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Influence des températures élevées

sur la loi de décroissance

de Pactivité induite déposée par le radium.

Par H. L. BRONSON,

Attach¢ & I'Univeraité de Montréal.

NE description de la méthode que j'ai employée

U et quelques-uns des résultats que j’ai obtenus

ont déjd 616 publiés antéricurement dans

I' « American Journal of Science » au cours des mois
de février et juillet 19052,

En raison de la nouveauté de cette méthode et de
son application trés satisfaisante & la détermination
des courbes de décroissance des substances radioactives,
clle est présentée ici avec quelque détail!.

Dispositif expérimental et méthode de mesure.

Ordinairement, lorsque I'on veut comparer entre
eux des courants d'ionisation & l'aide d'un électro-
métre, la vitesse de déplacement de l'aiguille est prise
comme mesure du courant. Dans ces conditions, on
suppose que la capacité du systeme et que le retard

1. Phil. Mag. janv. 1906. p. 143.
2. Yoir Le Radium.

de Taiguille par rapport au potentiel sont indépen-
dants de la vitesse de déplacement. Ces hypothéses
peuvent étre légitimes dans queliques cas, mais elles
ne le sont certainement plus si les courants que
I'on compare ont des valeurs trés différentes, ou si
'aiguille se déplace trés vite. Dans ce dernier cas, il
est possible de ralentir le mouvement de I'aiguille en
adjoignant i I'électrométre des capacités en dérivation,
mais cela entraine la nouvelle obligation de mesurer
ces capacilés, ce qui esl asscz long et jamais loul i
fait satisfaisant. :

Cette méthode de « vitesse » présente encore de
plus grandes difficultés expérimentales quand il
s'agit de mesurer des courants d’ionisation dont la
valeur varie rapidement : en effet, d'aprds la nature
méme de la méthode, les observations ne peuvent pas
étre instantanées et ne peuvent pas, par conséquent, se
succéder & de trés courts intervalles. On voit donc
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bien l'intérét que présentera un procédé de mesure
plus rapide ct plus direct.

La méthode décrite ci-aprés, suggérie par le profes-
seur Rutherford, s’est montrée d'une application trés
pratique et {rés satisfaisante pour toutes les mesures
radioactives (u'a tenlées I'auteur de ce travail.

Voici la théorie de cette méthode :

Un coup d’ceil jeté sur la figure 1, montre que le
montage de lappareil differe senlement du montage

Electrométre
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Fig. 1.

ordinaire parce que I'une des paires de quadrants de
I'électrométre esl reliée non seulement au récipient de
mesure, mais encore & la terre par l'intermédiaire
d’'une grande résistance.

Il est évident, dans ces conditions, que si la clé est
fermée le courant d'ionisation qui provient de l'appa-
reil de mesure élévera d’une fagon graduelle le poten-
tiel des quadrants jusqu'd ce que le courant de con-
duction i travers la grande résistance soit devenu
égal au courant d’ionisation. Puisque, d’autre part, ce
courant de conduction est proportionnel i la différence
de potentiel, au moment ol I'équilibre sera atteint, le
courant d’ionisation sera également proportionnel A
cette différence de potenticl.

Si I'électromeétre est bien établi, les déviations, lors-
qu'elles seront petites, seront proportionnelles A cette
méme différence de potentiel des quadrants. Cela
constitue un appareil simple & lecture directe.

Jai essayé d’employer des résistances d’environ
10"t ohms constituées par un enduit d’alcool amylique
et de carbone sur du verre; et les résultats obtenus
par ce procédé étaient hien comparables & ceux que
fournissail la méthode de « vitesse de déplacement ».

Toulefois, les résistances ne demeuraient pas suffi-
samment constantes et pouvaient fausser les résultats.
Cela provenait probablement d'un phénomeéne de pola-
risation oud’un effet du aux variations de température.

Alors le professeur Rutherford imagina qu'il était
possible d’employer un courant d'ionisation i la place
du courant de conduction i travers une grande résis-
tance.

