionnant
le nitrate de mon bismuth activé par précipitation de la .
solution azotique par l'eaw, je trouve que, aprés purifica-
lion trés soigneuse, il se fractionne comme le polonium,
la partie la plus active élant précipilée en premier.

Si la purification esl insulfisanle, c'est le contraire qui
se produit, indiquant que des traces de radium se trou-
valent encore avec le bismuth aclivé. J'ai obtenu alnsi du
bismuth activé pour lequel le sens du fractionnement
imdiquait une grande purelé et qui élait 2000 fois plus
actif que I'uranium. Ce bismuth diminoue d’aclivité avec
lelemps. Mais une sutre partie du méme produit, préparée
avec les mémes précautions et 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
Puraniom, _

J'a1 activé également du plomb et de Pargent en les
laissant en dissolution avec le radium. Le plus souvent
la radioactivité induite ainsi obtenue ne diminue guére
avec le lemps, mais elle ne résiste généralement pas &

plusicurs transformations chimiques successives du corps
activé,
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M. Debierne (') a activé du baryum en e loissant en
solution avec 'actinium. Ce baryum activé reste actif apris
diverses transformaiions chimiques, son activité est donc
une propriété atomique assez slable. Le chlorure de
baryum activé se fractionne comme le chlorure de baryum
radifére, les parties les plus actives étant les moins solubles
dans I'eau et P'acide chlorhydrique étendu. Le chlerure
sec est spontanément lumineux; son rayonnement Bec-
querel est analogue a eelui du chlorure de baryum radifére.
M. Debierne a obtenu du chlorure de baryom activé
1000 fois plus actif que l'uranium. Ce baryam n’avait
cependant pas acquis tous les caractéres du radium, car
il ne montrait 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 v a toute une étude a faire sur 'activation des
substances en dissolution avec les corps radioactifs. Il
semble que, suivant les conditions de l'expérience, on
puisse obtenir des formes de radioactivité induite atomigue
plus ou moins stables. La radioactivité induite davs ces
conditions est peut-étre la méme que laforme a évolution
lente que I'on oblient par activation prolongée & distance
dans une enceinte activante. Il y a lien de se demander
jusqu’a quel degré la radioactivité induite atomique affecte
la nature chimique de 'atome, et si elle peut modifier fes
propriétés chimiques de celui-¢i, soit d’une facon passa-
gére, soit d’une fagon stable.

L’étude chimique des corps activés a distance est rendue
difficile par ce fait que Dactivation est limitée d une
couche superficielle trés mince, et que, par swite, la pro-
portion de matiére qui a pu étre atteinte par la transfor-
mation est extrémement faible.

(') DeBIERNE, Comptes rendus, juillet rgoo.
Gt g)
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La radioactivité induite peut aussi éwre obtenue en
laissant certaines substances en dissolution avecuranium.
- L’expérience réussit avec le baryum. Si, comme Va (ait
M. Debierne, on ajoute de l'acide sulfurique 3 une solution
qui contient de l'uranium et du baryum, le sulfate de
baryum précipité entraine de l'activité; en méme lemps le
sel d'uranium perd une partie de la sienne. M. Becquerel
a lrouvé qu’en répétant celle opération plusicurs fois, on
obtient de Puranium a petne actif. On pourrail croire,
d’aprés cela, que dans celte opération on a réussi & séparer
de 'uranium un corps radioactif différent de ce métal, et
dont la présence produisait la radioactivité de P'uraniam.
Cepehdanl 1l n'en est rien, car au bout de quelques mois
Vuranium reprend son activité primitive; au contraire, le
sulfate de baryum précipité perd celle qu'il avait acquise.

Un phénoméne analogue se produit avec le thorinm,
M. Rutherford précipite une sotution de sel de thorium
par 'ammoniaque; il sépare la solution et {'évapore 4 sec.
Il obtient winsi un petit résidu rés actif, et fe thortum
précipilé se montre moins actif qwauparavant. Ce résidu
actif, auquel M. Rutherford donne le nom de thorium %,
perd son activité avec le temps, tandis que le thorium
reprend son aclivité primitive (1).

1l semble qu’en ce qui concerne la radioactivité induite
en dissolution, les divers corps ne se comporlent pas tous
de la méme facon, et que certains d’enlre eux sont bien
plus susceptibles de s’activer que les autres.

Dissémination des poussiéres radioactives et radio-
activité induite du laboratoire. — Lorsqu’on fait des
études sur les substances fortement radioactives, il faut
prendre des précautions particuliéres, si l'on veut pouvoilr
continuer a f{aire des mesures délicates. Les divers objets

('} Rureerromp et Sonvy, Zeilschr. fiir Physik. Chemie. t. XLII,
go2, p. 81.
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employés dans le laboratoire de chimie, et ccux (quiservent
pour les expériences de physique, ne tardent pas & éire
tous radioactifs et & agir sur les plaques photographiques
au travers du papier noir. Les poussiéres, Iair de la picce,
les vétements sont radioactifs. L'aiv de Ja pitce esl con-
. ducteur. Dans le laboratoire, ot nous travaillons, le mal
est arrivé a I’état aigu, cl nous ne pouvons plus avoir un
appareil bien isolé,

Il'y a donc lieu de prendre des précautions particuliéres
pour éviter autant que possible la dissémination des
poussi¢res aclives, ¢t pour éviler aussi les phénoménes
d’activité indaite.

