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LE JOURNAL DE PHYSIQUE

ET

LE RADIUM

SUR L'AGCROISSEMENT DU DEBIT DE CHALEUR
DES SELS DE RADIUM PAR FORMATION DE POLONIUM

par Mme Pigrre CURIE el M. D.-K. YOVANOVITCH

Sommaire. — Le débil calorifique d'un sel de radium anciennemenl préparé a éte
comparé a celui d’'un sel de préparvation récenlte, ¢l la comparaison de ces deux quan-
lités de radium a éLé faile par la mesure du rayonnement v. On constale, conformément
aux prévisions théoriques, que le débil calorifique, & quantité de radium égale, a subi en
16,73 ans un accroissement de 11 pour 100 attribuable a la formalion de poloninm. par
Pintermédiaire de RaD et RaE. On en conclul que celle formation s'est poursuivie d'une
manierc normale dans le milieu formé par le chlorore de radium pur.

Un sel de radium qui, aprés sa préparation, a atteint, en un mois environ. un éuilibre
adioactid entre le radium et ses descendants a évolution rapide : radon, Ra.\, RaB, RaC,
émel (qualres groupes de rayons a; le débit correspondant de chaleur A est égal 4 123.6 calo-
ries par gramme de radium el heure (). Un cinquiéme groupe de rayons a apparait ens<uile
progressivement en raison de la formation de polonium par 'intermdédiaire de RaD et Rak.
On peut calculer I'accroissement du débit de chaleur it & celle cause. Si ee débil esl
proportionnel & I'énergie cinétique des rayons a et si le nombre de rayons dans chaque
groupe est le méme a l'élat de régime, le débit de régime A’ du au polonium <erait & A
comme v*; est & S =0 + v} - v% 4 v, ollvy, vy, vy, v, sont les vilesses d'émission
des qualre premiers groupes, el vy, celle du groupe du polonium. Déduisant S des mesures
de Rutherford el Robinson (?) et prenant vy = 1,593 >< 10? em:s d’apres Ircne Curie (3),
on {rouve A’ = 27 4 calorics par heure pour le polonium en équilibre avee un gramme de
radium. Une aulre méthode consisle & admettre que 1'énergic cinélique est proportionnelle
A p23, ol p est le parcours des rayons. On obtient ainsi pour A une valeur dégale A
0,2204 >< 123,06 cal:h, soit 27,24 cal:h. Ce nombre est peu différent du précédent: que
nous conserverons de préférence, pour ne pas faire intervenir Uincerlitude sur la définition
«u parcours.

L'évolution de Po a partir de Ra en fonction du temps £ peul seramener a un prohléme
«le trois corps Ra, RaD el Po, en négligeant les termes intermédiaires, dontles périodes sont
courles par rapport & celles considérées. Désignons par Ay, ks, 4, les constantes radioactives
de Ra, RaD, et Po; par R et P, les nombres d’atomes de radium el de polonium au femps £
la théorie dex transformations radioactives nous apprend ue

P . ) N [{[ ,1 + e—-(‘/.-:—?n t _I_ e
T (he — ~y) (hg — ) (hy — Ag) (hg — 1) (hy— 13) (ha — 7y)

(") Rrvuecrorn eb Ropivsov, Phil. Mag., 1. 25 (1913), p. 312.
(%) Rurnerreogn et Roensos, Phil. Mag., 1. 28 (1914, p. 552,
(3) Inkxe Crmie, C. R., 1. 175 (1922), p. 220,
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Négligcanl 7y, par rapport & x;, on trouve

), \ B n Ay —n -
_A—g—f—) e he 1 — - h — e—(e—tyl 4 __2_# et |;
Ay R )\g — Ay B hy — Ao Ky — )y _

A T4 P
— =i X e
AT 1236 W1t

Pour le caleul numérique, on a admis (ue les périodes de Ra, RaD et Po sont 1 600 ans,
16 ans et 139,5 jours ().
On obtient alors, exprimant le temps en années

!

% — 0,224 [1 — 1,024 @—00129¢ 4 0,024 e~1,8141),

formule qui se réduit a ses deux premiers termes, pour une valeur suffisante de ¢

Nous avons pucomparer la théorie ci-dessus a 'expéricnce dans les conditions suivantes :
['un de nous a préparc en aotil 1907 une ampoule contenant du chlorure de radium soigneu-
sement purifié, pris sur I'échantillon qui avait servi a la détermination du poids atomique
du radium ().

La séparation des corps D, E el F par I'hydrogene sulfuré avait eu licu en juillet 1906
el, un an aprés, les petites quailités reformées de ces corps onl été éliminées lors des
nombreuses cristallisations en solution chlorhydrique trés acide. Une partie du sel ainsi
purifié (19,4 mg Ra) a été enfermée dans une ampoule qui est conservée au Laboratoire
Curie a titre d’étalon sous la désignation A 23, et dont I'dge, au point de vue de la forma-
tion des corps D, E et F est compté a partir d’aotit 1907.

