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MÉMOIRES ORIGINAUX 

Sur la mesure de la constante de J’émanation du radium

Par Mme P. CURIE

[Faculté des Science de Paris].

La vitesse de destruction de l’émanation du radium
a déjà été l’objet de plusieurs déterminations. Boici

les valeurs qui ont été indiquées pour la période T de
diminution de moitié t.

P. Curie ...... T= 3.99 jours.
Rutherford et Soddy.. 3.71 »

Bumstead et Wheelcr. » 3.88 »

Sackur..... » 5.86 »

Rumelin ...... » 3.75 »

P. Curie mesurait à des intervalles de temps con-
venables 1 Ïonisation produite dans un appareil de

mesures par une certaine quantité d’émanation con-
tenue en valse clos, et agissant, soit par son rayonne-
ment total, soit par le rayonnement pénétrant.
MM. Rutherford et Soddy conservaient 1 émanation
dans une épronvetle graduée et un prenaient de temps
en temps un volume déterminé qu’ils introduisaient
dans l’appareil de nlesure; cette même méthode a étc
utilisée par M. Sackur. Il. Rümelin partageait une
certaine quantité d’émanation en acul portions dans
un rapport connu, et mesurait, après des intervalles de
temps différents, 1 activité de chaque portion ; l’éma-
nation était transportée dans l’appareil de mesures
par uii courant de vapeur d’eau (pli l’entraînait llaill·

un gazomètre al eau, d’où elle était aspirée dans la
chambre d’ionisation. Les nombres obtenus pour la

période T par les différents expérimentateurs laissent
subsister une incertitude dc quelques pour 100 sur la
valeur de cette période, et il paraissait désirable de

connaître plus exactement une constante aussi impor-
tante. J’ai entrepris dan, ce but plusieurs séries de
mesures, dont les résultats a0rlt indiques dans ce
mémoire.

La méthode utilisée était t-elle de P. Curie qui con-
sisle à observer l’activité de l’émanation enfermée

dans un recipient absolument étanche. Cette méthode

offre plus de sécurité que les méthodes qui necessitent
un (le l’émanation d’un vase dans un autre :

Ber. d. d. Chem. MEHN, Phil.

les causes d’erreur qui résultent du transport sont

augmentées avec le dispositif dc- M. Rumelin par

l’usage du gazomètre -t eau; l’émanation avant Ulle

solubilité appréciable (coefficient de solubilité environ
O,J à la temperature ordinaire), il doit se produire
une perte d’émanation qui n’est pas négligeable pour
des expériences précises.

Le ranonnement mesuré était, soit le rayonnement 
pénétrant, soit le rayonnement total. L’appareil
utilise pour la mesure du rayonnement pénétrant est
représente dans la figure 1 ; il est très analogue a

Fig. 1.

l’appareil primitif de P. Curie. L’émanation est con-
tenue dans un tube de verre scellé. placé à l’intérieur
d’un tube d’aluminium mince : ce dernier forme

l’électrode centrale d’un condensateur et se trouve

relie à une batterie de petits accumulateurs : l’arma-
ture exterieure du condensateur est à l’électro-

mètre. On mesure le courant de saturation obtenu
dans la chambre d’ionisation extérieure à
émanation ; la méthode est dite un 
trodes extérieures.
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Dans d’autres expériences, on mesurait l’ionisation
produite a l’intérieur d’un récipient par l’émanation
qui y était contenue. Cette méthode est celle des élec-
trodes intérieures. L’appareil utilisé est un conden-
sateur a gaz de modèle courant (ng. 2). La boite de

fig. 2.

ce condensateur est munie de deux tubes de dégage-
ment étroits, dont l’un se termine par un manomètre

lrontlué de très petit volume, tandis clue l’autre sert
de tube de communication. L’opération préliminaire
consiste a faire le vide dans le condensateur et à

fcrn1er le tube de communication à la lampe. On
lui·se ensuite l’appareil en observation pendant quel-
ques jours pour vérifier qu’il est ,étanche. Clta aspire
alors dans le condensateur une quantité convenable
d’énlanation contenue dans de l’air sec, on finit de

remplir avec de l’air sec jusqu’à ce (PIC la pression
devienne sensiblement égale à la pression atmosphé-
rique et l’on ferme à la lampe le tube (fui a servi pour

l’aspiration. L’appareil est alors prêt pour une série
de mesures.