Les objels employés en chimic ne doivent Jamais étre
emportés dans la salle d’études physiques, ct il faut autant
que possible éviter de laisser séjourner inutilement dans
cette salle les substances actives. Avant de commencer
ces éludes nous avions coutume, dans les travaux d’élec-
tricité statique, d'établic la communication eutre les
divers appareils par des fils mélalliques isolés protégés
par des eylindres métalliques en relation avec le sol, qui
préservaient les fils contre toule influence électrique exté-
rieure. Dans les études sur les corps radioactifs, cette
disposition est absolument défectueuse; I'air étant con-
ductear, 'isolement entre le fil et le cylindre est mauvais,
ct la force électromotrice de contact inévitable entre le fil
et le cylindre tend & produire un courant a travers I'air et
a faire dévier I'électrométre. Nous metions maintenant
tous les [ils de communication A 'abri de I'air en les
plagant, par exemple, au milieu de cylindres remplis de
paraffine ou d’une autre matiére isolante. Il ¥y aurait aussi
avantage 4 faire usage, dans ces études, d’électrométres
rigoureusement clos.

Activation en dehors de action des substances
radioactives. — Des essais ont été faits en vue de pro-
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duire la radioactivité indiite en dehors de Vaction des
substances vadioactives.

M. Villard (') a soumis & l'action des rayons catho-
diques un morceau de bismuth placé comme anticathode
davs un tube de Crookes; ce bismuth a été ainst rendu
actif, & vrai dire, d’'une fagon extrémement faible, car il
fallait 8 jours de pose pour oblenir une impression pho-
tographique.

M. Mac Lennan expose divers sels a action des rayons
cathodiques et les chauffe ensuite Iégérement. Ces sels
acquiérent alors la propriété de déchargerles corps chargés
positivement {2).

Les éludes de ce genre offrent un grand inlérét. Si, en
se servant d’agents physiques connus, il était possible
de créer dans des corps primitivement inactils une radio-
activité notable, nous pourrions espérer de trouver ainsi
la cause de la radioactivité spontanée de certaines ma-
tiéres.

Variations d’activité des corps radioactifs. E fets
de dissolution. — Le polonium, comme je P'ai dit plus
haut, diminue d’activité avec le temps. Celle baisse est
lenie, elle ne semble pas se faire avec la méme vitesse
pour tous les échantillons. Un échantillon de nitrate de
bismuth a polonium a perdu la meitié de son activilé en
11 mois et g5 pour 100 de son activité en 33 mois.
D’autres écnantillons ont éprouvé des baisses analogues. -

Un échantillon de bismuth 4 polonium métallique fut
préparé avec un sous-nitrate, lequel, aprés sa préparation,
était 100000 fois plus actif gue 'uranium. Ce métal n’est
plus maintenant qu'un corps moyennement radioactif
(2000 fois plus actif que 'uranium). Sa radicactivité est

ViLLann, Sociéte de Physique, juillet 1goo.
Mac LexNaN, PLil. Wag., février 1go2,

()
)
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mesurée de temps en temps. Pendant 6 mois ce métat a
perdu 67 pour roo de son activité.

La perte d’activité ne semblie pas étre facilitée par les
réactions chimiques. Dans des opérations chimiques
rapides on ne constalc généralement pas de perte consi-

dérable d'activité,
" Contrairement a ce qui se passe pour le polonium, les
sels radiféres poss¢dent une radioactivité permanente qui
ne présente pas de baisse appréciable au bouat de quelques
anndes.

Quand on vient de préparer un sel de radium a I'état
solide, ce sel n'a pas Lout d’abord une aclivité constante.
Son aclivité va en augmentant i partir de la préparation
et atteint une valeur limite sensiblement invariable au
bout d’'un mois environ. Le contraire a lieu pour la
solution. Quand on vient de la préparer, elle est d’abord
trés aclive, mais laissée a Uair libre elle se désactive
rapidement, ¢t prend finalement une activité limite qui
peut étre considérablement plus faible que la valeur
initiaie. Ces variations d’activiié onl été tout d’abord
observées par M. Giesel (). Elles s’expliquent fort bien
en se placant au point de vue de I’émanation. La diminu-
tion de Tactivité de la solution correspond a la perte de
P’émanation qui s’échappe dans Pespace; cetle baisse est
bien moindre si la dissoluiicn est en tube scellé. Une
solution désactivée & lair libre reprend une activité plus
grande quand on V'enferme en tube scellé. La période de
I’accroissement de I'activité du sel qui, aprés dissolution,
vient d’étre ramené 4 I'état solide, estcelle pendant laquelle
P'émanation s'emmagasine & nouveau dans le radium solide.

Voici quelques expériences i ce sujet :

Une solulion de chlorure de baryum radifére laissée a
I'air hibre pendant 2 jours devient 300 fors moins active.

