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Sur la mesure de la constante de ’émanation du radium

Par M= P, CURIE

[Faculte des Sciences de Daris].

Lavitesse de destraction de P'émanation du radium
adejie ¢t Tobjet de plusicurs déterminations. Voici
les valeurs qui ont ¢t¢ indigudes pour la période T de
diminution de moitié¢ '

P. Curice . T=="5.99 jours.

Rutherford et Soddy. . o 0.7
Bumstead ¢t Wheeler. »  0.88
Sackur. . . . ... » 5.86 »
Rimelin., . . . . . 0. TH

P. Curie mesurait & des intervalles de temps con-
venables lionisation produite dans un appareil de
mesures par une certaine quantit¢ d'émanation con-
lenue en vase clos, et agissant, soit par son ravonne-
ment total, soit par le rayonnement pénétranl.
MM. Rutherford et Soddy conservaient 1'¢manation
dans une ¢prouvette graduée et en prenaient de temps
en temps un volume déterminé qu'ils introduisaient
dans ["apparcil de mesure; cette méme méthode a été
utilisée par M. Sackur. M. Riimelin partageait une
certaine quantité d'émanation en deux portions dans
un rapporl connu, cl mesurait, aprés des intervalles de
temps différents, activité de chaque portion 5 I'éma-
nation ¢lait transportée dans apparcil de mesures
par un courant de vapeur d'eau qui entrainail dans
un gazomeétre & cau, dolr elle était aspirée dans la
chambre d'ionisation. Les nombres obtenus pour la
période T par les différents expérimentateurs laissent
subsister une incertitude de quelques pour 100 sur la
valeur de cette période. et il paraissait désirable de
connaitre plus exactement une constante aussi impor-
tante. Jai entrepris dans ce hut plasicurs ~éries de
mesares, dont les résultats sont indiques dans ce
mémoire.

La méthode utilisée ¢tait celle de P. Cuarie qui con-
siste &4 observer

dans un recipient ahsolnment étanche. Cetr o

Factivité de P'émanation enfermdée
thende
offre plus de sécurité que les méthodes qui necessitent
un transport de Fémanation d'un vase dans un aultre
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les causes d'errcur quis résultent da transport sonl
augmentées avee e dispositil de M. Rinmelin par
l'usage du gazometre acau; 'émanation avanl une
solubilité appréciable (cocflicient de solubilité environ
0,5 i la température ordinaire), il doit se produire
une perte d’émanation (ui n’est pas négligeable pour
des expéricnces précises.,

Le rayonnement mesuré ¢tait, soit Ie rayonnement
pénétrant, soit le rayonnement total. L’appareil
utilisé pour Ja mesure du rayonnement pénétrant est
représenté dans la figure 1 il est teés analogue &

=
JSo/ Electrométre
— Batterie
~=H
weadd
Ebonite
Fig. 1.

Pappareil primitif de o Curie, L'émanation est con-
tenue dans un tube de verre seellé, placé & lintévione
d'un tube daluminium
ilectrode
relie s ane hatterie de petits accnmultenrs: Parma-

dernier lorme

centrale d'un condensateur et se trouve

minee @ ce

ture extericure du condensateur <t 1 S eetro-

metee, One mesure e coneant de <atiratien obienn

dans Lo chambre doni~ation extérione o 0 he )
cmatation s la methode est dite -
lrodes eviericures.
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Dans d'autres expériences. on mesurait 'ionisation
produite a l'intérieur d'un récipient par 1'émanation
gui v était contenue. Cette méthode est celle des élec-
trodes inteérieures. Liappareil utilisé est un conden-
sateur & gaz de modéle courant (lig. 2). La boite de

Electrométre

Batterre

ce condensateur est munie de deux tubes de dégage-
ment étroits, dont I'un se termine par un manométre
tronqué de tres petit volume, tandis que I'autre sert
de tube de communication. L’opération préliminaire
consiste A faire le vide dans le condensateur et &
fermer le tube de communication & la lampe. On
laisse ensuite appareil en observation pendant quel-
(ues jours pour vérifier quiil est étanche. On aspire
alors dans le condensateur une quantité convenable
d’émanation contenue dans de I'air see, on finit de
rempliv avee de T'air sec jusqu'd ce que la pression
devienne sensiblement égale & la pression atmosphé-
rique et l'on ferme & lalampe le tube quia servi pour
Paspiration. L'appareil est alors prét pour une scérie
de mesures,