Les mesures étaient effectuées au moyen (full

quartz piézo-électrique. Ce dispositif permet d’effectuer
des ecpériences de longue durée sur un rayonnement
d’intensité decroissante, toutes les mesures étant ahso-

lument comparables entre elles sans que l’on ait à

s’inquiéter de la sensibilité de l’électromètre et de
la capacité électrique de l’appareil de mesures.

mesures par la méthode des elec-

trodes ou intérieures se prolongeait de

20 à 30 jours, les mesures étant faites généralement
une ou deux fois par Le maximum cie l’intensité 

du courant est atteint 5 heures après le moment où
l’émanation a été aspirée dans le condensateur; tou-
tefois la loi exponentielle pour la diminution de
l’intensité ne semble parfaitement établie que
24 heures après l’aspiration. J’ai cru constater en

particulier que dans mes expériences à électrodes
intérieures, le courant, après avoir atteint le maximum,
décroît de plus en plus vite entre t = 3 heures et
t-20 heures, le temps étant compté depuis l’instant
où l’émanation a été introduite dans l’appareil ; mais
à partir de t = 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-
ritlulle de l’intensité en fonction du temps, cette

courbe présente un point d’inflexion entre 1 4 heures
et t = 20 heures. Ce point d’inflexion, dont l’existence
n’est pas prévue par la théorie, est peu marqué, et il
est difficile d’être tout à fait affirmatif a son sujet,
cependant je l’ai observé plusieurs fois ; la pente
moyenne de la courbe entre 4 heures et 20 heures

correspondait à une diminution du logarithme décimal
par heure a= 0. 00345, tandis que la pente régu-
lière qui représente la décroissance de l’émanation
entre 1 jour et 50 jours correspond à la valeur
a= 0.00526. La netteté du point d’inflexion pour-
rait dépendre des dimensions de la chambre d’ionisa-
tion. Ces dimensions étaient les suivantes :

Diamètre intérieur du cylindre : 6,7 cm.
Hauteur intérieure du cylindre ; 12,5 cm.
Volume du condensateur : 440 cm3 environ.

L’électrode intérieure de 5 mm de diamètre a une

longueur de 11,5 cm.
Dans toutes les expériences le courant de saturation

était toujours atteint; la différence de potentiel établie
entre les deux armatures du condensateur de mesures
était de 800 volts.

Dans les expériences faites par la méthode des élec-
trodes intérieures, la masse de gaz sounlisc à l’effet
ionisant restait constallte; aucune correction n’était 

donc nécessaire pour tenir compte de la variation de

la pression et de la température de l’air ambiant.

Mais dans les expériences faites avec l’appareil a élec-
trodes extérieures, la chambre d’ionisatio n’était pas
cluse de manièrc à être étanche. L’ionisation produite
dans l’air contenu dans cette chambre par les rayons
pénétrants qui sortent du tube il émanation croit

avec la densité de l’air soumis à l’action des rayons ;
elle pourrait être considérée comme proportionnelle à
cette densité, s’il était certain que le pouvoir péné-
tralit de tous les rayons utilisés est suffisamment 

grand. On aurait l’n ce cas :

l’Il désignant par i le courant mesuré a la pression p
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et la température 1. et pur le courant rapporté à
une pression p, et une température t. La correction
s qui est à ajouter à 1 pour obtenir i, est alors donnée

approximativement par la formule

où 1p est mesuré en mm de mercure: la valeur de s.

généralement faible, peut ce-
pendant atteindre jusqu’à
2 pour 100.

