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CHAPITRE XVII

EFFETS PRODUITS PAR LE RAYONNEMENT
DES CORPS RADIOACTIFS

§ 100. Ionisation des gaz, des liquides et des solides.
Effets de charge.

Les rayons «, B et v ionisent la matiére dans ses états gazeux,
liquide et solide, sauf I'incertitude qui subsiste au sujet de I’action
ionisante des rayons « sur les solides. Si la possibilité de I’ionisation
ne semble pas devoir dépendre pour une molécule de ’état de conden-
sation de la matiére dont elle fait partie, il n’en est pas de méme pour
la recombinaison des ions et pour les conditions de leur mouvement.
De la des différences importantes dans le comportement des gaz, des
liquides et des solides ainsi que de nombreuses incertitudes sur la
signification des phénomeénes observés.

a) Ionisation des gaz. — Ce phénoméne a déja été étudié a divers
points de vue dans les chapitres précédents, et on a vu I’usage cons-

tant qui en est fait dans les recherches sur les corps radioactifs et sur
les radiations.

Rappelons que pour une substance qui émet des rayons «, § et ¥,
Peffet ionisant dans une chambre de dimensions courantes est prin-
cipalement déterminé par les rayons «, en absence d’un écran recou-
vrant la matiére ; ’effet des rayons 8 est de ’ordre de 1 9, seulement
et celui des rayons y est encore plus faible. Ce fait ne permet cependant
pas de juger de ’énergie relative des rayonnements considérés, car
leur absorption dans la chambre est trés inégale. Les expériences
de numération font attribuer a la matiére radioactive, par atome trans-
formé de celle-ci, un rayon « et approximativement aussi un rayon g
et un rayon y. L’ionisation totale, 4 nombre égal d’atomes transformés,
est donc proportionnelle au nombre v d’ions qu’un rayon peut fournir
sur son parcours entiérement achevé dans I’air. La valeur de v, assez
bien connue pour les rayons «, est de ’ordre 100.000 a 250.000, selon
la vitesse des rayons. Elle est moins bien connue pour les rayons B
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et surtout pour les rayons y dont les différences de quantum varient
aussi dans des limites considérables. Des estimations moyennes don-
nent, pour les rayons y de RaB-+ RaC, une valeur moyenne v = 20.000
et pour les rayons 8 une valeur moyenne encore inférieure, v = 10.000.
D’apres plusieurs auteurs, I’énergie a4 dépenser par paire d’ions serait
la méme quelle que soit la nature des radiations utilisées ; mais les
nombres donnés pour cette énergie varient de 30 a 45 électron-volts.
On peut concevoir aussi que I’énergie exigée dépende de celle des
rayons {8 ou v utilisés, bien que jusqu’ici les expériences ne semblent
pas favorables a cette supposition.

Dans les gaz, on peut atteindre le courant de saturation, 4 condition
que ’ionisation ne soit pas trop intense. Méme dans le cas de ’ionisa-
tion par rayons «, ou la densité linéaire d’ions est considérable, on
peut réaliser la saturation a une approximation suffisante, pour des
ionisations modérées.

Dans un gaz fortement ionisé soumis a un champ électrique, les
ions entrainés par le champ ont une action mécanique non négligeable
sur les molécules d’air environnantes. Comme les ions positifs et
négatifs se meuvent en sens inverse, leurs actions se compensent en

grande partie dans les régions de champ
Becuwométre  yniforme ou leur concentrationest laméme.
Sol Par contre, toute dissymétrie de champ et
de concentration produit un exces de force
dans un sens, qui se traduit par un cent

Batteri SR , T '
= tonique. Ce phénomeéne intervient dans les
conditions de répartition des dépots actifs
sur les électrodes et les parois du récipient
ou se fait I’activation.
ot Renidt b) L’ionisation des liquides a été obser-

vée jusqu’ici seulement sur les liquides
isolants, tels que I’éther de pétrole, ’huile de vaseline, ’air liquide, ete.

(Pierre Curie).

L’expérience a été faite de la maniere suivante : le liquide se trouve entre
deux électrodes tubulaires A et B (fig. 140). A l'intérieur de I’électrode A
réunie a I’électrométre se trouve une ampoule R contenant du radium ;
Pélectrode B est reliée & une batterie de tension. Un tube de garde G relié
au sol plonge partiellement dans le liquide et empéche I’arrivée a ’électro-
metre du courant d’ionisation produit dans l’air par les rayons issus
de I’ampoule. Les rayons 8 et y de ’ampoule pénétrent dans le liquide au
travers de la paroi mince de I’électrode A. Le courant d’ionisation obtenu
augmente proportionnellement a la tension, dans des limites de celle-ci bien



EFFETS PRODUITS PAR LE RAYONNEMENT DES CORPS RADIOACTIFS 337

plus élevées que si le liquide était remplacé par un gaz; cependant, on
constate pour le liquide une tendance i la saturation. Avec de I’hexane soi-
gneusement purifié on met en évidence I’existence de deux especes d’ions,
les uns plus mobiles, accessibles & la saturation, les autres peu mobiles,
pouvant correspondre & des impuretés résiduelles (Jafté). Les ions nor-
maux mobiles paraissent avoir un coefficient de mobilité de 1’ordre de
6 X 10-4 em./sec./volt/cm.

L’ionisation totale observée pour les rayons 8 est trés inférieure a
celle qu’on aurait obtenue dans l’air par absorption compléte de ces
rayons. Quand on utilise les rayons « dont le parcours dans le liquide
est minime, ce phénoméne est encore plus accentué et l'ionisation
observée est mille fois plus petite que celle qu’on obtiendrait dans
P’air. Ces faits paraissent cependant s’expliquer, non par une produc-
tion moindre d’ions, mais par ’extréme densité linéaire des ions
produits (effet d’ionisation en colonnes, qui s’oppose & l’extraction
des ions et favorise leur recombinaison.

¢) L'ionisation des solides par les rayons pénétrants B et v (Bec-
querel) peut étre observée avec le dispositif de la figure 140 si
dans le récipient B on verse de la paraffine fondue. Le courant
d’ionisation sous l'influence des rayons se produit dans la paraffine
a I’état liquide et aussi aprés solidification, mais avec une intensité
moindre. Le courant dans la paraffine solide dépend non seulement
de son état actuel mais aussi de 1’état antérieur ; la conductibilité
augmente, en effet, avec le temps d’exposition aux rayons. Si aprés
avoir fait passer le courant pendant quelque temps, on supprime le
champ appliqué, en mettant au sol ’électrode B, on constate la pro-
duction d’un courant inverse qui, intense au début, s’éteint rapide-
ment. Ces phénomenes s’expliquent par une accumulation d’ions dans
le diélectrique, de méme nature que la polarisation de celui-ci en
absence de rayons sous l’action du champ électrique. On est done
amené 4 interpréter cette polarisation par la présence d’1ons dans les
diélectriques a I’état normal.