(1) GieseL, Wied. Ann., t. LXIX, p. g1.
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Une solution est enfermée en vase clos; on ounvre Je

vase, on verse la solution dans une cuve ct I'on mesure
Paclivité :

Activite mesurée immédiatement .......... 67
» au bout de 2 heures...... 20
» » 2 jours...... . 0,25

Une solution de chlorure de baryum radifére qui est
restée a I'air libre est enfermée dans un tube de verre
scellé, et Pon mesure le rayonnement de ce tube. On
trouve les résultals suivants :

Activité mesurée immédiatement ... ....... 2
» aprés 2 JOoUrs. .......... 6i
» » 3j0u1‘s........... 70
» oA jeurs. ... ... 81
» » P jOUl‘S ........... 100
» » LD JOUTS ... 100

L’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 Vactivité est
alors transmise att dissolvant. Voici les activitds initiales
obtenues avec un chlorure dount 'activité limite est 8oo
et que l'on mainlenait en dissolulion pendant un temps

donné; puis on séchait le sel et 'on mesurait son activitd
immédiatement :

Activité limite...... e ettt ., e 800

Activité initiale aprés dissolution et dessiccation immédiate. 44o
Activité initiale aprés que le sel est resté dissous 5 jours. 120

R » 18 jours. 13o
» » 39 jours < 1 Ifi

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

J’ai fait avec le méme sel deux dissolutions que j'al
conservées en tube scellé pendant 13 mois;.I'une de ces
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dissolulions &lait 8 fois plus concentrée que 'autre

Activité initiale du sel de la solution concenirde

aprés dessiccation. .......... v ereeea .. 200
Activite initiale du sel de la solution étendue
aprés dessiccation. .. ...ooveiiiiiiiiiia. ., .. 100

La désactivalion du sel est donc d’antant plus grande
ue la proportion du dissolvant est plus grande, U'énergie
radioactive Iransmise an liuide ayant alors un plus grand
volume de liquide a saturer et un plus grand espace &
remplir. Les deux échantillons du méme sel, qui avaient
ainsi une activit$ initiale différente, ont d'aillenrs ang-
menté d’activité avec une vitesse trés diflérente au début;
au bout d'un jour 115 avaient la méme activité, et Vacrois-
sement d’aclivité se continua exactement de la méme
fagon pour tous les deux jusqu’a la limite.

Quand la dissolution est étendue, la désactivation du
sel est Lrés rapide; c'est ce que montrent les expériences
suivantes : trois portions égales d’un méme sel radifere
sont dissoutes dans des quantités égales d'eau. La
premiére dissolution @ est laissée & l'air libre pendant
une heure, puis séchée. La deuxiéme dissolution & est
traversée pendant une heare par un courant d'air, puis
séchée. La troisiéme dissolution ¢ est laissée pendant
13 jours & 'air libre, puis séchée. Les activiiés iniliales
des trois sels sont :

Pour la portione... ... ... ........ 43,2
» boooo rje, b
» Gt e 02,6

L’activité limite du méme sel est environ 450. On voit
donc qu’au bout d’une heure la plus grande partie de
leffet était produite. Be plus, le courant d’air qui a bar-
boté pendant une heure dans la dissolation & n’a pro-
dmit que pen d’effet. La proportion dn sel dans la disso-
lution élait d’environ 0,3 pour 100.
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L’énergie radioactive sous forme d’émanation se pro-
page difficilement du radium solide dans Vair; elle
éprouve de méme une résistance au passage du radium
solide dans un liguide. Quand on agite du sulfate radi-
fere avec de I'cau pendant une journée entiére, son acti-
vité aprés celte opération est sensiblement la méme que
celle d’une portion du méme sulfate laissée & Uair libre,

En faisant e vide sur du sel radifére on retire loute
"émanation disponible. Toutelois la radioactivité d’un
chlorare radifére sur lequel nous avions fait le vide pen~
dant 6 jours ne fut pas scnsiblement modifiée par cette
opération. Cette expérience montre que la radioactivité
du sel est due principalement & 'énergie radioactive
utilisée dans I'intérienr des grains, laquelle ne peut étre
enlevée en faisant le vide.

La perte d’aciivité 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 chlorare radifére, qui avait atleint son activité
limite 470, est dissous el reste en dissolution pendant
une heore ; on le séche ensuite et 'on mesure sa radioacti-
vité initiale par la méthode électrique. On trouve gne le
rayonnement initial total est égal a la fraction 0,3 du
rayonnement total limite, Si 'on fait {a mesure de 'inten-
sité du rayonnement en recouvrant la substance active d'un
écran d’aluminium de 0™™ 01 d’épaisseur, on irouve que
le rayonnement initial qui lraverse cet écran n’est gue la
fraction 0,17 du rayonnement limite traversant le méme
écran.

Quand le sel est resté en dissolation pendant 13 jours,
on trouve pour le rayonnement initial total la fraction 0,22
du rayonnement limite total et pour le rayonnement qui
~traverse 0™%, 01 d’aluminium la fraction 0,13 du rayon-
nement limite,
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Dans les deux cas le rapport du rayonnem :nt initial
aprés dissolution au rayonnement limite est de 1,7 fois
plus grand pour le rayonnement total que pourle rayon-
nement qui traverse o™™, 01 d’aluminium.

11 faut d'ailleurs remarquer que, en séchani le prodait
apreés dissolution, on ne peut éviter une période de temps

“pendant laquelle le produit se trouve dun état mal défini,
ni entiérement solide, ni entiérement liquide. On ne peut
non plus éviter de chanfler le produit pour enlever I'ecau
raptdement.