L’emploi d'un tel dispositif est possible parce que
le courant d'ionisation A travers un gaz, soumis i une
cause ionisante constante, est proportionnel & la dif-

férence de potentiel entreles plateanx quand cette dif--
férence de potentiel est petite. Toutes les substances
fortement radioactives, qui resteronl approximative-
ment constantes au cours d’une oxp('rivnw, peavent
&tre employées comme source ionisante. Dans le cas
actuel, ’est un platean de hismuth trés radioactif du
D Sthamer, de Hambourg, qui fut utilisé. 1'activité
de ce plateau provenait d'un dépot de ce que l'on ap-
pelle le radio-tellure de Marckwald ' et de cette fagon
on n'avait pas affaire & des rayons pénéirants. Si, au
contraire, on avait employ¢é un sel de radium, il au-
rait fallu envelopper 'appareil qui l'aurait contenu
par un revétement de plomb trés pais afin d’éviter
toute influence des rayons pénétrants sur les autres
parties de 1'appareil.

Les avantages de cette méthode de « déviation con-
stante » sont manifestes; les déviations sont indépen-
dantes de la capacité, cl, de ce fait, les appareils de
mesure peuvent étre interchangés sans entrainer de
causes d’erreur ; les mesures peuvent étre exécutées
dans de grandes limites sans aucune difficulté et les
observations peuvent étre faites instantanément et
aussi prés les unes des autres (u'on peut le désirer.
En effet, dans quelques cas, les mesures se succé-
daient & cing secondes d’intervalle.

La préeision d’une mesure individuelle est toutefois
limitée par une légére oscillation de Vaiguille. Des es-
sais répétés ont été faits pour éliminer cet effet par une
meilleure protection contre les actions électrostatiques
extérieures et par unsoin tout particulier des contacts,
MAis sans aucun sucees.

L'explication la plus plausible de ce fait semble
étre que le courant d’ionisation lui-méme subissait des
variations extrémement petites el rapides. Mais toule-
fois, cettedifficulté n’a pas d’importance, car I'erreur
gquelle entraine sur une mesurc individuelle est rare-
ment aussi forte que 1 pour 100.

Pour la conduite des expériences actuelles, jai
trouvé que le dispositif le plus pratique et le plus sa-
tisfaisant était le suivant :

L’électrometre était un célectrométre & quadrants
ordinaire qui se distinguait sculement par son ai-
guille trés légére enmica argenté suspendue par un fil
fin de bronze phosphoreux. L’aiguille d{tait con-
stamment reliée & une batterie de petits accumulateurs
(qui maintenait son potentiel constant. Selon I'usage,
l'aiguille était maintenue & un potentiel de 85 volts et
clle donnait une déviation de 135 centimétres pour une
différence de potentielde 1 volt entre les quadrants.

En employant un fil de suspension plus fin et en
angmentant la tension de l'aiguille, il était possible
de centupler la sensibilité. L’échelle avait 1 meétre
de long et n'était qu’a 1 m. 80 de I'électrométre,

1. Le radiotellure a été démontré par M=e Curie étre identique
au polonium découvert par elle.

(Note du traducteur).
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“mais il étail possible, enla tournant d’un petit angle,
d’obtenir gue les déviations lues sur celle éehelle
soient, sur toule sa longueur, proportionnelles & la
différence de potentiel des quadrants avee une erveur
maxima d'environ 0,5 pour 100.

Dans le cas ol le courant & mesurer produisait une
déviation supérieure a 1 métre, on faisait subir une
modification i ce dispositif. Au moyen de la batterie B
(fig. 2) et des deux boites de résistance R, et R, le po-

Electrométre

Appareil de mesure

o [ T

TEI'I’E

Terre
o o del.

Fig. 2.

tenticl du plateau de radiotellure était abaissé au-des-
sous du potentiel de la terre. Cela diminuait de la
méme quantité la différence de potentiel entre les qua-
drants, et rendait ainsi la déviation mesurable A 'aide
de I’échelle divisée.