Quand on fait agir les rayons « sur un diélectrique en couche trés
mince soumis a ’action d’un champ électrique, on observe la produc-
tion d’un courant qui diminue rapidement. Un effet résiduel trés faible

-serait attribuable a l'ionisation.

d) Applications de leffet ionisant. — lL.es rayons ionisants facilitent
entre deux électrodes le passage de la décharge électrique. On observe ce
phénomene sur un éclateur a étincelle placé dans le circuit induit d’une
bobine et réglé de maniére a ce que la décharge soit sur le point de passer ;
I’approche d’une source de rayons détermine le passage de I’étincelle.

En rendant conducteur, par ’action des substances radioactives, l'air
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entre deux électrodes métalliques, dont I'un est relié au sol et ’autre & un
électrométre, on voit celui-ci prendre une déviation permanente qui per-
met de mesurer la force électromotrice de contact des deux métaux séparés
par I'air. Ces forces électromotrices sont de I’ordre d’une fraction de volt.

Une sonde métallique portant un dépdt de matiére radioactive peut
servir de prise de potentiel dans les mesures d’électricité atmosphérique.
Suivant le sens du champ qui existe entre elle et 1’air ambiant ionisé, elle
absorbe, en effet, des ions d’un signe jusqu’a ce que son potentiel soit devenu
celui de la région d’espace ou elle se trouve. Reliée & un électromeétre, elle
peut donc remplacer les appareils & écoulement d’eau ou a flamme. Les
prises de potentiels & base de corps radioactifs sont devenues d’usage
courant ; elles ont été employées dans les expériences polaires.

La condensation de la vapeur d’eau sursaturée par les rayons a déja été
fréquemment envisagée au cours de cet ouvrage en relation avec la méthode
des trajectoires de brouillard de Wilson. On observe aussi la condensation
de la vapeur d’eau saturée et méme non saturée en présence de radon: dans un
ballon contenant de I’eau distillée et de 1’air chargé de radon existe un
brouillard visible ; le méme phénomeéne se produit quand on remplace I’eau
par un mélange d’eau et d’acide sulfurique (Marie Curie). Les centres de
condensation utilisés pour la formation de ce brouillard paraissent étre des
groupements de molécules appartenant a des composés chimiques formés par
I’action des rayons « du radon sur les matieres en présence. On observe des
brouillards semblables avec I’éther de pétrole, le sulfure de carbone, I’éther
anhydre, I’iode ou le camphre. Suivant la nature des matiéres introduites
dans le ballon avec le radon, le brouillard est plus ou moins persistant ;
il parait étre un indice de réaction chimique.

Les rayons pénétrants issus d’un tube de radium déterminent la cris-
tallisation de substances a Uétat de surfusion. Ce phénomene a été constaté
sur le soufre surfondu formant une couche uniforme de gouttelettes: en
irradiant une partie du champ, on obtient dans cette partie une cristallisa-
tion plus rapide que dans la partie témoin. Aussi bien le nombre de centres
de cristallisation que la vitesse de celle-ci se trouvent augmentés.

e) Effets de charge. — Les charges des ions produits dans les gaz
en présence de fortes quantités de matiéres radioactives ainsi que les

charges transportées par les rayons « et B de ces matiéres produisent
en s’accumulant des effets remarquables.

A Tintérieur d’une ampoule de verre contenant du radium, il y a accu-
mulation de charge électrique, les rayons « ne pouvant s’échapper de I’am-
poule, tandis que les rayons $ sont émis a ’extérieur. Cette circonstance
constitue un danger pour ’ampoule qui, dans certains cas, est percée par
décharge disruptive. Cet accident risque surtout de se produire quand, pour
ouvrir I’ampoule, on fait un trait au couteau, ou le verre se trouve aminei ;
pour ’éviter, on soude parfois, dans ’extrémité de I’ampoule, lors de sa
préparation, un fil de platine qui pénetre a ’'intérieur.

ans de fines ampoules contenant du radon sous une pression atmos-
phérique, on-peut observer la production d’étincelles-dans le gaz suivie de
production de fentes dans le tube (A. Debierne). Sous certaines conditions
de pression, il se produit dans le gaz des décharges lumineuses spontanées
semblables a celles qu’on observe dans les gaz raréfiés.

Quand une petite capsule de quartz contient un fort dépot de polonivm,
sa paroi, aprés quelque temps, est criblée de petits trous et fendillée en un
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grand nombre d’endroits ; cet effetrésulte probablement de petites étincelles
résultant d’accumulation de charges dans la matiére isolante (Marie Curie
et A. Debierne).

Une parcelle de matiére radioactive soutenue dans le vide par un
support isolant et protégée contre I’émission de rayons « mais pouvant
librement émettre des rayons B, doit se charger spontanément a un
potentiel assez élevé pour que le départ des rayons 8 se trouve empé-
ché. Pratiquement, le potentiel limite serait déterminé par les imper-
fections de l'isolement.

§ 101. Effets lumineux. Thermoluminescence.

Les composés de baryum radifére ou de radium sont spontanément
lumineuz (Pierre et Marie Curie). Le chlorure et le bromure anhydres
émettent une lumiére particuliérement intense, visible & la lumiére du
jour pour quelques décigrammes de sel de radium. La lumiére émane de-
toute la masse du produit, et non de la surface comme pour un corps-
phosphorescent qui a été éclairé. Avec le temps, la luminosité diminue,
par suite de I’altération du sel qui en méme temps se colore ; par une-
recristallisation suivie de dessiccation,on obtient & nouveau la lumino--
sité primitive.

Les solutions de sels de baryum radifére ou de radium sont égale--
ment lumineuses, ce dont on peut s’assurer en les examinant dans une
capsule de platine qui n’est pas rendue lumineuse comme le verre par-
P’action des rayons.

La luminosité des sels de radium est attribuable a I’action de ses
rayons qui excitent la fluorescence des molécules du sel alcalino-ter-
reux, comme pourrait le faire une cause extérieure. Les composés:
d’ionium et d’actinium sont également lumineux.

On voit dans la planche XX, figure 2 la photographie d’une ampoule-
contenant un sel de radium, obtenue dans 1’obscurité par 1’action de la
lumiére propre de cette matiére, et planche XX, figure 41, la photographie
d’une capsule contenant 4 g. de sel de radium, obtenue dans les mémes.
conditions.