Pour ces deux raisons il n’est guére possible de déter-
miner la vraie activité initiale da produit qui passe de
I'état disseus & l'état solide. Dans les expériences qui
viennent d’étre cilées des quantités égales de substances

Fig. 3.
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radiantes étalent dissoutes dans la méme quantité d’eau,
et ensuite les dissolutions élaient évaporées i sec dans des
conditions aussi identiques que possible et sans chauffer
au-dessus de 120" ou 130",

J'ai étudié la loi suivant laquelle augmente lacti-
vité d'un sel radifére solide, a partir du moment oit ce
sel est séché aprés dissolution, jusqu’au moment on 1!
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alteint son aclivilé limite. Dans les Tableaux qui suivent -
j'indique Uintensité du rayonnement I en fonclion du
temps, P'intensité limile élant supposée égale & 100, et le
temps élant compté & partic du moment ot le produit a
é1é séché. Le Tableau I (fig. 13, courbe 1) est relatif an
rayonnemeat total, Le Tableau il ( fig. 13, courbe I} est
relatif seulement anx rayons pénétrants (rayons qui ont
traversé 3 d’air et o™™, 01 d’aluminium),

TasLesc I TasLerv 1.
Temps. I Temps. 1.

o ... 21 o 1,3

£ jour....... 25 T Jour....... 19

3 » zM 3 » ... 43

5 » ... 6o 6 » ..., 6o
10 % ... 78 13 » .o 7
g » « ... 93 23 » ....... 86
33 » ... 100 o 171
67 » ... 100

Jai fait plusieurs autres séries de mesures du méme
genre, mais elles ne sont pas absolument en accord les
unes avec les autres, bien que le carvactére général des
courbes obtenues reste le méme. Il est difficile d’obtenir
des résultals bienréguliers. On peut cependant remarquer
que la reprise d’activité met plus d’un mois a se produire,
et que les rayons les plus pénétrants sont ceux qui soni
le plus profondément atieints par U'effet de la dissolution.

L’intensité initiale du rayonnement qui peut traverser
3@ d’air et 0™, o1 d'aluminium n’est que 1 pour 100 de
I'intensité limite, alors que Pintensité initiale du rayon-
nement total est 21 pour 100 du rayonnement total
limize, _

Un sel radifére, qui a é1é dissous et qui vienl d’étre
séché, posséde le méme pouvoir pour provoquer 'acti-
vité 1induite (et, par conséquent, laisse échapper au
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dehors autant d'émanation) qu’un échantilion du méme
sel qui, aprds avoir ¢é1é préparé 4 Pétat solide, est resté
dans cet ¢tat un temps suffisant pour atteindre la radio-
activité limite. L'activité radiante de ces deux produits est
pourtant extrémement dilférente; le premier est, par
_exemple, 5 fois moins actif que le second.

Variations d’activité des sels de radium par la
chaufle. — Quand on chaufle un composé radificre, ce
composé dégage de 'émanation ct perd de Vactivité. La
perte d’activité est d’autant plus grande quela chaufle est
a la fois plus intense et plus prolongée. Clest ainsi qu'en
chauffant un sel radifére pendant 1 heare & 130° on I
fait perdre 10 pour 100 de son rayonnement totai; an
contraire, une chauflfe de 10 minutes 4 4oo° ne produit
pas d’effet sensible. Une chauffe au rouge de quelques
heures de durée détruit 57 pour 100 du rayonnement
tolal.

La perte d’activité par la chauffe est pius importante
pour les rayons pénétrants que pour les rayons absor-
baliles. C’est ainsi qu’une chaufle de quelques heures de
durée détruit environ 57 pour 100 du rayonnement (otal,
mais la méme chauffe déiruit la  presque tolalité
(99 pour 100) du rayonnement qui est capable de tra-
verser 3™ d'air et o™, 1 d'alumintum. En maintenant
le chlorure de baryum radifére en fusion pendant quelques
heures (vers 800°), on déirait g8 pour o0 du rayonnement
capable de traverser o™, 3 d’aluminium. On peut dire
que les rayons pénétrants n’existent scnsiblement pas
aprés une chaufle forte et prolongée.

Quand un sel radifére a perdu une partie de son acti-
vité par la chaulffe, cette baisse d’activité ne persiste pas;
Pactivité du sel se régénére spontanément a la lempéra-
ture ordinaire et tend vers une certaine valeur limite.
J'al observé le fait fort curicux que cette limite est plus
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élevée que l'activité limite du sel avant la chaulle, du
moins eu est-il ainsi pour le chlorare., En voict des
exemples : un échantillon de chlorure de baryum radi-
fére qui, aprés avoir été préparé a I'état solide, a auleint
depuis longtemps son activité limite, poss¢de un rayon-
nement total représenté par le nombre 470, et un rayon-
nement capable de traverser o®", 01 d’alaminium, repré-
senté par le nombre 157. Cet échantillon est soumis i
vne chauffe au rouge pendant quelques heures. Deux
mots aprés la chauafle, il atleint une activité limile avec
un rayonnement total égal & Ggo, et un rayonnement a
travers 0™, 01 d’aluminium égal 4 227. Le rayounement
1otal et le rayonnement qui iraverse 'aluminium sent done

. . 6go 227 o~
angmentés respectivement dans le rapport 29 e, 22, Ces
470 156

denx rapports sont sensiblement égaux entre eux el égaunx
a 1,495,
Un échanlillon de chlorure de baryum radifére qui,

Fig. 15,
3
4§ > =
‘3 ‘}/’/
g ,
o 20 | 4o 6o
Jours

aprés avoir été préparé a I'état solide, a atteint 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
atleindre, quand 1l avait éié préparé a Pétat solide sans
avoir été notablement chauffé pendant ia dessiceation.