De cette facon, des courants d'ionisation ui au-
raient produit une déviation de 1,50 pouvaient encore
étre mesurés. Cela était la limite des courants mesu-
rables parce que si des courants plus forts que ceux-ci
traversait 'appareil & radiotellure, ils n’étaient plus
proportionnels & la différence de potenticl entre les
plateaux.

Il est certain qu’avec une substance plus active telle
que le bromure de radium, les courants resteraient
proportionnels sur une plus grande étendue.

Le radiotellure et la plague M qui était au-dessus
de lui étaient recouverts d'unc feuille d’aluminium
trés mince afin d’éliminer autant que possible toute
différence de potentiel de contact; I'ensemble était
enfermé dans une enceinte métallique pour éviter les
courants d’air et les effets électrostatiques. Afin de
tenir compte d’une faible différence de potentiel de
contact qui existail toujours, il y avait une clé supplé-
mentaire entre I'apparcil de mesure et 1'électrométre.
Quand les 2 clés étaient fermées, 'appareil de mesure
el les 4 quadrants de 1'électrométre étaient reliés au
sol; quand la clé 2 était ouverte, la connection avec
la terre était supprimée et l'appareil de mesure était
relié & 'électrométre ; quand la clé 1 était ouverte, la
connection au sol des quadrants AA était coupée et la
lecture faite dans ces conditions Stait le vrai zéro, ce
(ui ¢liminait toute erreur qui aurait pu provenir de la

g Le Radium. ~
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différence de potenticl de contact. I.’appareil toutenticr
¢lait enveloppé avee soin par un éeran métallique afin
d’éviler toute action ¢lectrostalique extérieure; les clés
¢taient manceuvrdes mécaniquement de I'extérieur.

Résultats obtenus par Gurie et Danne.

Au cours d'une élude altentive de la loi de dé-
croissance de l'activité induite déposée parle radium,
il fut recherché si celle-ci était modifiée d’'une facon
permanente par les températures élevées. La conclu-
sion & laquelle je suis parvenu est en contradiction
avec celle de Curie et Danne !, et démontre que les
températures comprises entre 700 et 1100° centigrades
ne modifient pas d’un facon permanente la loi de
décroissance de I'activité induite.

Miss Gates® a montré que si un fil de platine
recouvert de radioactivité induite du radium était
porté au rouge blanc, lamaticre active était volatilisée
et se déposait sur les corps froids environnants. Curie
ct Danne ont étendu nos connaissancés & ce sujet en
montrant que les corps constituant I'activité induite
n’étaient pas également volatils. '

De plus, ils trouvérent aussi que la loi de décrois-
sance semblait avoir été modifiée d'une fagon perma-
nente par la température élevée. Le tableau suivant
donne quelques-uns de leurs résultats :

A )
6500 93,5
8500 9,6

1000° 91,0

1100° 90,5

12500 94,1

15000 95,4

Dans ce tableau, A représente, en degrés centigrades.
la température & laquelle était portée I'activité induite
et @ est la « période », c'est-d-dirc le temps, en mi-
nutes, que met I'activité & baisser de la moiti¢ de sa
valeur. Curie et Danne ont encore trouvé que toutes
les courbes étaient des exponenlielles. Ils en conclu-
rent que laloi de décroissance avait été altérée d'une
facon permanente, et (que, quand la température croil,
la « période » passe par une valeur minima aux envi-
rons de 1100° centigrades pour augmenter ensuite. 11
n’était pas inadmissible que les hautes températures
pussent diminuer la période de décroissance de l'acti-
vité induite, mais il semblait trés remarquable que
cette période passit par un minimum pour augmenter
ensuite avec les températures encore plus ¢levées.

Résultats des recherches actuelles.

11 paraissait possible que tous les résultats de Curie
et Danne pussent s’expliquer par les différences de
volatilité des corps qui constituent I'activité induite.
Pour vérifier cette hypotheése, un fil de cuivre sur

1. Comptes rendus. CXXXVIII, p. 748, 1904.
2. Physical Review. Mai, 1903.
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lequel la matiére active avait été déposée fut enfermé
dansun tube & combustion duquel aucun produit volatil
ne powvait s'échapper.