Les mesures Claient effectudes au moven d'un
quartz piczo-clectrique. Ce dispositit permet d’effectuer
des exprorienees de longue durde sur un rasonnement
d'intensite deeroissante. toutes les mesures étant abso-
lument comparables eatre elles sans que T'on ait
Sinquidter de faosensibilité de Télectrometre et de
fccapacite Shoeigue de Tappareil de mesares,

h vonees par Le méthode des elec-
trodes o v e o inlérienres se prolonzeait de
200050 Jours. les mesures ¢lant Laites 2énéralement
une ou deux fois par jour. Le maximum de intensite

du courant est atteint 3 heures aprés le moment ol
I'émunation a éLé aspirée dans le condersateur; tou-
tefois la loi exponentielle pour la diminution de
l'intensité ne semble parfaitement établie que
21} heures aprés l'aspiration. J'ai cru conslater en
particulier que dans mes expériences a électrodes
intérieures. le courant, aprés avoir atteint le maximum,
décroit de plus en plus vite entre ¢=35 heures et
t=20 heures, le temps étant compté depuis I'instant
ot I'émanation a ¢té introduite dans 'appareil; mais
a partir de {=20 heures, la vitesse de baisse devient
un peu moins grande, et prend un régime constant
qui se maintient ensuite pendant plus de 20 jours. Si
donc on construit la courbe qui représente le loga-
rithme de D'intensité en fonction du temps, cette
courbe présenteun point d’inflexion entre {=4heurcs
et t= 20 heures. Ce point d’inflexion, dont I'existence
n’est pas prévue par la théorie, est peu marqué, ct il
est difficile d’étre tout i fait affirmatif & son sujet,
cependant je l'ai observé plusieurs fois; la pente -
moyenne de la courbe entre 4 heures et 20 heures
correspondait & une diminution du logarithme décimal
par heure ¢=—10. 00345, tandis (ue la pente régu-
liere qui représente la décroissance de I'émanation
entre 1 jour et 50 jours correspond & la valeur
a=10.00326. La netteté du point d'inflexion pour-
rait dépendre des dimensions de la chambre d'ionisa-
tion. Ces dimensions étaient les suivantes :

Diamétre intérieur du cylindre : 6,7 cm.

Hauteur intéricure du cylindre ; 12,5 cm.

Yolume du condensateur : 440 cm? environ.

L'électrode intérieure de 3 mm de diamétre a une
longueur de 11,5 cm.

Dans toutes les expériences le courant de saturation
était toujours atteint; la différence de polentiel ¢tablie
entre les deux armatures du condensateur de mesures
élait de 800 volts.

Dans les expériences faites par la méthode des élec-
trodes intérieures, la masse de gaz soumise & I'effet
lonisant restait conslante; aucune correction n'était
donc nécessaire pour lenir compte de la variation de
la pression et de la température de l'air ambiant.
Mais dans les expériences fuites avee Vappareil a ¢lec-
trodes extéricures, la chambre d'ionisation n’était pas
close de manitre i étre étanche. L'ionisation produile
dans I'air contenu dans cette chambre par les rayons
pénétrants qui sortent du tube & émanation croil
avec la densité de I'air soumis a I'action des ravons:
elle pourrait ¢étre considérée comme proportionnelle &
celte densité. s'il élait certain que le pouvoir péné-
trant de tous les ravons utilisés ot suffisamment
erand. On aurail en ce cas :

i, - (I,,_ po L+t

i Btk wer

en désiznant par ¢ le courant mesurdé & la pression p
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et Ja température (. ct par i le courant rapporté & de production de radium E qui donne liew & une

une pression p, el une temperature £,. La correction  émission de rayons pénétrants. 1l est important de

< qui est A ajouter & i pour obtenir i, estalors donnée  s'assurer qu'd la fin de lintervalle de temps utilisé,

approximativement par la formule le rayonnement du radium E ne peat conteibuer

<= 0.0013 (160— )+ 0.0037 .(—1,) d"um- m.ami&re appréci:al)l? a ln.‘odu?rv le courant dans

: Pappareil de mesures. En effet ~i c¢e rayonnement

oit p est mesuré en mm de mercure: la valeur de . commencait & se faire sentir. la loi de déeroissance
géncralement faible, peut ce-