L’émission de lumiére provoquée par les rayons du radium s’étend
a l’air environnant. La luminosité de ’air est due principalement &
Paction des rayons « sur ’azote de I’air dont les bandes apparaissent
a Pexamen spectroscopique (Huggins, Zeeman), comme par l'effet
d’une décharge électrique. Tous les corps qui émettent des rayons e
produisent sur I’air le méme effet.
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Dans la planche XX, la figure 4 représente une photographie, prise
dans I'obscurité, de l'air illuminé par les rayons « issus d’un dépdt de polo-
nium de petites dimensions ; le rayon de la zone éclairée permet de mesu-
rer le parcours des rayons « du polonium.

Les rayons «, B et v des corps radioactifs excitent la fluorescence
et la phosphorescence de nombreuses substances, qui sont, en régle
générale, celles que peut exciter la lumiére (P. et M. Curie) ; I’intensité
relative de ’excitation n’est pas toujours la méme. Les corps excités
sont surtout les sels alcalins et alcalinoterreux. On observe la fluores-
cence du papier, du coton, du verre, mais non celle de métaux. Quand
on condense le radon a basse température dans un tube de verre,
celui-ci est vivement lumineux dans la région de condensation ; cette
luminosité permet de photographier le phénoméne (pl. XX, fig. 3).

Le platinocyanure de baryum convient le mieux pour observer les
‘rayons B et les rayons . Le sulfure de zinc est généralement employé
pour I’observation des rayons « qui donnent lieu au phénomeéne de
.seintillations déja décrit (§ 65).

Les scintillations sont attribuées a 'excitation de cenires phosphorogénes
‘formés par une impureté telle qu’une trace de cuivre incorporée au sulfure
de zinc a I’état de solution solide. Ces centres s’altérent successivement par
Je choc des rayons «,de sorte que le sulfure de zinc irradié perd progressive-
ment son efficacité. Pour observer les scintillations, on emploie aussi la
‘willémite et le diamant.

Avec de fortes préparations de polonium on voit a la lumiére du jour
Péclairement d’un écran au sulfure de zinc placé pres de la substance active.
‘On obtient aussi une illumination intense, en introduisant du radon dans
un ballon contenant du sulfure de zinc. En envoyant sur un écran au ZnS
un courant d’air chargé d’actinon, gaz radioactif a vie bréve, on obtient sur
L’écran une belle apparence de fumée lumineuse.

L’altération des substances phosphorescentes sous l’action des
‘rayons «, B et v est un phénomene général attribuable & une transfor-
mation chimique qui se produit progressivement dans la matiere
irradiée.

Quand on utilise les rayons « sous incidence rasante, leur parcours
-dans la matiére phosphorescente se traduit par une trajectoire lumi-
neuse observable au microscope. Les scintillations provoquées par les
rayons H sont moins intenses que celles dues aux rayons «. Les
rayons B et v ne produisent pas de scintillations.

L’action des rayons sur les écrans phosphorescents a parfois été utilisée,
en cas d’accidents survenus a la matiere active, pour en rechercher les par-
-celles dispersées sur les objets environnants.

Avec du sulfure de zinc phosphorescent auquel on a incorporé un sel de
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radium en proportion tres faible (généralement inférieure & 1/4000) on pré-
pare des pemtures dont la faible luminosité permanente est visible dans
Pobscurité, et qu’on utilise pour les chifires et les divisions tracés sur des
cadrans de montres, pour des graduations, des mires, des index lumineux.
Au lieu de radium, on emploie aussi pour ces peintures le mésothorium ou
le radiothorium.

La thermoluninescence est la propriété que possédent certaines
matiéres telles que la fluorine ou ’apatite, d’émettre de la lumiére
quand on éléve leur température sans atteindre I’incandescence. Pour
observer la thermoluminescence de la fluorine, il suffit d’en projeter:
des fragments sur une plaque de métal chauffée vers 500°. Une quan-
tité déterminée de lumiére est émise lors de I’échauffement et le phé-
nomeéne ne peut pas étre répété. Si cependant on soumet a P’action.
des corps radioactifs la substance qui a épuisé sa provision de lumiére,
elle acquiert & nouveau progressivement la propriété d’émettre de la.
lumiére par échauffement. Ces phénomenes sont liés & un changement
de coloration ; la fluorine se colore pendant qu’elle est irradiée et se.
décolore en émettant la thermoluminescence.

Le méme phénomeéne a lieu avec le verre et le quartz. Ces matiéres se
colorent sous ’action des rayons en émettant la lumiéere de fluorescence ;
en les chauffant on les décolore avec émission de thermoluminescence. Le
chauffage de petits récipients en quartz qui ont contenu des matiéres radio-
actives est couramment pratiqué pour leur enlever la coloration qui empé-
che de voir leur contenu. L’apparition et la disparition de la coloration sont.
liées a des effets chimiques qui se produisent dans la substance.

Il est probable que la coloration des fluorines naturelles ainsi que-
leur propriété de thermoluminescence ont été acquises sous l’action.
prolongée des radiations auxquelles ces substances ont été soumises;
pendant de longues époques.

§ 102. Effets photographiques.

C’est & 'aide d’impressions produites sur les plaques sensibles par-
les rayons pénétrants des composés d’urane que Becquerel a découvert -
le phénomene de radioactivité (voir § 36). La propriété d’agir sur ces
plaques, commune aux rayons «, p et y, est utilisée, comme nous-
Pavons vu, dans les expériences de déviations magnétique ou élec-
trique (rayons « et B) et dans celles de diffraction (rayons y). Dans ce
dernier cas, les rayons y agissent par émission de rayons B secon--
daires dans la couche sensible.
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Avec les rayons pénétrants des dérivés du radium, on obtient des radio-
-graphies, comme avec les rayons X. La source radiante est constituée par
un sel de radium enfermé en tube scellé et placé a une certaine distance de
la plaque sensible, contre laquelle est appliqué l'objet & radiographier.
Avec quelques centigrammes de sel et une distance de 20 cm. on peut
obtenir en une heure 'image d’un objet tel qu’un porte-monnaie (pl. XXI,
fig. 1). En raison de leur rareté et de I’hétérogénéité de levr rayonnement,
les corps radioactifs ne conviennent pas pour les applications médicales
de’la radiographie. Cependant, I’emploi de ces rayons peut rendre service
pour la radiographie de pieces métalliques dont I’épaisseur ou la forme ne
permettent pas ’emploi de rayons X (pl. XXI, fig. 2 et 3).

On mesure l'intensité d’une impression photographique par une
évaluation photométrigue de I'opacité ou noircissement de la plaque.