Cette correction est proba-
blement un peu trop forte, car
il est vraisemblable que l’ar-
li les rayons primaires et

secondaires il B en a de rl’la-

tiBeitient absorbables: cepen-

dant l’expérience montre que
la correction change tres peu

l’aspect des courbes obtenues.
et clu’elle n’est pas susceptible
de modifier les résultats.

Une autre correction est à

considérer; c’est celle qui ré-
sulte de la radioactivité propre
de l’appareil de mesures.

Celle-ci était toujours très

faible au début de l’expérience,
par exemple 0,1 pour 100 du
courant à mesurer; elle aug-
mentait d’importance à mesure
que le courant dit à l’émana-

Lion allait en diminuant, ct

elle pouvait atteindre alors 3

pour 100 de la valseur à me-

surer. Une série de mesures

portait sur 50 jours environ.
Quand on emploie le procédé
des électrodes extérieures, on

peut prolonger la durée de

1 expérience en employant une
grande quantité d émanation,
et en réduisant au début l’in-

tensité du rayonnement au

moyen d’un écran en plomb
épais qui enveloppe te tube ac-
tif et que l’on enlève après
’21) jours. Un constate toute-

ibis qu’il ii°i a pas intérêt à

prolonger les maures au delà de JI) jours, car la loi
exponentielle simple se trouve altérée à partir de
cette époque, et la décroissance du courant devient
de plus en plus lente, et, fait est dû au developpe-
ment progressif d’une radioactivité à evolution mais

lente différente de celle qui ne demande que 3 heures
pour atteindre Ull équilibre de régin1t’ avec l’émana-
tion du radium : il y a formation de radium D suivie

de production de radium E Ilui donne lieu ;’1 une

émission dérapons pénétrants. Il est important de
s’assurer qu’à la nu de l’intervalle de temps utilisé.
le rayonnement du radium E iic peut contribuer

d’une manière appreciable à produire le couraut dans
l’appareil de mesures. En effet si ce rayonnement
commençait à sc faire sentir, la loi de décroissance

Fig. 3.
observée serait un peu plus lente que celle qui ca-
ractérise l’émanation, la déformation pouvant ce-

pendant être trop faible pour que l’on voie claire-
ment que la loi n’est pas purement exponentielle
considération consistitue une objection impor-

tante contre l’emploi de méthodes qui consistent à
mesurer l’activité de l’émanation en la laissant dans
le même Base. J’ai élimine cette objection de la
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manière suivante. Quand la série des mesures est

lerniinéu, on chasse 1 émanation du vase qui la con-

tient, on attend 24 heures pour laisser s*éteindre

la radioactivité induite â évolution rapide, et l’on

mesure alors le rayonnement propre de l’appareil. Si
l’on opère avec des électrodes intérieures, le vase est
simplement le condensateur de mesures; si l’on

opère avec des électrodes extérieures, ce vase est le
tuhe (lui contenait l’émanation et qui, après avoir
été vidé, doit être ren1Îs en place pour la vérification
à faire après 24 heures. Dans les deux cas on constate
que l’activité observée ainsi après une expérience de
2:5 jours est très l’aible et qu’elle ne saurait modifier
les résultats ohtenus.

Chaque série de mesures a été représentéc par une
courbe, en portant en abscisses le temps mesure en
heures, et cn ordonnées le logarithme décimal du
nombre qui mesure le courant en unités arlitraires.

Les courbes ainsi obtenues sont reproduites dans la
figure 3. Ce sont très exactement des droites dont le
coefficient angulaire a (diminution du logarithme
décimal de l’intensité par heure) est indiqué dans le
tableau qui Slllt : 

Tableau I : Électrodes intérieures.

L’échelle relative u ces droites est indiquée sur la

figure en bas et li gauche.

Tableau II : Électrodes extérieures.