Fai étudié Ia lot de Paugmentation de Pactivité des
composés radiféres aprés la chauffe. Voici, & titre
d’exemple, les résultats de deux séries de mesures. Les
nombres des Tableaux I et I indiquent Pintensité du
rayonnement I en fonction du temps, l'intensité limite
étant supposée égale 4 100, et le temps étant compté a
partir de la fin de la chauffe. Le Tableau T (fig. 14,
courbe I) est relauif au rayonnement total d’un échan-
tillon de chlorure de baryum radifére. Le Tableau Il
(fig. 3, courbe II) est velalif au rayonnement pénétrant
d’un échantillon de sulfate de baryum radifére, car on me-
surait intensité du rayonnement qui traversait 3°™ d’air
et o™, 01 d'aluminium. Les deux produits ont subi une
chauffe au ronge cerise pendant = heures,

TasLeav L Tasreav I,
Tempa I. Temps. I.
o 16,2 o L. 0,8
0,6 jour.. .., 23,4 0,7 Jour . 13
| LI 27,4 1 "o 18
>, |2 T 338 L. » ..... ‘}.G,ff
3 » .. 16,3 6 S 46,2
3 » . 5% Lo .., 33,3
6 B, 67,5 13 noL. 6
Io B 81 ] B r,S
24 P .. 9 27 B e S
37 P L00 36 B a1
30 L. 43,)
57 v .. )
84 e 100

Jal 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
bien concordants.

L'elfet de la chaulle ne persisie pas gnand on dissout la
substance radiftre chauffée. De deux échantillons d’une
méme substance radifére d’activité 1800, l'un a été for-
tement chauflé, et son activité a été réduite par la chauffe
4 6vo. Les deux échantillons ayant été & ce moment dis-
sous et laissés en dissolulion pendant 20 heures, leurs
activités iniliales & I'étal solide ont été 46o pour le pro-
duit non chauffé et 420 pour celui chaullé; il n’y avait
done pas de différence considérable entre 'aclivité de ces
deux produits, Mais, si les deux produils ne restent pas
en dissolution un lemps suffisant, si, par exemple, on les
séche immédiatement aprés les avoir dissous, le prodait
non chauflé est beaucoup plus actif que le produit
chauflé; un certain temps est nécessaire pour que 1'état
de dissolution fasse disparaitre l'effet de la chaufle, Un
produit d’activité 3200 a é1é chauffé et n’avait plus aprés
la chaulle qu'une activité de 1030. Ce produit a é1¢ dis-
sous en méme temps qu'une portien du méme produit
non chauffée, et les deux portions ont été séchées immé-
diatement. L’activité initiale était de 14350 pour le pro-~
duit non chauffé et de 760 pour celui chaufté,

Pour les sels radiféres solides, le pouvoir de provoquer
la radioactivité induite est fortement influencé par la
chauffe. Pendant que l'on chauffe les composés radiféres,
ils dégagent plus d'émanation qu’a la température ordi-
naire ; mais, quand ils sont ensuite ramenés i la tempéra-
ture ordinaire, non seulement leur radioactivité est bien
inférieure & celle qu'ils avaient avant la chauffe, mais avssi
leur pouvoir activant est considérablement diminué. Pen-
dant le temps qui suit la chanffe, la radicactivité du pro-
duit va en augmentant et peut méme dépasser la valeur
primitive. Le pouvoir activant se vétablit aussi partielle-
ment; cependant, aprés une chauffe prolongée au rouge,
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la presque totalité du ponvoir aclivant se trouve suppri-
mée, sans étre susceptible dc reparaitre spontanément
avee le temps. On peat restituer au sel radifére son pou-
voir activant primitif en le dissolvant dans 'eauw ¢t en le
séchant & Iéluve & une température de 120° Il semble
~donc que la calcination ait pour clict de mettre le sel
dans un état physique particalier, dans lequel U'émana-
tion se dégage bien plus diffictlement que cela n’a lieu
pour e méme produit solide qui n'a pas &té chaaffé i
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
I"état physique qu’il avait avant la chauffe, il suffit de le
dissoudre ct de le sécher, sans le chauffer, au-dessus
de 150°.

Voici quelques exemples numériques a ce sujet :

Je désigne par a I'activité induite limite provoquée en
vase clos sur une lame de cuivre par un échantillon de
carbonale de baryum radifére d’activité 1600.

Posons poar le produit non chaaffé :

& = [00.
On wrouve :
1 jour apreés la chauffe ... ..., a—= 3,3
4 " P e a = 7,1
i0 » B i e e a = 15
20 n L, o= 15
37 » P e o= 1)

Laradioactivité du produit avait diminué de go pour 100
par la chauffe, mais, au bout d’un mois, elle avait déja
repris la valeur primitive.

Voict une expérience du mméme genre faite avec un chlo-
rure de baryum radifére d’activité 3000. Le pouvoir acti-
vant est déterminé de la méme fagon que dans Uexpérience
précédente.
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Pouvoir activant du produitnon chauaflé :

== }0Q,

Pouvoir activant du produitaprés une chauffe au rouge
de trois heures :

% jours aprés chauffe,, ... .. ..., .. . vy 3
3 » » N e 7,0
11 » » L T P 8,'),
18 » » e 8,2
Pouvoiractivant dv produit non chauffé qui
a été dissous, puis séché 2 150°........ g

Pouvoir activant du produit chaufllé qui a
¢té dissous, puis séché a 150°

.
-
o
%4

Interprétation théorique des causes des variations
d’activité des sels radiféres, aprés dissolution et apres
chawffe. — Les faits qui viennent d'éire exposés peuvent
etre, en partie, expliqués par la théorie d’aprés laquelle
le radium produit Vénergie sous forme d’émanation, celte
derniére se transformant ensuite en énergie de rayonne-
ment, Quand on dissout un sel de radium, I'émanation
qu'il produit se répand au dehors de la solution et pro-
voque la radioactivité en dehors de la sonrce dont elle
provient; lorsqu'on évapore la dissolution, le sel solide
obtenu est peu actif, car il ne contient que peu d’émana-
lion. Peu & peu Pémanation s’accumule dans le sel, dont
Pactivité augmente jusqu'a une valeur limite, qui est ob-
lenue 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 Beequerel. .