D] Og log 1
pel]dilllt ﬂ“.(,ll]dl(,‘ Jll\(lu a | I 9
l)Ou[' 100. 2'0\\ 0' eures

Cette correction est proba-
blement un peu trop forte, car
il est yraisemblable que par-
mi Jes ravons primaires cl

3.5

sccondaires il v en a de rela- \\

tivement absorbables: cepen- R .

dant I'expérience montre que

2 correction chanee trés e

1‘1 correction change trés peu 1.5 ) 30
, 0 des

Paspect des courbes obtenues, N
el qu'elle n'est pas susceptible )
de modifier les résultats. \ \

Une aulre correction est
considérer; c'est celle qui ré-

sulte de la radioactivité propre %

de  lappareil de mesures. _
Celle-ci  ¢lait  toujours tris vil \
i 1.0 \\

faible au début de I'expérience, Vi
par exemple 0,1 pour 100 du v
courant & mesurer; clle aug-

menlait d'importance & mesure \ ! K
que le courant du & I'émana- \N 1.5

tion allait en diminuant, ct N '& N

elle pouvait atteindre alors o Xi

pour 100 de la valeur & me- Xl

surer. Une séric de mesures 05 1,0
N

. - . . N
portait sur 50 jours environ. \
Quand on emploie le procédé

2,5

2,0

des dlectrodes extérieures, on \\

peut prolonger la durée de \ 0.5
I'expérience en employant une A

grande quantité d’¢manation, i

et cn réduisant au début I'in- )

tensité du rayonnement au \

moven d'un deran en plomb 0 100 200 300\ 40 500 peyces
¢pais qui enveloppe le tube - Temps \

il et que T'on enléve apris
20 jours. On conslate toufe-
fois qu'il 0’y w pas intéect o
prolonger les mesuresau deld de 50 jours. carlaloi  observie serait un peu plus lente que celle qui ca-
exponentielle simple se trouve altérée 3 partic de  ractérise 'émanation. la déformation pouvant ce-
cette cporques et la déeroissance du courant devient pendant ctee trop faible pour que Ton voie
deplus en plus Tentes Ce fait est div an devcloppe- - ment gque la loi n'est pas purement ovponuticlle.
ment progressit d'une radioactivité & evolution 1o~ 00 L o b e ation

(‘l‘lil‘t -

constilne e objoction inpor-
lente diftérente de eclle quine demande que 5 heures tante contee Vemploi de méthodes qui consistent
pour atteindre un équilibre de régime avee U'emana- mesurer Factiviteé de

I"émanation «n la Taissant dans
tion du radium: il v a formation de radium D suivie  le méme vase.

Jat élimine cette u]v'il‘d‘linu de la
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manicre suivante. Quand la série des mesures est
terminde, on chasse I'émanation du vase qui la con-
tient, on attend 2% heures pour laisser s'éteindre
la radioactivité induite & ¢volution rapide, et l'on
mesure alors le ravo..nement propre de 'appareil. Si
I'on opere avee des électrodes intéricures, le vase est
simplement le condensateur de mesures; si 'on
opeére avec des dlectrodes extérieures, ce vase est le
tube qui contenait I'émanation et (ui, aprds avoir
¢té vidé. doit ¢tre remis en place pour la vérification
A faire apres 2% beures. Dans les deux cas on constate
(ue lactivité obscrvée ainsi aprés une expérience de
25 jours est trés fuible et qu'elle ne saurait modifier
les résultats obtenus.

Chaque sirie de mesures a été représenlée par une
courbe, en porfant en obscisses le femps mesuré en
heares, et en ordonndes le loparithme décimal du
nombre (ui mesure le courant cn unités arbitraires.

Les courbes ainsi obtenues sont reproduites dans la
figure 5. Ce sont trés exactement des droites dont le
cocfficient angulaire @ (diminution du logarithme
décimal de I'intensité par heare) est indiqué dans le
tableau qui suit :

Tableau I: Electrodes intérieures.

Temps dohservation. a.
1 470 hcures 0.005279
1 n — 0003270 f
1l B0 — 0.005265 & " cg‘ ) ;’_‘33_5““"
13 W50 — 0.003280 -00527
v 580 — 0.003258 )

L’échelle relative & ces droites est indiguée sur la
figure en bas el & gauche.

Tableau II : Electrodes extérieures.