Ce mode d’examen s’applique tant aux plages de quelque extension
qu’aux raies étroites d’un spectre ; dans ce dernier cas la méthode prend
le nom de microphotométriqgue. Un microphotomeétre comprend une fente
fortement éclairée dont I'image formée par une lentille est projetée sur le
spectre a examiner. La lumiére qui traverse celui-ci est recue sur une pile
thermoélectrique ou une cellule photo-électrique ; on observe un courant
électrique dont !'intensité est d’autant plus faible que la région examinée
est plus opaque. En déplacantla plaque explorée, on enregistre une courbe
de variation du courant qui correspond aux variations d’opacité de la
plaque. Si [ est 'intensité de la lumiére traversant la plaque dans une
région impressionnée par les rayons et /, celle qui correspond & une région

témoin, on définit le noircissement S par la relation S = log,, 1—0. Si la

lumiére est absorbée suivant une loi exponentielle telle que I = [,
on a S = pxlogige, ot z est ’épaisseur de la région impressionnée et u le
coefficient d’absorption. La valeur de S dépend de nombreux facteurs :
nature de la plaque et mode de développement d’une part, intensité du
rayonnement /, son utilisation dans la plaque et temps d’exposition ¢, d’au-
tre part. D’aprés Bothe et d’autres auteurs, il parait légitime d’admettre
pour un rayonnement donné, la loi de réciprorité S = ¢ (I X t), entre I'in-
tensité du rayonnement et le temps d’exposition. Lanature de cette fonc-
tion correspond & la captation progressive de 1’énergie du rayonnement
par les centres susceptibles de développement, contenus dans la couche
sensible. L’augmentation de S, d’abord proportionnelle a / X ¢, se ralentit
ensuite et s’arréte ; pour de grandes valeurs de / X t on observe méme des
effets de renversement semblables & ceux de solarisation par la lumiére.
Pour les besoins de la photométrie on se place de préférence dans les condi-
tions de début, ol § est proportionnel a 7 X ¢ et & la fraction absorbée .

L’utilisation des rayons « dans les plaques usuelles est compléte.
Il n’en est pas de méme pour les rayons g dont la couche sensible
absorbe une fraction d’autant plus petite que la vitesse ¢ est plus
grande. Dans le cas de rayons y, des photoélectrons et des électrons
de choc prennent naissance dans la couche sensible et I’impression
produite dépend de la vitesse de ces rayons secondaires, déterminée
elle-méme par le quantum Av des rayons primaires. Les relations numé-
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riques entre S, ¢, et kv sont peu connues, mais on peut présumer
qu’elles sont principalement déterminées par les lois d’absorption
des rayons dans la couche sensible.

L’usage de la plaque sensible comme récepteur est particuliérement
précieux pour accumuler des effets faibles, grace a I’action du temps.
Tel est le cas de ’exposition au rayonnement trés faible de matiéres
radioactives naturelles, ou au rayonnement intense, mais trés péné-
trant de matiéres radioactives concentrées.

Il a été fait de nombreux essais pour employer les plaques photo-
graphiques comme récepteurs pour la numération des rayons «. Il
est, cependant, difficile d’y parvenir, parce que I'impression produite
par des rayons « normaux a la plaque ou d’obliquité modérée, exami-
née au microscope, se compose de grains de sel d’argent réduit absolu-
ment semblables & ceux dont la présence est inévitable sur une plaque
développée sans avoir été irradiée. Une évaluation approximative
permet de penser qu’a chaque rayon « correspond ungrain développé,
c’est-a-dire un centre actif impressionné. Quand les rayons o« attei-
gnent la couche sensible sous une forte obliquité, ils produisent des
files de grains qu’il est possible de reconnaitre et de compter.

On observe ce phénomene de la maniére suivante : un grain trés petit de
matiere active est déposé sur la plaque. Les rayons « qui pénetrent sous
incidence rasante dans la gélatine y produisent des files de grains le long
de leur parcours. Aprés développement, on observe au microscope une
image en forme d’étoile qui permet de mesurer le parcours des rayons
(Miihlestein). Cette méthode a servi pour mettre en évidence le phénomeéne
de groupement d’atomes radioactifs, lesquels forment, dans diverses cir-
constances, des associations moléculaires de trés petites dimensions mais
d'un grand nombre d’éléments, semblables a des grains colloidaux (Chamié).
La planche XXII donne 'exemple de tels agrégats qui se forment aussi
bien dans les gaz que dans les liquides. La nature des atomes qui composent
un groupement, est mise en évidence par la mesure du parcours des rayons
dans la gélatine.

On peut employer la microphotographie pour étudier la distribution
de matieres radioactives dans l’organisme. Ainsi, le polonium injecté
en solution & de petits animaux, se rassemble dans certains organes
qu’on peut ensuite préparer en coupe applicable sur une plaque photo-
graphique (§ 105, pl. XXII, fig. 5).

§ 103. Effets colorants. Effets chimiques. Halos pléochroiques.

Les rayons «, 8 et y produisent ‘dans la matiére des colorations et
des transformat ions chimiques. Les colorations peuvent fréquemment,
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sinon toujours, étre considérées comme accompagnant une transfor-
mation chimique.

La premiére observation faite a ce sujet est la coloration du verre
et de la porcelaine par les rayons du radium (P. et M. Curie, 1889) ;
aussitot aprés ont été observées la production d’ozone (Demargay,
P. Curie), la décomposition de ’eau (Giessel), la transformation du
phosphore blanc en phosphore rouge (Becquerel), etc. Les travaux
ultérieurs ont montré qu’il y a une variété extréme dans les effets
produits dont I’étude constitue une véritable science nommeée « radio-
chimie » ().

Les rayons des corps radioactifs attaquent, plus ou moins rapide-
ment, toute espéce de molécules, alors que les réactions photochimiques
produites par la lumiére sont sélectives aussi bien en ce qui concerne
la longueur d’onde efficace que la nature des molécules influencées.
Il semble donc que I'effet chimique de la lumiére fait intervenir des
conditions de résonance entre la lumiére active et la molécule, tandis
que les rayons o et B agissent par I'ionisation qu’ils produisent dans
les milieux ou ils sont absorbés. Conformément a cette hypotheése,
Paction chimique des rayons « est beaucoup plus grande que celle des
rayons B ; les rayons y agissent par l’intermédiaire des rayons B
secondaires auxquels ils donnent naissance.

a) Effets colorants. — Toutes les espéces de verres, porcelaines,
faiences, etec., se colorent en présence de matieres radioactives. Les
vases employés pour manipuler ces matieres se colorent tous pro-
gressivement en brun ou en violet ; ils peuvent étre décolorés par
élévation de température, fréquemment accompagnée de thermo-
luminescence (§ 101). II en est de méme pour les récipients en pyrex
ou en quartz fondu.