Une étude préalable du tube de verre montra qu'il
résistait & des températures suffisantes pour faire
fondre le fil de cuivre qu'il renfermait, c'est-a-dire
qu’on pouvait le porter sans crainte & une tempdéra-
ture de 11000 G environ.

Dans tous les cas ol il ful fail usage de hautes
températures, les fils furent chauffés dans un petit
four électrique établi par le D™ C. A. Timme de
Berlin. Ce four avait ¢été préalablement étalonné au
moyen dun couple thermo-électrique  platine-rho-
dium.

Dans diverses expériences, les fils étaient maintenus
dans le four pendant des lemps différents, mais cela
paraissait n’avoir qu'une trés faible influence sur le
résultat.

Aprds avoir ¢été retiré du four, le tube de verre
renfermant le fil activé élait recouvert avee une feuille
mince d’aluminium et placé au fond d'un condensa-
teur cylindrique. Dans ces conditions, I'ionisation dans
'appareil de mesure était produite seulement par les
rayons {. Dans certains cas ou le fil était chauffé sans
étre enfermé dans un tube de verre, c'est le fil lui-
méme qui servait d’électrode centrale dans I'appareil
de mesure. Parfois, il était recouvert d'une feuille de
plomb assez épaisse pour arréter tous les rayons o,
mais généralement, il restait nu et alors I'ionisation
était en grande partie produite par les rayons .

Comme les courbes obtenues ont été les mémes
dans chaque cas, il sera inutile d'indiquer quel pro-
cédé fut appliqué & chaque expérience particuliére.

La courbe B (fig. 5) est la courbe logarithmique
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de décroissance obtenuc quand le dépot actif a été
enfermé dans un tube de verre et chauffé & 900°C. et
A est la courbe de décroissance du dépot actif dans
les conditions normales, ¢'est-d-dire quand il n’a pas
été soumis aux températures élevées. Ces courbes sont
approximativement paralléles, et I'on peut en con-

clure que la loi de décroissance n'était pas altérée
d'une facon appréciable par une température de 900° C.

Un grand nombre d'expériences ont été faites par
ce procédé A des températures variant entre 7000 et
1100°C. mais, dans aucun cas, la période n'a été
inférieure & 26 minutes.

Si donc, comme les expériences précédentes sem-
blent le montrer, les résultats de Curie et Danne peu-
vent s'expliquer par la volatilisation d'un ou de plu-
sicurs corps parmiceux qui constituent la radioactivité
induite, il ne faut pas nous attendre & voir la période
de décroissance relative { la matiére active qui reste
surle fil dépendre uniquement de la température, car
il doit y avoir d’autres conditions, & ¢oté de la tempé-
rature, qui modifientla quantité de matidre volatilisée
et il fut démontré que tel était bienle phénomene. Par
exemple, si les produits volatils étaient chassés du tube
de verre par un courant d’air au moment de la chauffe
ou par l'introduction dans le four d'une tige de cuivre
froid pendant quelques secondes avant que 'on enlevat
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le fil de platine, la période de décroissance du pro-
duit qui restait sur le fil était toujours plus petite.

La figure 4 est un bel exemple des résultats obtenus
quand la matiére active est déposée sur un fil de pla-
tine et chauflée dans le four.

A, B, G, et G sont 4 courbes de décroissance du
dépot actif apreés une chauffe auy environs de 800° C.
Pour les 5 autres courbes, la température employée
est d’environ 900°C. Le temps est compté & partir du
moment on le fil a ¢té retiré de 1'émanation:

Les premiecrs points des courbes F et G seraient
respeclivement aux environs de 200 et 500 minutes,
car dans ces deux cas, les fils n'ont été mis dansle
four que plusieurs heures aprés avoir été retirés de
I"émanation. Comme on s’y attendait, la période a
varié considérablement, mais clle ful toujours plus
petite quand on prit soin de chasser le produit volatil
du fourneau avant d'enlever le fil.

Cn grand nombre d’autres courbes fuvent détermi-
nées & des températures plus basses ou plus élevées,
mais toujours les résultats obtenus furent sembla-
bles.