Les droites VI et VII sont construites a L1 même

échelle que celles du tableau précèdent. Les droites VIII,
IX. X représentent des expériences de durée beaucoup
Idll’ grande l’t sont construites a une échelle moitié
de LI précédente, indiquée sur la figure en haut et à
droite. LU concentration initiale de l’émanation dans
le tube était en ce cas plus grande, mais l’intensité
du rayonnement dehors était réduite par l’emploi
dun écran de plomb qui entourait le tube ; lorsque
l’intensité était devenue faible, on enlevait l’écran et

1 on continuait les mesures dans le même appareil. Le

raccord des deux parties de la droite obtenues avec
et sans écran est indiqué sur la figure par une croix,
et l’on voit qu’il n’y a en ce point aucun changement
de dircction. L’altération de la droite X à partir de
800 heures est due à l’apparition de la radioactivité

induite à évolution lente.
Dans les expériences du tableau 2 la concentration

initiale de 1 émanation était considérablement plus
grallde que dans les expériences du tableau 1, le

rapport étant de l’ordre de 103. On remarque aussi

qu’au cours d’une expérience isolée la concentration

peut diminuer dans un rapport de 1000 environ sans

que la loi exponentielle se trouve en défaut. De plus
le coefficient est sensiblement le même dans toutes
les expériences, qllclle que soit la concentration ini-
tiale dans les limites indiquées. Il en résulte que la
loi de destruction de l’émanation est indépendante de
la concentration de celle-ci dans de très larges limites.

Ce fait est encore confirmé par les expériences
faites avec de l’émanation très concentréc (quantité
maximum d’émanation pouvant être fournie par un

décigramme de radium et contenue dans un petit
tube de volume 0,1 mm3 environ). La concentration
initiale en ce cas était 2 X 1011 fois plus grande
que dans les expériences avec électrodes intérieures,
et cependant la loi de destruction ne parait pas allé-
rée. La droite XI représente une de ces expériences
avec a = 0.00325.

La droite XII représente le résultat d’une série de
mesures ohtcnucs dans un appareil â électrodes inté-
rieures avec l’émanation restante d’une expérience
faite précédemment dans l’appareil à électrodes exté-
rieures. La loi de destruction est toujours sensible-
ment la même (a = 0. 00550). A la fin de cette séric
l’émanation était séparée du radium depuis 5 mois.

On voit d’après cela que la constante de l’élnanation
est susceptible d’être déterminée avec une grande
précision par les deux méthodes employées. La

méthode des électrodes intérieures donne pour a des
valeurs plus concordantes et, en moyenne, légèrement
supérieures u celles fournies par l’autre méthode.

(Lcart des moyennes inférieur à 1 pour 100). La

méthode des électrodes iuttéricures, dans laquelle le

rayonnement de l’émanation interBient directement a
coté de celui de la radioactivité induite, semble avoir
de ce chef un avantage sur celle des électrodes exté-
rieures, dans laquelle le rayonnement de la radioacti-
vité induite intervient seui; toutefois cette dernière
méthode présente cu revanche plus de sécurité p,rce
qu’il est certain qu’aucune fuite d*émanation ne peut
avoir lieu.

La théorie montre d’ailleurs, que quelques heures
après l’introduction de l’émanation dans le récipient,
le rayonnement total et le rayonnement pénétrant
sont tous les deux très exactement proportionnels à

la quantité d’émanation, et décroissent suivant la
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même loi que celle-ci, pendant l’intervalle dt, temps
utilisé dans les expériences.

J’ai remarqué que les resultats obtenus avec des élec-
trodes extérieures sont très iufluencés par r0tltt d’hu-

miaitc de 1 air (pli contient émanation. Si, en parti-
culier, celle-ci est rigoureusement desséchée, les

résultats sont très irréguliers, à tel point que l’expé-
rience nc peut pas être utilisée pour la détern1ination
de la constante. Ce phénomène s’explique par les

conditions de dépôt de la radioactivité induite dans le
tube qui contient l’émanation. Ce dépôt se forme