Temps d'observation. a.
VI 460 heures 0.005255
i 60— 0.003270 {1 moyeune
Vil 00 — 0.00324% ; —o
N 800 — 0.005255 | 0-00320
X 1050 — 0.003200

Les droites VI et Vil sont construiles & la menie
¢ehelle que celles du tableau précédent. Les droites VI,
INOX représentent des expériences de durée beaucoup
plus crande et sont construites & une échelle moitié
de L préecdente, indigquée sur 1o ficare en haut et a
droite. La concentration initial+ de 'édmanation dans
le tube était en ce cas plus crande. mais Tintensité
du ravonnement au dehors éait réduite par Femploi
d'un éeran de plomb qui entoueait 1+ tabe: lorsque
lintensite ftait devenue faibles on enlevait Fécran el
L'on continuait les mesures dus lo meme appareil. Le

raccord des deux parties de la droite obtenues avec
ct sans écran est indiqué sur la figure par une croix,
et I'on voit qu’il n’y a en ce point aucun changenient
de dircction. L’altération de la droite X & partir de
800 heures est due & 'apparition de la radioactivité
induite & évolution lente.

Dans les expériences du lablean 2 la concentration
iniliale de l'émanation était considérablement plus
grande que dans les expériences du tableau 1, le
rapport ¢tant de l'ordre de 10°. On remarque aussi
qu'an cours d’une expérience isolée la concentration
peut diminuer dans un rapport de 100 environ sans
que la loi exponentielle se trouve en défaut. De plus
le coefficient @ est sensiblement le méme dans toutes
les expériences, quelle que soit la concentration ini-
tiale dans Ies limites indiquées. 11 en résulte que la
loi de deslruction de I'émanation est indépendante de
la concentration de celle-ci dans de trés larges limites.

Ce fait est encore confirmé par les cxpériences
faites avec de I'émanation (rés concentrée (quantilé
maximum d’émanation pouvant étre fournic par un
décigramme de radium et contenuc dans un petit
tube de volume 0,1 mm?® enviren). La concentration
initiale en ce cas ¢tait 2 >< 10t fois plus grande
que dans les expériences avee électrodes intérieurcs,
ct cependant la loi de destruction ne parait pas alté-
rée. La droite XI représente une de ces expériences
avec a==0.00525.

La droite XII représente le résultat d'une séric de
mesures obtenues dans un appareil & électrodes inté-
rieures avec I'émanation restanle d'une expérience
faite précédemment dans I'appareil & électrodes exté-
ricures. La loi de destruction est toujours sensible-
ment la méme (¢ =10.00350). A la fin de cette séric
I'émanation ¢tait séparée du radium depuis 3 mois.

On voit d’aprts cela que la constante de I'émanation
est susceptible d'étre détermince avec une grande
précision par les deux méthodes employées, La
méthode des électrodes intérieures donne pour a des
valeurs plus concordantes et, en moyenne, légerement
supCrieurcs & celles fournies par l'autre méthode.
(Keart des movennes inférieur & 1 pour 100). La
méthode des électrodes intéricures. duns laquelle le
rayonnement de I'émanation intervient directement
coté de celui de la radioactivité induite, semble avoir
de ce chef un avantage sur celle des ¢lectrodes exté-
rieures, dans laquelle le rayonnement de la radioacti-
vité induite intervient seul; toutefois cette dernitre
méthode présente en revanche plus de séeurilé p.ree
quiil est certain qu'aucune fuite d’émanation ne peut
avoir licu.

Lathéorie montre d'ailleurs, que quelques heures
apres Uintroduction de U'émanation dans le récipicnt,
le rayonnement total ¢t le rayonnement pénétrant
sont tous les deux trés exactement proportionnels i
la quantité d’¢manation, et ddécroissent suivant la
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meme loi que celle-ci pendant intervalle de temps
utilisé dans les expériences.

Jai remarqud que les resaltats obtenus avee des élee-
trodes extéricures sont tres miluencés par I'état d'huo-
midit¢ de l'air qui contient I'émanation. Si.en parti-
culier, celle-ci st rizoureusement dezséchie, les
résultats sont trés irréguliers, A tel point que 'expé-
rience ne peut pas étre utilisée pour la détermination
de la constante. Ce phénoméne <Sexplique par les
conditions de dépot de la radioactivité induite dans le
tube qui contient I'émanation. Ce dépot se forme
dans le gaz et se dépose sur les parois du tube par un
phénomene de diffusion: celui-ci est fortement influencé
par les variations de la tempdérature ambiante qui
donnent licu & la production de remous dans la masse
gazeuse. Tout changement de distribution du dépot
actif peut se traduire par une variation de l'intensité
d’ionisation dans l'appareil qui utilise les rayons. Un
peut régulariser le phénoméne par deux procédés :
1o en utilisant un tube trés étroit, dans lequel le
dépot aclit atteint trés facilement la paroi et ne
séjournc pas dans le gaz; une telle expérience est
représentée par Ly droite VII; 20 en utilisant de 1air
trds humide dans lequel le dépot actif subit 1'action
de la pesanteur et atteint rapidement la paroi infé-
ricure; la droite VI représente une expérience faite
dans ces conditions.