L’action colorante des rayons « se produit seulement sur une faible
profondeur correspondant & leur parcours dans la matiére solide expo-
sée a oes rayons ; I’action des rayons g,dont le parcours est plus long,
est plus profonde, et celle des rayons y l’est davantage. Rappelons
que des fragments de verre exposés a la lumiére solaire, prennent
avec le temps une coloration prononcée, généralement violette.

L’étude de la coloration en rapport avec la composition chimique
n’a pas donné jusqu’ici des résultats trés bien définis. La présence de

(*) Consulter Vouvrage The Chemical effects of a particles and elecirons, par
S. C. Lind (American Chem. Society, Monograph series, 1928).

-

ystiruto ne quiMich |
gip: = T=CA

Uuiversidede foderal do Rio de Jonoire




EFFETS PRODUITS PAR LE RAYONNEMENT DES CORPS RADIOACTIFS 345:

métaux alcalins, sodium ou potassium, parait étre une des causes
déterminantes ; on attribue aussi un réle actif & d’autres constituants
tels que le manganése ou le plomb. Sous une irradiation prolongée
la coloration tend vers un maximum, permettant de Penser que effet.
colorant est limité par I’effet inverse.

Les minéraux naturels et les sels purs se colorent également et ont donné
lieu & un nombre considérable de recherches (St. Meyer, K. Przibram, Lind .
et Bardwell, etc.). La aussi le phénomeéne est étroitement lié a la thermolu--
minescence. De nombreuses études ont porté sur le sel gemme qui se colore-
en bleu ou en jaune selon les conditions de Iirradiation ; ce fait est a rap-
procher de ’existence d’échantillons naturels de sel gemme fortement colorés.
en bleu, probablement par I’action accumulée de radiations absorbées. Le-
diamant qui a une belle fluorescence bleue sous I’action des rayons «, prend
en méme temps une coloration superficielle verte qui disparait par échauf--
fement.

Les sels de radium et de baryum radifére subissent des changements de-
couleur. Les cristaux de chlorure et de bromure anhydres, vus a la lumiére-
diffuse, sont d’un blanc pur et émettent une luminescence bleue. Avec le-
temps, ces sels s’alterent et s’effritent ; en méme temps leur couleur se-
ternit et passe a4 un gris brun, puis au gris noiratre. Cet aspect correspond
4 une transformation chimique, avec perte de chlore ou de brome.

Les écrans rendus phosphorescents ou fluorescents par des rayons se
colorent sous leur action et leur efficacité se trouve diminuée (voir § 101).
Un ballon garni intérieurement de sulfure de zinc phosphorescent et destiné
a mettre en évidence la luminosité produite par introduction de radon,
doit étre soigneusement vidé apres ’expérience, pour éviter I’altération du.
sulfure. Si 'on pose sur une pellicule de platinocyanure de baryum une
fine ampoule contenant 10 millicuries de radon, on trouve aprés une heure
que ’ampoule a produit, au-dessous d’elle, sur le fond vert de I’écran, une
impression de forme linéaire et de couleur brune.

En employant des sources de grande intensité, on a pu observer sur la
biotite non seulement ’épuisement de I’effet colorant, mais encore son ren-
versement (Jedrzejowski). Ce phénomeéne a été mis en évidence a1’aide d’une
fine ampoule de verre, & parois assez minces pour laisser passer les rayons «
sur la majeure partie de leur parcours. Cette ampoule contenant 600 milli-
curies de radon posée sur une lamelle de biotite, produisit rapidement
au-dessous d’elle une impression linéaire brune sur un fond clair. Aprés.
quelques jours la lamelle dans son ensemble était colorée, mais la région
linéaire au-dessous de ’ampoule avait pali et se détachait en vert clair sur
un fond brun. La mesure photométrique du noircissement révéla de méme
une augrhentation suivie d’'un maximum et de décroissance.

b) Halos pléochrotques. — On désigne par ce nom des zones colo-
rées, de forme approximativement sphérique, observées dans certains.
minéraux naturels, principalement les micas : biotite, museovite, etc.
Ces zones se composent souvent de plusieurs anneaux coneentriques.
On les attribue & des inclusions de cristaux microscopiques de zircone
ou d’apatite contenant des matiéres radioactives et ayant produit un
effet colorant sur le minéral, depuis la formation de celui-ci. Les rayons.
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des zones colorées correspondent aux parcours des rayons « de la
série uranium-radium dans la matiere ou les halos sont formés (Joly).
Cependant certains halos offrent des difficultés d’explication non encore

résolues, leurs rayons ne correspondant pas aux parcours actuellement
connus. i

Les halos disparaissent par chauffage des minéraux qui les contien-
nent.

Voici une série de parcours normaux correspondant aux observa-
tions faites sur les halos.

Rayons« de U .......

16 @ Rayons « de Th ..... 15 @
= S dERIOS R 18 — ade RTh ... 2ip
=1 SatdesRa .. L.t 23 @ =R e R RS G 0N
— « de RaA .ivi 27 p — o« de TRC ... 48
— ade RaC' .... 39 p

La possibilité de renversement de I’effet colorant produit sur le
minéral, démontrée pour la biotite, peut jouer un réle important dans
la formation des halos et troubler leur interprétation. Elle constitue
aussi une difficulté pour I’évaluation de I’Age des minéraux a I’aide
de l'intensité des halos, comparée a celle de colorations artificielles
produites par un grain de matiere radicactive en quantité connue.
On obtient une coloration visible avec un grain de petites dimensions
quand celui-ci a émis environ 10° rayons = ; on en déduit qu'une quan-
tité de Ra de ’ordre de 10-17 g. suffit pour produire un halo pendant
une époque géologique de I’ordre de 300 millions d’années.

¢) Effets chimiques. — Parmi ces effets, un des plus importants est
la décomposition de I’eau, ayant pour résultat la production de mélange
tonnant. Nous avons vu que ce phénomeéne intervient dans la techni-
que de ’extraction du radon des solutions de sels de radium (§ 51). Il
est produit par les rayons «, 8 et y. On I'observe avec des solutions de
polonium ou les rayons « seuls sont actifs (Marie Curie et A. Debierne).
D’autre part, il a été mis en évidence pour les rayons 8 et v, en entou-
rant d’eau une ampoule de verre contenant un sel de radium ; les
rayons « étaient absorbés par la paroi de I’ampoule, alors que les
rayons B et y pénétraient dans I'eau et y produisaient un dégagement
de gaz mesurable (A. Debierne). Le gaz recueilli et extrait est, en ce
-cas, de ’hydrogene, et il se forme une certaine quantité d’eau oxygénée
correspondant a I’4bsorption de I’oxygéne. Ainsi, la décomposition
de I’eau parait avoir lieu suivant les deux modes suivants :