Lorsqu’on chauffe un sel de radium, le débit d’émana-
lion en dehors du sel est fortement angmentsé, et les phé-
noménes de radioactivité induite sont plus intenses que
quand le sel esta la température ordinaire. Mais quand le
sel revient & latempérature ordinaire, il est épuisé, comme
dans le cas ot on I'avait dissous, il ne contient que peu
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d’émanation, 'aclivité est devenue trés faible. Peu & peu
Uémanation s'accumule de nouveau dans le sel solide et le
ravonnement va en augmentant.

On peut admettre que le radiam donne lieu 3 un débit
constant d’émanation, dont une parlie s’échappe a 'exté-
rieur, tandis que la partie restante est transformée, dansle
radium lui-méme, en rayons de Becquerel. Lorsque le
radium a ¢éié chauffé au rouge, il perd la plos grande
partie de son pouvoir d’activation; autrement dit, te débit
d’émanation i Vextéricur est diminué. Par suite, la pro-
portion d’émanation utilisée dans le radium lui-méme doit
étre plus forte, et le produil atteint une radioactivilé
limite plus élevée.

On peut se proposer d’¢tablir théoriquement la loi de
laugmentation de Vactivité d’un sel radifire solide qui a
é1é dissous ou qui a été chauffé. Nous admetirons que
Pintensité du rayonnement du radium est, a chaque in-
stant, proportionnelle a la quantité d’émanation g pré-
sente dans le radium. Nous savons que D'émanation se

détruit spontanément suivant une loi telle que Pon ait

y @
chaque instant,

(1) q zqwﬂg

7o élant la quantité d'émanation & lorigine du temps, et
b la constante de temps égale a 4,97 < 10% sec.

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

A _ o

de 776 T Ty

ety par suile, d P'état d’équilibre, le radiem contiendrait
C.

e
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une certaine quantité d’émanation Q telle que Von ait

_Q

et le rayonnement du radium serait alors proportionnel
a Q.

Supposons qu’on mette le radium dans des condilions
ol 1l perd de 'émanation au dehors; c'est ce que l'on
peut_oblenir en dissolvant le compeosé radifére ou en le
chauffant. L'équilibre sera troublé et 'activité du radium
diminuera. Mais aussildt que la cause de la perte d’éma-
nalion a été supprimée (le corps est revenu a I'état solide,
ou bien on a cessé¢ de chauffer), 'émanation s'accamule
a nouveau dans le radium, et nous avons une période,
pendant laquelle le débit A 'emporte sur la vitesse de

destruclion % On a alors

dg __9_Q—gq
it ] )
d’on
S Q-g)=—~ 277,
L
(3) Q—g=(Q—~g)e Y

g, 6taut la quantilé d’émanation présente dans le radium
au temps £ = 0.

D’aprés la formule (3) I'excés de Ja quantité d'éma-
nation Q que le radium contient & I'état d’équilibre sur la
quantité g qu'il contient 3 un moment donné, décroit en
fonction du temps suivant une loi exponentielle qui est la
loi méme de la disparition spontanée de I’émanation. Le
raycnnement du radium étant d’ailleurs proportionnel &
la quantité d’émanation, l'excés de I'intensité du rayon-
nement limite sur lintensité actuelle doit décroitre en
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fonclion du Lemps suivant cctte méme loi; cet exeés doit
donc diminuer de moitié en { jours environ.

La théorie qui précéde est incompléte, puisgu’on a
négligé la perte d’émanation par débit & extérieur. il est,
d'ailleurs, difficile de savoir comment celle-ci intervient
en fonciion du temps. En comparant les résultats de I'ex-
périence 4 ceux de cette théerie incompléte, on ne trouve
pas un accord satisfaisant; on retire cependant la convie-
tion que la théorie en question contient une part de vériié.
La lot d’apres laquelle Pexcés de Pactivité limite sur
Pactivité actuelle diminuc de moitié en 4 jours représente,
avee une certaine approximation, la marche de Ja reprise
dactivité aprés chaufle pendant une dizaine de jours. Dans
le cas de la reprise d’activité apres dissolution cette méme
loi semble convenir A peu prés pendant une certaine pé-
riode de temps, qui commence deux ou trois jonrs apres
la dessiccation du produit et se poursuit pendant 10 &
13 jours. Les phénoménes sont d’ailleurs complexes; la
théorie indiquée n’explique pas pourquoi les rayons pé-
nétrants sont supprimés en plus forte proporiion que les
rayons absorbables.

NATURE ET CAUSE DES PHENOMENES DE RADIOACTIVITE.