Il v avait, cependant, un fait trés remarquable au
sujet de toutes les courbes déterminées et, principale-
ment, au sujet de celles pour lesquelles on avait pris
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soin d’éliminer les produits volatils : en effet, un
grand nombre d’entre clles avait des périodes com-
prises entre 19 ¢t 20 minules. La seule explication
possible de ce fait paraissail cétre qu'il était resté
dans ces conditions une matiére radioactive simple
(ui émettait des rayons ct dont I'activité diminuait de
moitié en 19 minutes environ.

D’autre part, Rutherford! a montré que, si I'on
néglige la premiére demi-heure, la courbe de décrois-
sance de la radioactivité induite du radium est inter-
prétée d'une facon satisfaisante en imaginant deux
produits suceessifs, le radium B et le radium C; la
malidre B n'émettant aucun ravonnement. et la ma-
tiere € ¢émettant des rayons «, 8 et v. En prenant
28 minutes comme période de déeroissance pour I'un
de ces produits, il a caleulé que la période de T'autre
devait étre de 21 minutes. Théoriquement, il n'y a
aucune différence si la périodela plus longue est attri-
buée ala matiére B ou A la matiére C, mais les expé-
riences de Curic et Danne signalées ci-dessus entrai-
nérent ces auteurs d aftribuer la période la plus
longue au radium C.

Les résultats publiés dans cet article, an contraire,
montrent que c'est au radium B qu’appartient la
période la plus longue. Dans ces conditions, le
radium devient analoguc au thorium et & l'actinium
(fui possédent tous les deux un produit de transforma-
tion privé de rayonnement dont la période est plus
longue que celle du produit de transformation immé-
diatement postérieur.

Il y a encore un point & éclaircir : Curie et Danne
ont établi que leurs courbes étaient exponentielles, et
les courbes de la figure 4 sembleraient confirmer ceci.
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Mais, si les différentes périodes obtenues sont daes &

un mélange. en proportions variables, des deux sub-

stances dont I'unc émet des rayons ct posséde une pé-

riode de 19 minutes tandis que l'autre n’émet aucun

rayonnement et posséde une période de 26 minutes,
1. Plilosophical transactions, vol. CCIV. p.196.
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il est évident que laloi de décroissance du mélange doit
aller en diminuant, car le produit & longue période
diminuant le plas lentement, il doit exister en pro-
portion de plus en plus grande dans le mélange. Afin
d"éclaircir ce point, j'ai mesuré, apres chaufle et pen-
dant tréslongtemps la decroissance d’activité du dépit
radioactif.

La figure 5 montre les résultats dedeux expériences
de cette espece. 1A, 1B et 1C sont trois portions d’une
méme courbe obtenue aprés avoir chauffé le dépot
actif A 650°C. 1A fut déterminée aussitot aprés la
chauffe, 1B aprés environ 2 heures, el 1C aprds envi-
ron 4 heures. Les valeurs respectives de la période onl
Cé 22,4 — 25,6 — et 25,5 minules. Dans le cas de
la courbe 2 la température était d'environ 800° €. 2\
a é16 mesuré immédiatement aprés la chauffe, 2B
environ 1 heure plus tard ct 2C 2 heures et demie
plus tard. Les valeurs obtenues pour la période ont é1é
respectivement 20,1 — 21,3 et 22,8 minutes. On voit
donc que les courbes obtenues aprés chauffe n’étaient
plus exponenticlles mais avaient une période de plus
en plus grande.

Courbe de décroissance de I'activité induite
par le radium.

Quoique les valeurs les plus faibles que J'ai obte-
nues pour la période du radium C soient 19,2 et 19,5
minutes (valeurs calculées d’aprés F et G fig. 4), il
parait cependant probable que, méme dans ces cas,
tout le radium B n’avait pas été ¢liminé et que, par
conséquent. la vraie période de G n'etait pas ¢loignée
de 19 minutes.

Il scrait intéressant de controler la valeur ci-dessus
en comparant la courbe de décroissance expérimen-
tale avee la courbe théorique caleulée en admettant
que la période du radium C est 19 minutes.