On peut conclure qu'en adoptant la  valeur
a==0.005206, on obtiecnt la constante de 1'émanation
du radiam avec une errcur inférieure a 1 pour 100.
Daprés cette valeur de @ on trouve :

K =—=2.085 l()—"’—l =0.0075 —!———

sec. heure
0=4.796 10’

sec.
'l‘ 3:)"2’1' “)' SCC, ——=

155.2 heures
92.5% h, == 5.8 jours,

Pour controler les résultats des expériences qui
viennent d’¢tre  déerites, une logq-q q
autre méthode de détermination Y100

dispositif expirimental en tont point ~<emblable & celui
qui sert pour o mesure de la décroissanoe de éma-
nation par la méthode des ¢lectee rures
(He. 1), Liintensité du ravonnement. daaord  trees
faible, croit progressivement et tend vers une limite
déterminée; cette intensité est a chaque instant pro-
portionnelle & la radioactivilé induite formde dans le
scl. et celle-ci est elle-miéme proportionnelle i Ia
quantité d’émanation ¢ présente dans le sel apres le
temps ¢, & condition que ce temps soit supéricur &
quelques heures, et qu'un équilibre de régime entre
I'émanation et la radioactivité induite soit ¢tabli. La
quantité d'émanation 4 tend vers sa valeur limite ¢ |
suivant la loi

1=q, (1—e)

ol X est la con~tante de I'émanation.

Te— 1 _ p—it
7.

L'excés de lactivité limile sur lactlivité actuelle
déeroit done suivant la loi de destruction de 1'¢ma-
nation. Sil'on porte en abscisses le tlemps, et enordon-
nées [elogarithme de la différence (¢, —¢), les points
obtenus doivent sc placer sur une ligne droite dont
I'inclinaison permet de calculer la constante ).

Plusicurs expcériences faites duns ce hut ont donné
des résultats tout i fait conformes & la théoric. La
diminution du logarithme décimal de (¢, — ¢) pav
heure est trés exactement la méme que celle observée
sur les droites de la figure 5. Les nombres oblenus
dans trois expériences conséeutives sont :

0.00517 0.00526 0.00322

On adone

Lune des evpériences est représentée dans la
figure 4.

Cependant cette méthode ne semble pas suseeptible

de la constante % a dgalement
6té essayée. On étudinit I'ac-
croissement d'activité en fone-

—

///’I’)‘fﬁ_

_—

tion du temps pour un sel ra-

difere qui, aprés  avoir  ¢lé

ramend d son activité minimum,

a e enfermd en tube seellé.
Pour priver le sel de I'émana-
tion et du dépot actif. on le
025 25

dissout et 'on chasse 1'émana-
tion en Jaissant saccompliv la

destruction du dépot actif accu-
mulé. Ensuite la dissolation ost o 0

rapidement évaporée v osee. et
le <l introduit dans une
ampoule de verre dtroite. On mesure

est

le ravonne-
ment péndétrant de cette ampoule au moven d'un

300 400 500 600 heures

Fig. 4

d'une wussi ceande prdcision que Lo méthode de

mesures de lad I'enmation. ot pour
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celte raison les nombres obtenus n'ont pas ¢té uti-
lisés pour la détermination de la constante. L'erreur
commise sur l'intensité limite se fait sentir sur cha-
cune des différences ¢ . — ¢ ; les courbes obtenues
ne sont bien régulitres (ue sur un intervalle de & &
10 jours environ.

Lesvaleurs des fonetions e=» et | —e—* pour I'éma-

nation du radium ont ét¢ indiqudes par M. Kolowrat!
pour diverses valeurs de ¢, daus des tables construites
& cet effet. La valeur de ) qui a servi pour le calcul
est celle yui a ¢té déduite des déterminations décrites
ci-dessus.

[Reegu le 14 Février 1910.]