" En avril 1924, le rayonnement vy de cette ampoule et son débit de chaleur ont été
comparés a ceux de I'étalon secondaire E.S.19, préparé pour la Belgique par la Commis-
sion des Etalons. D’aprés les conditions de purification du sel utilisé pour cet étalon, on
pouvait lui assigner un dge de quelques mois aun an, de sorte que le rapport A’/A ne devait
guére dépasser 0,005, alors que sa valeur pour A 23 (dge 16,75 ans) était 0,112. La compa-
raison des rayonnements y (9’ pour A23, J pour E.S.19) a donné le résultat :

7 = 1,120.

Les rayons y utilisés sont ccux de RaC. La comparaison n’est pas influencée par la
présence des corps D, E et F qui ne donnent pas de rayons y assez pénétrants pour inter-
venir dans les mesures faites au travers de 1 cm de plomb. Ce point a fait 1'objet d'une
vérification récente (®). Par conséquent, le rapport ci-dessus mesure sans ambiguité le
rapport des (quantités de radium dans les deux ampoules.

La comparaison des débits calorifiques a été faite par I'un de nous dans un calorimétre
constroit et étudi¢ par lui (*). Ce calorimeétre est trés peu absorbant, de sorte que la part
des rayons B et v, toujours beaucoup plus faible cue celle des rayons a au point de vue de
la chaleur dégagée, s’y trouve particulierement réduite. On peut donc négliger I'effet calori-
fique (es rayons § et v des corps D, Eet F dans A23, tandis que 'effet des rayons 8 et v de RaB

" el RaC est proportionnel & la quantité de radium. L’altération relative du débit de chaleur
peut donc ¢étre attribuée a la formation de polonium uniquement. L'expérience a donné,
pour Pampoule ancienne et ampoule récente, des débits Q' et Q tels que

0 _
.= how,

(1) Ces périodes sont celles actuellement admises, sauf la période que nous indiquons d’apres le travai
récent tres étendu de M!'e Maracineanu, Thése de Doctorat, Paris, 1924. ’

(®) Mme P, Cerie, Le Radium, t. 4 (1907), p. 313.

(%) Inkxe Crrie et C. Cuamig, Journ. de Phys., t. 5 (1924), p. 238.

(4) D.-K. Yovazoviren, C. R., L. 479 (1924), p. 163.
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d’ou, pour l'augmentation relative du débit de Pampoule ancienne,

1,120

A A
Or, on a vu plus haut que le rapport d’augmentation absolue ——i—— prévu par le calcul est

17112 pour A23 et que pour E.S.19 il est compris entre 1 et 4,008. Par suite, la valeur
prévue pour s est comprise entre 1,142 et 1,107, en bon accord avec 'expérience.

Une deuxiéme comparaison a pu étre faite en aotit 1924, entre A 23 et une ampoule de
radium notée 921, contenant du chlorure de radium spécialement purifié; I'origine d’accu-
mulalion des corps D, E et F, parfaitement définie, est fixée au 28 mai 1924 (*). On a obtenu

en ce cas
J , 0
5= 1,425 6:1,293
1,423
s observé i3 9; — 1,102
s caleulé = 1,113.

L'éeart de ces valeurs est 1 pour 100.

Lex expériences ici déerites sont en accord avec la théorie en ce qui concerne la loi de
formation du polonium, les valeurs admises pour les constantes radioactives et la propor-
tionnalité du débit calorifique & I'énergie cinétique des rayons a. Elles prouvent aussi que
la formation de RaD ct de polonium ne subit aucune altération importante dans le milieu
form¢ par le chlorure de radium pur (?). Le maximum du débit calorifique doit avoir lieu
en 110 ans environ.

On pourrait tenter de controler par cette voie la valeur de la période I de RaD. Si
celle-ci était égale & vingt ans, la valeur prévuc pour s dans la seconde expérience
serail 1,097 et concorderait mieux avec la valeur observée. D’autre part, I'observation
directe de la décroissance de RaD conduirait & une période supérieure a 16 ans (*) & moins
que la maticre utiliséc ne contienne comme impureté un radioélément & vie longue. Pour
‘que la mesure de s permette de fixerla valeur de 7 & un an preés, il faudrait atteindre sur
cette mesure la précision de 0,2 pour 100, tandis que la précision présumée est 0,3
pour 100 a 1 pour 100.

(!) Nous devons la préparation de cette ampoule & I'obligeance de M. Leemans, direcleur de 1'Usine du
Radium d'Oolen.

(®) S. Russewn et J. Cuanwick onl signalé un déficit important (plus de 60 pour 100) par rapport aux
prévisions sur la quantité de polonium extrait de sels de radinum d'un age connu. D’aprés nos résultats, un
déticit réel de cet ordre est improbable et il doit s'agir d'un défaut d’extraction ou d’évaluation. [Phil. Mag.
t. 27 (191%), p. 1121 .

(*) 11 ’agil de mesures sur lesquelles il a été fail une publication en 1910 [Mme Curie. Le Radium, t. 8
(1911), p. 353] et qui onl été poursuivies jusqu'a présent.

Manuseril recu le 22 janvier 1925.