La période de la dernitre portion de la courbe (¢
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décroissance de l'activité induite du radium est consi-
dérée ordinairement comme ayant une durée de 28 mi-
nutes. Cela est & peu prés la valeur correcte de la
période deux heures et demie aprés que I'on a retiré
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I'activité induite hors de 1'émanation. Mais si on me-
sure cette période cing ou six heures plus tard, on
trouvera un nombre considérablement plus faible.

La figure 6 montre les portions finales de 4 courbes |

de décroissance. Le premicr point de chaque courbe
a ¢t déterminé plus de quatre heures ct demie aprés
que l'on cut enlevé le dépot radioactif hors de I'éma-
nation; méme encore dans ces conditions, les courbes
ne sont pas exactement exponenticlles.

Ces courbes donnent 26,1 minutes comme valeur
moyenne de la période du dépét radioactif entre cing
ct sept heures aprés qu'il a été séparé del’émanation.
D’aprés cela on peut facilement caleuler que la période
finale de décroissance, qui correspond au radium B
est environ 25,8 minutes. Les résultats expéri-
mentaux ne sont pas assez nombreux pour que cette
dernidre idée soit certaine, et la moyenne d'un grand
nombre d'autres valcurs obtenues indiquerait (ue
25,8 minutes doit ¢tre un peu trop faible. 11 parait
cependant certain que la période du radium B est trés
voisine de 206 minutes.

Les valcurs théoriques du tableau suivant ont été

l LONGUE ACTIVATION COURTE ACTIVATION
TEMPS D e e
VALLLR VALEUR VALECR VALELR
OBSERVIL (A CULER OBSLRVLE CALCLLLE
50 52,9 55,1 3,07 5,61
60 45,4 45,1 3,19 3,11
70 55,1 35,7 2,75 2,75
80 28,9 28,8 2,51 2,29
100 18,5 18,5 1,56 1,54
120 11,6 11,6 1,01 1,00
140 7,2 1,2 0,64 0,03
160 &4 45 0,595 0,393
180 2,63 2,65 0,241 0,242
200 1,50 1,58 0,148 0,147
220 0,95 0,95 0,089 0,089
240 0,56 0,57 0,05% 0,054
260 0,35 0,33 0,032 0,032
9%0 0,19 0,20 0,0186 | 0,0191
%Qa <§so
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obtenues en supposant que 2 produits de transfor-
mation seulement intervenaient dans le dépot d'acti-
vité induite, et que les périodes de ceux-ci ¢laient
respectivement 26 et 19 minutes.

La premitre partie de la courbe qui est spéciale-
ment influencée parle premicr produit de transforma-
tion & évolution rapide est encore A 1'étude. Quand
ceci sera terminé, il scra peut-élre nécessaire de
prendre pour le radium C une période légerement
inféricure & 19 minutes, afin (u'il y ait une con-
cordance aussi parfaite que possible entre la théorie
et Uexpérience. De toute fagon, la concordance trés
exacte indiquée ci-dessus entre les courbes théoriques
et pratiques ct de plus les mesures individuelles qui
ont été effectuées pour l'une et Tautre période,
scmblent démontrer d'une fagon concluante que 26 et
19 minutes sont approximativement les valeurs res-
pectivement correctes des périodes de décroissance
du radium B et du radium C.

Conclusions.

Les expériences ci-dessus semblent démontrer :

1° Que les températures comprises entre T00 ct
1100 degrés centigrades ne modifient pas d'une fagon
permanente la loi de déeroissance de T'activité induile
dépassée par le radium.

20 Que leradium B et nonle radium G a la période
de décroissance la plus longue.

59 Que les valeurs antéricures de 28 ct 26 minules
sont 'une et 'autre trop forles pour les périodes de
décroissance respectives des radiums B et C, ct que
26 ct 19 minules sont s rapprochées des vraics
valeurs.

Et je termine en ayant le plaisic d’exprimer ma
reconnaissance au professeur Rutherford pour ses
nombreux et importants conscils el pour I'aimable
intérét quil apporta & ce travail. )

(Traduit de Uanglais par A. Linonror'.
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