dans le gaz et se dépose sur les parois du tube par un
phénomène de diffusion. celui-ci est fortement influencé
par les variations de la température alllltiantc qui
donnent lieu il la production de remous dans la masse
gazeuse. Tout changement de distribution du dépôt
actif peut se traduire par une variation de l’intensité
d’ionisation dans l’appareil qui utilise les rayons. On
peut régulariser le pllénoméne par deux procédés :
1° en utilisant un tube très étroit, dans lequel le

dépôt actif atteint très facilement la paroi et ne

séjourne pas dans le gaz; une telle expérience est
représentée par 1-1 droite VII ; 2° en utilisant de l’air

très humide dans lequel le dépôt actif subit l’action
de la pesanteur et atteint rapidement la paroi infé-
rieure ; la droite VI représente une expérience faite
dans ces conditions.

On peut conclure qu’en adoptant la valeur

a = 0.00326, on obtient la constante de l’émanation
du radium avec une erreur inférieure il 1 pour 100.

D’après cette valeur dc a on trouve :

Pour contrôler les résultais des expériences qui
viennent d’être décrites, une

autre méthode de détermination
de la constante ), a également
été essayée. On étudiait l’ac-

croissement d’ctivité en fonc-

tion du temps pour un sel ra-

(lifère (lui, après avoir été

ramené à son activité minimum,
a été enfermé en tube scellé.
Po ur primer le sel de lemana-
tion et du dépôt actif, on le
dissout et l’un chasse 1 émana-
tion en laissant s’accomplir la

destruction du dopot actif accu-
mule. Ensuite la dissolution est

rapidement évaporée a sec, et 

le sel est introduit dans une

ampoule de verre étroite. On mesure le rayonne-

ment pénétrant de cette ampoule au moyen d’un

dispositif expérimental en tout l’oint semblable à celui

qui sert pour la mesure de la décroissante de l’éma-

nation par la méthode des électo- mesures

(fig. 1). L’intensité du rayonnement du nId très

faible, croit progressivement l’t tend vers une limite

déterminée; cette intensité est a chaque instant pro-
poriionnetïc à la radioactivité induite formé dans le
sel, et celle-ci est elle-même proportionnelle’ ah
quantité d’émanation (1 présente dans le sel le
temps t, a condition que ce temps soit supérieur à

quelques heures, et qu’un équilibre de régime entre
l’émanation et la radioactivité induite soit établi. La

quantité d’émanation q tend vers sa valeur limite (j
suivant la loi

oà l est la constante do l’émanation.

On a donc

L’excès de l’activité limite sur l’activité actuelle

décroît donc suivant la loi de destruction de l’éma-

nation. Si l’on porte en abscisses le temps, et cn ordon-
nées le logarithme de la différence (qoo 2013q), les points
obtenus doivent se placer sur une ligne droite dont
l’inclinaison permet de calculer la constante l.

Plusieurs expériences faites dans ce Lut ont donne
des résultats tout a fait conformes a la théorie. La

diminution du logarithme décimal de (qoo - q) par
heure est très exactement la même que celle observée

sur les droites de la figure:). Les nombres obtenus

dans trois expériences consécutnes sont :

0.00317 O.0032H 0.00322

L’une dus expériences est représentée dans la

ligure 4.
Cependant cette méthode ne semble pas susceptible

Fig. 4

d’une aussi grande précision que LI méthode de

mesures de L1 l’émanation et pour
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cette rawn les nombres obtenus n’ont pas été uti-

lisés pour la détermination de la constante. L’erreur

commise sur l’intensité limite se fait sentir sur cha-

cune des différences q - q ; les courbes obtenues

ne sont bien régulières yoe sur un intervalle de 8 à
10 jours environ.

Les valeurs des fonction, e-lt et 1-e-lt pour l’éma-

nation du radium ont été indiquées par M. Kolowrat’ 1

pour diverses valeurs de t, dans des tables construites
à cet effet. La valeur de l qui a servi pour le calcul
est celle qui a été déduite des déterminations décrites
ci-dessus.