2H20 = 2H? + 0% ou 2H?0 = H*0?* + H*?
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On peut penser que ’action des rayons sur I’eau liquide se traduit
‘par une ionisation semblable a celle qu’ils produiraient dans la vapeur
d’eau, c’est-a-dire qu’un électron est détaché d’une molécule d’eau et
que celle-ci forme un ion positif. Les électrons libérés peuvent alors
neutraliser des ions électrolytiques d’hydrogéne et déterminer un
dégagement de molécules de ce gaz ; les ions positifs 20 (4) pour-
ront de méme neutraliser les ions électrolytiques négatifs OH (—),
et ces derniers forment les combinaisons moléculaires /202 (eau oxy-
génée) ou 2 -+ 02 (gaz hydrogene et oxygéne). Ainsila décomposition
de I’eau sous I’action des rayons ionisants est comparable a une élec-
trolyse sans électrodes, et, conformément a ce fait, la mise en liberté
d’hydrogene et d’oxygéne par un rayonnement donné est du méme
ordre que celle qui correspond & un courant d’électrolyse égal au
gcourant d’ionisation produit dans I’air par le rayonnement.

L’eau subit également la décomposition par les rayons, quand elle
est a I'état de glace ou a l’état de vapeur, mais l'effet est alors
beaucoup plus faible. Il a été aussi prouvé que les rayons sont capables
de produire la réaction inverse, c¢’est-a-dire la formation de vapeur
d’eau a partir du mélange d’oxygene et d’hydrogéne.

Dans les solutions de sels de radium, le gaz qui se dégage est constitué
par du mélange tonnant avec exces d’hydrogene, I’oxygéne correspondant
etant utilisé pour I’oxydation du mercure ou de la graisse des robinets qui
servent pour la fermeture de ’appareil. La quantité de gaz produite dans
les appareils usuels est de ’ordre de 0,5 & 1 cm3 par gramme de radium et
heure ; ce nombre n’a pas de signification précise puisque la réaction directe
et la réaction inverse ont lieu simultanément, et dépendent des conditions
dans lesquelles les rayons émis par le radium et ses dérivés sont absorbés
dans la solution, dans les gaz surnageants et dans les parois de 1’appareil.

La décomposition de ’eau par les rayons est une cause de danger pour les
solutions de radium, et il faut prévoir un dispositif de sécurité en ce qui
concerne ’augmentation de pression des gaz produits (1). Les ampoules
scellées contenant des sels de radium imparfaitement desséchés éclatent
parfois spontanément, par suite d’une secousse ou d’une élévation de tem-
pérature ; quand on procede a leur ouverture, on risque de déterminer
I’explosion avec projection du contenu.

Parmi d’autres réactions, signalons la décomposition de HCI,
HBr ou HI en leurs éléments et les réactions inverses, la production

() A P’Institut du Radium de Paris, ce dispositif consiste en un manomeétre a
Pair libre branché de telle maniére que le gaz peut s’échapper an dehors a tra-
vers 1a cuve 4 mercure quand sa pression est un peu en exces sur la pression
atmosphérique. Pourtant, ’expérience a montré que le gaz ne s’échappe pas ;
sa pression atteint une valeur limite voisine de la pression atmosphérique, par
suite d’un équilibre entre 1a décomposition de ’eau et la réaction inverse, ou
les réactions qui absorbent les gaz produits.
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d’ozone dans I'oxygéne et la réaction inverse, la décomposition de
NH?® en ses éléments et la réaction inverse, actions analogues sur
H2S, etc. Avec le méthane ou ’éthane on observe la formation
d’hydrogéne et d’hydrocarbures saturés d’ordre plus élevé, avec
I’acétyléne celle des produits de polymérisation.

La paraffine est attaquée avec dégagement de gaz ; le papier jaunit
et s’effrite, le caoutchouc s’altére et devient friable, ’ébonite est
attaquée, les métaux en présence d’air subissent l'oxydation. Au
contact d’une solution de RaCl? le platine entre en solution, probable-
ment par dégagement de chlore.

La conservation et la manipulation des matiéres radioactives con-
centrées sont rendues difficiles par ’activité chimique qui découle
de leur rayonnement.

Sur les plaques photographiques soumises a ’action d’un intense
rayonnement o apparait une zone creuse résultant d’une altération.
de la gélatine.

Il résulte de ce qui précéde que les réactions chimiques et électro-
chimiques qui devraient normalement caractériser un radioélément,
risquent d’étre troublées par les réactions secondaires attribuables &
Iénergie du rayonnement quand ce radioélément est a I’état de
grande concentration. Ce fait est de nature a rendre illusoire I’appli-
cation des méthodes chimiques aux radioéléments de grande activité:
spécifique. Quand 1l s’agit de sels de radium purs, la difficulté peut
encore étre surmontée, mais des corps tels que le polonium ou le ra-
diothorium dont la vitesse de destruction est beaucoup plus grande,
ne pourraient probablement pas étre étudiés par les méthodes chi-
miques usuelles si on les possédait & ’état de sels purs, I’attaque
du support et des réactifs devenant alors prépondérante.

Passons maintenant aux données numériques relatives aux réac-
tions radiochimiques (Expériences de Ramsay et Cameron, Duane,
Scheuer, Wourtzel, Lind et Bardwell, Mund et collaborateurs, etc.).

Pour obtenir des nombres ayant une signification simple, il faut connaitre
I’utilisation du rayonnement qui produit ’effet chimique. Un mode opéra-
toire avantageux consiste & employer le radon enfermé dans une petite
sphére a parois minces laissant passer les rayons « ; connaissant I’énergie
initiale et I’épaisseur de la paroi, on peut calculer I’énergie absorbée dans le
milieu qui entoure la sphere. Pour observer une réaction déterminée, il
faut, de plus, éliminer les produits de cette réaction, afin d’éviter la réaction
inverse. Des expériences quantitatives ont aussi été faites avec du radon
mélangé dans un récipient sphérique au milieu gazeux soumis a 1’action des.
rayons; la forme simple du récipient permet, en ce cas, une évaluation
approchée de l'utilisation du rayonnement.
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Les mesures de l'effet chimique dans des conditions assez précises
ont mis en évidence que cet effet est proportionnel & l'intensité du
rayonnement. Par exemple, si le radon est employé comme source
de rayons, I'effet chimique décroit selon la méme loi que le radon.
De plus, on a été conduit & envisager une relation numérique entre
Peffet chimique et le pouvoir ionisant des radiations. En général, le
nombre M de molécules qui entrent en réaction est du méme ordre
que le nombre IV de paires d’ions produites dans ’air par le rayonne-
ment qui détermine la réaction. Ceci nous engage a attribuer aux ions
unrole actif tel qu’il a été exposé plus haut pour expliquer la décompo-
sition de ’eau. Les lois ainsi établies sont celles d’équivalence iono-
chimique.