Dés le début des recherches sur les corps radioactifs,
et alors que les propriétés de ces corps étarent encorc a
peine connues, la spontanéité de leur rayonnement s’est
posée comme un probléme, ayant pour les physiciens le
plus grand intérét. Aunjourd’hui, nous sommes plus
avancés an point de voue de la connaissance des corps

radioactifs, et nous savons isoler un corps radioactif

d'une trés grande puissance, le radiam. L'utilisalion des
propriétés remarquables du radium a permis de faire une
¢tude approfondie des rayons émis par les corps radio-

N
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actifs; les divers groupes de rayons qui ont été étudiés
jusqu'ici présentent des analogies avec les groupes de
rayons qui existent dans les tubes de Crookes : rayons
cathodiques, rayons Rontgen, rayons canaux. Ce sont
encore les mémes groupes de rayons que l'on retrouve
dans le rayonnement secondaire produit par les rayons
Rontgen (1), et dans le rayonnement des corps qui ont
acquis la radioactivité induite,

Mais si la pature dun rayonnement est actuellement
mieux connue, la canse de la radioaclivité spontanée reste
mysiérieuse, 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'éaergie. Le débit d’éner-
gie auquel ils donnent lieu nous est révélé parle rayon-
nement de Becquerel, par les effets chimiques et lumineux
et par le dégagement continu de chaleur.

On s'est souvent demandé si !'énergie est créée dans

les corps radicactifs eux-mémes ou bien si elle est em-

pruntée par ces corps & des sources extérieures. Aucune
des nombreuses hypothéses, qui résultent de ces deux
maniéres de voir, n’a encore recu de confirmation expéri-
mentale.

On peut supposer que U'énergie radioactive a été em-
magasinée aniérieurement 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 a une transformation de
Ja nature méme de Patome du corps radiant qui serait en
voie d’évolution; le fait que le radium dégage de la cha-
leur d’'une maniére continue plaide en faveur de cette
hypothése. On peut supposer que la transformation est

(1) SaaxAc, Thése de doctorat, — CURIE el Saaxac, Comples ren-

“dus, avril 1goo..
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accompagnée d'une perte de poids el d’'une émission de
particules matérielles qui constitue le rayonnement. La
source d'énergie peut encore étre cherchée dans I'énergie
de gravitation. Enfin, on peut imaginer que I'espace
est constamment lraversé par des rayonnements encore
inconnus qui sont arrétés & leur passage au travers
des corps radioactifs et transformés en énergie radio-
aclive.

Bien des raisons sont & invequer pour et contre ces
diverses maniéres de voir, et le plus souvent les essais de
vérification expérimentale des conséquences de ces hypo-
théses ont donné des résultats négalifs. L'énergie radio-
active de 'uranium et du radium ne semble pas jusqu’ici
s’épuiser n1 méme éprouver unc variation appréciable
avec le temps. Demarcay a examiné au spectroscope un
échantillon de chlorure de radium pur & 5 mois d’'inter-
valle; il n'a observé aucun changement dans le spectre au
bout de ces 5 mois. La raie principale du baryum qui se
voyail dans le spectre et indiquait la présence du baryum
a ’état de trace, ne s’était pas renforcée pendant inter-
valle de temps considéré; le radium ne s’était donc pas
transformé en baryum d'une maniére sensible.

Les variations de poids signalées par M. Heydweiller
pour les composés de radium (*) ne peuvent pas encore
étre considérées comme un fait établi.

MM. Elster et Geitel ont trouvé que la radioactivité de
Puranium n’est pas changée au fond d’'un puits de mine
de 830™ de profondenr; une couche de terre de cette
épaisseur ne modifierait donc pas le rayonnement primaire
hypothélique qui provoquerait Ja radioactivité de 1'ura-
alum,

Nous avons mesuré la radioactivité de uranium a midi
el & minuil, pensant que si le rayonnement primaire hy-

(') HEYDWEILLER, Physik. Zeitschr., octobre 1902,
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pothétique avait sa source dans le soleil, il pourrait ére
cn partie absorbé en traversant la Lerre. L'expérience n’a

L donné aucune différence pour les deux mesures,

* Les recherches les plus récentes sont favorables & I'hy-
pothése d’une transformation atomique da radium. Cette
hypothése a été émise dés le début des recherches sur la

/ radioactivité "(1); elle a été franchement adopiée par
M. Rutherford qui a admis que I'émanation duradium est

j un gaz matériel qui est un des produits de la désagréga-

J lion de l’atome_ du radium (2). Les expériences récentes de
MM. Ramsay et Soddytendent & prouver que Vémanation
est un gaz instable qui se détruit en donnant lieu & unepro-
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 pohrrait peut-étre
avoir son origine dans une transformation de l'atome.

Rappelons enfin que les substances radioactives nou-
velles se trouvent tonjours dans les minerais d'urane; nous
avons vainement cherché du radium dans le baryum du
commerce (voir page 46). La préseace du radium semble

-~ donc lide & celle de Yuranium. Les minerais d’urane con-

ST

tiennent d’ailleurs de Pargon et de ’hélium, et cette coin-
cidence n’est probablement pas non plus due au hasard.
La présence simultanée de ces divers corps dans les
mémes minerais fait songer gue la présence des uns est
peut-8tre nécessaire pour la formation des autres.

Il est toutefois nécessaire de remarquer que les faits
gui viennent & Pappui de 'idée d’une transformation ato-
mique du radium peuvent aussi recevoir une interpréta-
uon différente. Au lieu d’admettre que 'atome de radium
s¢ transforme, on pourrait admettre que cet atome est lui-
méme stable, mais qu'il agit sur le milieu qui entoure

(') M= Cunig, Reyue générale des Sciences, 30 janvier 18gg.
(*) RUTHERFORD et Sopdy, Phil, Mag., mai 1903,
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(atomes matériels voisins ou éther du vide), de manidre &
donner lieu 4 des transformations atomiques. Cette hypo-
thése conduit tout aussi bien a admettre la possibilité de
la transformation des éléments, mais le radium lui-méme
ne serait plus alors un élément cn voie.de destruction.

s e 2
HAUR
L E ey

FIN.