[Reçu le 14 Février 1910.]

Sur le polonium
Par Mme P. CURIE et A. DEBIERNE

[Faculté des Sciences de Paris].

On sait que parmi les substances nouvelles radio-

actives, le polonium est celle qui a été découverte en
premier lieu. Bien des efforts ont déjà été faits en vue
d’isoler cette substance et de la caractériser comme
élément chimique, mais malgré la très grande activité
des produits obtenus, ce résultat n’a pas encore été
atteint.

La théorie des transformations radioactives prévoit
que la quantité tlc polonium présent dans les miné-
raux radioactifs doit être très faihle. D’après cette
théorie le polonium est considéré comme un descen-
dant du radium, et la proportion relative de ces

substances à l’état d’équilibre radioactif est égale au
rapport de leurs vies moyennes. La vie moyenne du
radium étant d’environ j500 fois plus grande que
celle du polonium, et le radium prouvant se trouver
dans la pechblende en proportion voisine de 0,2 gr.

par tonne, on voit que le même minerai ne pour-
rait contenir que 0,04 mmgr. environ de polonium par
tonne.

Plusieurs problèmes de grande importance en radio-
activité se rattachent à l’isolement du polonium. Ce
corps est un élément instable qui parait représenter
le dernier terme radioactif dans la série des dérivés
du radium : on peut donc espérer mettre en évidence
ta formation d’un élément inactif â partir du polo-
nium. De plus, le polomum donnant lieu à une

émission de rayons z, doit produire de l’hélium ;
or. cette production n’avait pu être observée jusqu’à
present, t il était important de savoir s’il y a avait la

réellement iiii fait incompatible avec la théorie.

Nous avons t’ntrepris récemment un traitement

chimique ayant en vue la préparation de polonium à
l’état tiés concentré. Ce traitement était fait sur quel-
ques tonnes de résidu de minerai d’urane dont nous

pouvions disposer pour cet usage.
Le minorai était traité par une solution chaude

d’acidf chlorhydrique .1"(’/ concentré, ce qui a pour

effet de dissoïidre presque complètement le polo-
nium. La solution, qui ne contient pas de radium, a
été soumise dans une usine à un traitement ayant
pour but l’extraction de la matière active. Ce traite-

ment, qui a été fait sous notre direction et qui sera
décrit dans un mémoire plus étendu, a fourni environ
200 grammes de matière dont l’activité moyenne
était 5500 fois plus grande que celle de l’uranium,
et qui contenait principalement du cuivre, du bismuth,
de l’uranium, du plomb, de l’arsenic ; l’activité était
duc au polonium. Nous avons cherché à purifier cette
matière par un traitement effectué au laboratoire.

Pour cela, la dissolution chlorhydrique a été préci-
pitée par l’ammoniaque pour éliminer le cuivre ; les

hydrates furent soumis à l’ébullition avec une solu-
tion de soude, afin de dissoudre le plomb ; ils ont été
traités ensuite par une dissolution chaude de carho-
nate d’ammoniaque’ pour dissoudre l’uranium. Tous
ces traitements ont été répétés plusieurs fois. Les
carbonates insolubles finalement obtenus ont été dis-
sous dans l’acide chlorhydrique, et la solution a été

traitée par le prutochlorurc d’étain. Les traitements

dans leur ensemble ont été très efficaces, l’activité

primitive se retrouvant dans le précipité final d’une
manière suffisamment complète, ce dont nous nous
sommes assuré par une méthode de dosage corne-
nable.

Le précipité qui pesait environ t gramme a été

redissous, et la solution chlorhydrique a été précipitée
par 1 hydrogène sulfurés les sulfures ont été lavés au
sulfure de sodium ; ils ont ensuite été redissous, et
la solution a été reprécipitée par le chlorure stan-

neux ; le précipité obtenu était de quelques n1illi-

grammes.

L’analyse spectrale effectuée sur cette matière a

mis on évidence la présence d’éléments très variés :
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