Se basant sur ces lois, on peut calculer effet chimique a prévoir
pour un rayonnement donné. On compare, autant que possible,
Peffet chimique observé, avec I’ionisation que les rayons produiraient
dans la matiére soumise & la réaction si elle était a I’état gazeux.

Prenons le cas de ’eau contenant du radium et du radon. A un gramme
de Ra correspond I’émission, par unité de temps, de ¢ rayons « de Ra et
d’autant de rayons a« du radon, de RaA et de RaC’. Soit v la somme des
nombres d’ions produits par absorption dans la vapeur d’eau d’un rayon de
chaque espéce; admettons que la production totale d’ions dans l’eau
liquide, par unité de temps, est gv, et que c’est aussi le nombre de molécules
d’eau décomposées en hydrogéne et oxygéne. Le nombre de molécules de
gaz formées est alors 1,5 ¢v et le volume de gaz produit est 1,5 gv/p, o p
est le nombre de molécules contenues dans I'unité de volume sous les
mémes conditions de température et de pression. Si le calcul est fait par
curie de radon, on aura la méme valeur de g, mais v sera remplacé par v’
qui est la somme des nombres d’ions relatifs aux rayons « du radon, de RaA
et de RaC. Prenant ¢ = 3,7 X 1019 par sec.; p = 2,7 x 1019 et considé-
rant que les valeurs v = 6,8 x 105et v/ = 5,5 x 10° relatives & I’ionisation
de I’air doivent étre multipliées par 0,8 pour convenir & la vapeur d’eau,
on trouve pour la production de gaz tonnant a I’heure 4 cm? par gramme
de Ra en solution et 3 cm3 2 par curie de radon en solution. L’utilisation
complete d’un curie de radon jusqu'a destruction donnera un volume
gazeux 3,2 6 ou 0 est la vie moyenne de radon, soit environ 430 cm®. Ces
chiffres supposent que ’absorption des rayons « dans I’eau a été compléte
ou que I’on a fait une correction correspondante. L’absorption des rayons
et Y dans ’eau ajoute a I’effet chimique prévu un effet supplémentaire pou-
vant atteindre quelques pour cent. L’effet des rayons @ de recul est égale-
ment a considérer et a été mis en évidence expérimentalement.

Les résultats vérifient d’assez prés les prévisions. Le nombre obtenu
pour M/N dans les meilleures expériences différe peu de 1 (Duane et
Scheuer) ; le volume de gaz tonnant formé par un curie de radon est
voisin de 400 cm?.

Dans quelques autres réactions, on trouve aussi M = N, ou bien
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M peu différent de NV, telle la formation d’ozone & partir de 'oxygéne
(Mund et ses collaborateurs, Lind) ot le nombre de molécules d’ozone
formées est égal ou un peu supérieur a celui des paires d’ions formées
dans oxygeéne. Dans d’autres cas, M/N prend des valeurs franchement
différentes de 1, soit inférieures, soit supérieures. De nombreuses réac-
tions ou M/N est égal & quelques unités peuvent étre interprétées
par des agglomérations moléculaires formées autour des ions et parti-
cipant a la réaction ; telles sont la décomposition de N20, H2S et
NH3 avec M[N compris entre 2 et 3 (Wourtzel).

L’action des rayons sur la glace et sur la vapeur d’eau ne produit.
qu’un effet tres faible, M/N<0,05. On peut penser que la grande diffé-
rence observée par rapport a I’eau liquide tient a la présence dans
celle-ci d’ions électrolytiques & peu prés absents de la vapeur et de la
glace.

L’hypothése d’agglomération apparait particulierement propre &
expliquer des réactions telles que la polymérisation de C2H?2 ou la
formation d’éthane & partir de méthane, par union de 2 radicaux CH?
avec élimination de H2.

Tout différent est le caractére de certaines réactions déterminées par la
lumiere, telles que la production de HCl & partir de H3 et Cl2 ou le rap-
port M/N est considérable, de I’ordre de 105 par exemple. On admet, en
ce cas, que le mécanisme de réaction est a chatnes, c¢’est-a-dire que chaque
centre de réaction produit une chaine d’effets successifs. Par exemple,
Pexcitation d’une molécule A2 pourrait se traduire par sa scission en deux
atomes dont chaeun serait capable de se combiner avec un des atomes d’une
molécule CI2 laissant libre deux atomes Cl qui pourraient de méme réagir
sur deux molécules H2. Le phénomene se poursuivrait jusqu’a la recombi-
naison entre eux des atomes isolés par laradiation ou jusqu’a leur captation
par une impureté telle que ’oxygene agissant comme inhibiteur.

Les données quantitatives sur I’action chimique de rayons B et vy
sont encore peu nombreuses ; cependant il parait probable que la
aussi s’applique la loi d’équivalence ionochimique (Kailan). Cette loi,
selon Lind, serait d’une application générale aux rayons «, B et ¥
agissant sur la matiére solide, liquide ou gazeuse, sauf les cas parti-
culiers des réactions a chaines.

Bien que P’énergie des rayons soit ia cause de leur effet chimique,
I'utilisation pour ce but est trés incomplete. A un curie de radon, par
exemple, correspond pendant sa durée de vie une émission d’énergie
d’environ 15.000 calories (voir § 104), capable de fournir le travail
de décomposition de 0,22 mol. gr. d’eau (chaleur de formation par
mol. gr. 68.400 cal.), d’ot un volume de gaz 0,22 x 1,5 x 22.400 =
7.392 cm? dans les conditions normales. Sile volume a espérer d’apres
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la relation M/N = 1 est 430, la fraction d’énergie utilisée pour la réac-
tion chimique est seulement 6 9,. Les observations confirment cet
erdre de rendement chimique dans ce cas et dans d’autres. Rappelons,
a ce point de vue, que l'utilisation de ’énergie des rayons pour la
production d’ions est elle-méme trés imparfaite (§ 72), et constitue
une premiére cause de déficit du rendement chimique.

§ 104. Dégagement de chaleur par les radioéléments.

Quand les rayons «, 8 ou y sont absorbés dans la matiére, leur énergie
est finalement convertie en chaleur dans le corps absorbant et celui-ci
subit une élévation de température qui dépend de sa capacité calo-

Corps
guelcongue

Fic. 141.

rifique’et de son isolement thermique. Il en est ainsi, en particulier,
pour une substance radioactive telle qu'un sel de radium, qui absorbe
plus ou moins complétement les rayons émis par elle-méme et par ses
dérivés.