“

" TABLE DES MATIERES.

S
" j'* }
i F P
L P it 5. gl - e
»r“‘[
)
>‘.—f’
’ f,} o -

L Pages,
INTRODUCTION .. oo i e e e e 1
Historique. .. .. e e e 3

L. =~ Radivactivité de "uranium et du thorium.

Minéraux radicactifs.
Rayons de Beequerel ................ e e fs
Mesure de Pintensité da rayonnement. ........ e R 8
Radioactivité des composés d'uranium et de thorium............ 1
La radioactivité atomique est-ellec un phénoméne général?.. ..., 1=
Minéraux radioactifs............. s e e 1y
II. — Les nouvelles substances radioactives.
Méthode de recherches....... e et ae e ieea 29
Polonium, radium, actinium .......... et R

Spectre duradiom . ...t s e e e sea. 20
Extraction des substances radioaclives nouvelles................ 22

4
Polonium...... ... ovieiaiii i iinntn et - 1
Préparation du chlorure de radivm pur.............. - 14
Détermination du poids atomique du radiam . ............coont. o
Caractércs dessels de Taditm «oy i e icie e iienerennreraas 40
Frsetionnement du chlorure de baryum ordinaire...... e LA

II[. — Rayonnement des nouvelles substances radioactives.

Procédés d’étude du rayonnement ........vooviveasivnnesaanene 47
Energie du Tayonnement. ...eoeevieiier it iniionnernvannennnnss 43
Nature complexe du rayonnement..........oceueeenen.naansenen g



124 M. CURIE.

Pages,
Action du champ magnétique.................................. 51
Rayons ddviables §.. e
Charge des rayons dévaables ;3 T
Action du champ électrique sur leés rayons {3 du radmm.. B i )
Rapport de la charge 4 la masse pour unc. partmule chargée né-

gativement, émise par le radiom. ... .cciiiiiaiiiiiiiiea e 63
Action dio champ magnétique sur les rayons ®.c.oevrveencuins. oo 66
Action du champ magnélique sur les rayons des autres subsiances '

TRALOHCLIVES o v e vuevnvrvnnn serisncsnosvvrsntsasacans-van w08
Proportion des rayons déviables B dans le rayonnement du radlum. 68
Pouvoir pénétrant du rayonnement des corps radioactifs........ 73
Action ionisante des rayons du radium sur les liquides isolanis.. go
Divers effets et applications de I'action ionisante des rayoans ¢mis

par les substances radioactives..ve v e e i iiiiiaiiaiiiiis 03
Effels du fluorescence, effets lamineux ....cvviiveeiniiiiiiineas g3
Dégagement de chaleur par les sels de radium..................0 o8
Effcts chimiques produits par les nouvelles substances radio-

actives. ColorationS . v rerriiriairrrivrercarnnnaniairne neas 102
Dégagement de gaz en présence des sels de 1adlum NP 1)
Production de thermolumingscence . suvvveiesarraessns soriryee 103
Radiographies. .. cveuviiiiiiraneninas o v ciinens seviannneees 106
Effets physiologiques................. .. T 2}
Action de la températuve sur le rayonnement....... e 109

IV. — La radicactivité induite.
Communication de la radioactivité & des substances primitivement

inaclives. ... .o cvevunnanennn thrrrum et e Ceiaen ee sea ILII
Activation en enceinte fermée..... .......... PP £ &
Role des gaz dans les phenomenes de rad:oactwue induite. Ema-

1T 18 T3 + T ceviian Chretisaeetr e 11
Désactivation & Pair libre des corps sohdea ACtives. ... ...l ves 116
Désactivation en enceinte close. Vitesse de dcstructwn de I'éma-

1 1) 1 S . §
Nature des émanations. e aaeana O 3 1
Variations d’activité des hqmdes activés et des solutions radiféres, 122
Théorie de 1a radioactivit ... vvveerovernre coeverenranaereess 123
Autre forme de la radmactmté induite....ooviveiieinnieadee 120
Radioaclivité induite & évolution lente........o.uvivvniniiiane, 126
Radioactivité induite sur des subslances qui séjournent en disso-

lution avec le radinm.. e ieniieiii ittt iniieatiniarenes 127
Dissémination des | oussiéres radioactives et radioactivité induite

du faboratoive.............. R |

tdr

Activation en dehors de V'action des substances radioactives.....



-

L ECHYRCHES SUR LES SUBSTANCES RADIOACTIVES. BH)

Pages.
Variations d’activité¢ des corps radioactifs. Effels do disselution .. 13s

Variations d’aclivité des sels de radiua par la chauffe........... 19
Interprétation théorique des causes de variation d’activité des sels
radiféres aprés dissolution et aprés chauffe..... ..

Nature et cause des phénoménes de radioactivite. ..,

'

e
ﬁ_'-'ro:—';c-- I
PR I -

P et
F '.. .

YIN DE LA TABLE DES MATIERES.



PARIS, — IMPRIMERIE GAUTHIER-VILLARS.

34200 Quai des Grands-Augusting, 53,