Le dégagement de chaleur spontané des sels de radium a été décou-
vert par P. Curie et A. Laborde en 1903. Ce fait tres important a
apporté la preuve qu’une quantité considérable d’énergie est mise en
jeu dans les phénomeénes de la radioactivité et a fortement contribué
a faire admettre que ces phénomeénes résultent d’une transformation
d’atomes.

Pour observer le dégagement de chaleur, il suffit de placer une am-
poule de verre scellée, contenant un sel de radium, a P’intérieur d’un
vase Dewar dans lequel on place aussi un thermometre dont le réser-
voir est voisin de ’ampoule. Pour éviter la déperdition de chaleur
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par 'ouverture du vase, on la garnit de duvet ou de feutre. A mesure
que le régime thermique s’établit, le thermometre atteint peu a peu
une température limite supérieure & celle qu'on observe sur un ther-
momeétre semblable placé comme témoin dans un vase Dewar conte-
-nant une matiere non radioactive (fig. 141). L’élévation de température
peut atteindre plusieurs degrés pour
une quantité de radium de quelques
décigrammes.

La donnée expérimentale qu’il est
important de déterminer est le débit
de chaleur par gramme de radium
et unité de temps. Le débit mesuré
dépenddelamaniéredontles rayonsa,
B et y sont absorbés dans le disposi-
tif calorimétrique. On a utilisé pour
ces mesures des dispositifs trés va-
riés dont ;quelques-uns sont décrits

Se VSt Sen

Fic. 142. — Le calorimetre a
glace est un vase remplid’eau en E
et de mercure en M, jusque dans
le tube capillaire C. En envoyant
un jet de chlorure de méthyle au
fond du tube central, on détermine
la formationdumanchonde glace G.
Le calorimétre est placé dans un
vase isolateur & vide 4 contenant
de la glace fondante B. L’ampoule
qui contient le radium est placée
en r, et protégée par un bouchon
isolant (non indiqué sur la figure).

ci-dessous.

10 Calorimétre @ glace de Bunsen
(fig. 142). — L’ampoule contenant le
sel de radium, préalablement refroidie
dans un bain de glace fondante, est in-
troduite dans un calorimétre a glace
usuel ; elle détermine une fusion pro-
gressive du manchon de glace mise en
évidence par le retrait du mercure dans
le tube capillaire. D’aprés la quantité
de glace fondue on calcule la chaleur

fournie dans le méme temps.

20 Calorimétre a gaz liquéfié Curie et Bewar (fig. 143). — La chaleur
fournie par le radium est en ce cas utilisée pour vaporiser un gaz liquétié tel
que I'air ou ’hydrogene liquide, dont on détermine par ailleurs la chaleur
de vaporisation sous la pression atmosphérique.

30 Calorimétre différentiel a enceinte métallique (fig. 144). — Cet appareil
comprend deux blocs de métal sous forme de cylindres creux ; I’'un contient
I’ampoule & radium, ’autre une spirale de résistance convenable, r, dans
laquelle on peut faire passer un courant électrique i. Dans une petite
cavité de chaque bloc se trouve 'une des soudures d’un couplethermoélec-
trique ; on regle l'intensité du courant ¢,de maniére & annuler tout courant
dans le circuit comprenant le couple et le galvanometre G. Le débit de cha-
leur de la matiére radioactive est alors égal a celui de la spirale, ¢’est-a-dire
a ri*. L’appareil est protégé des variations de température extérieure.

40 Calorimétre sensible adiabaiique (fig. 145). — Un récepteur de métal A
contenant la source de chaleur S est suspendu & l'intérieur d’une enceinte
métallique B, entourée d’un bain d’eau contenu dans le récipient C. On suit
a I’aide d’un couple la différence de température entre A et B et on la main-



EFFETS PRODUITS PAR LE RAYONNEMENT DES CORPS RADIOACTIFS 353

tient au zéro en échauffant progressivement le bain C dont la température
est mesurée avec un thermometre de grande sensibilité.L’élévation de tem-
pérature du bain est égale a celle du
récepteur A et on en déduit la cha-
leur dégagée dans celui-ci (Swietos-
lawski et Dorabialska).
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Fig. 143. Fig. 144,

Fic. 143. — Le calorimétre est un vase isolateur 4 a double
parois contenant de I’hydrogéne liquide placé dans un bain d’hy-
drogene liquide H’ contenu dans un vase isolateur plus grand. Si
une ampoule contenant du radium est introduite dans le bain H,
I’hydrogene vaporisé se dégage par le tube ¢ et on le recueille
dans I’éprouvette E. Cette expérience n’est pas sans danger pour
P’ampoule 4 radium.

Les dispositifs mentionnés et d’autres encore, ont été employés
et ont donné des résultats sembla- :
bles. Dans chaque cas on a cherché
& évaluer le degré d’absorption du
rayonnement dans le calorimétre.
Les rayons « sont, en général, com-
plétement utilisés, mais les rayons 8,
et surtout les rayons v, le sont in- =
complétement. L’emploi d’écrans ab-
sorbants autour de la source et la
connaissance des coefficients d’ab-
sorption déduits de mesures d’ioni-
sation permettent de déterminer la
part des rayons o, B et y dans leffet
calorifique. Il faut aussi tenir compte
des rayons de recul accompagnant
Pémission de rayons « et plus absorbables que ces derniers.

Si la matiére active est complexe, tel le radium accompagné de ses
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dérivés, on sépare les effets individuels dans la mesure du possible.
Par exemple, ’effet de Ra seul s’obtient en réduisant cette substance
au minimum d’activité par la séparation du radon et du dépdt actif.
L’accroissement de ces corps jusqu’a 1’équilibre donne ensuite leur
part d’effet calorifique. On peut aussi distinguer entre les effets du
radon et de ses dérivés a 1’aide de dispositifs appropriés.

Voici un résumé des résultats obtenus en calories pour le dégagement
de chaleur du radium et de ses dérivés en équilibre, par gramme de Ra
et heure, d’aprés Rutherford et Robinson, Meyer et Hess, Ellis et
Wooster (2).

Rayons &
et rayons a Rayons 8 Rayons y Total
RaA_ . [Ty SN 26,2 25,2
RT3 RS B8 FTE SN o 29,8 29,8
RaA, oSeiaior = s JRG 31 )
B EREES N 37.5 6,3 9.4 K2 9
ey oy be T 124 4 6,3 A 1401

)

Ainsi le débit de chaleur d’un gramme de radium en équilibre avec
le radon et le dépdt actif & évolution rapide est voisin de 140 calories
par heure, avec les parts respectives : environ 89 9, pour les rayons «
et les rayons a, 4 9, pour les rayons 8, et 6,5 %, pour les rayons y.

Il est important de comparer ces résultats a 1’énergie cinétique
représentée par les rayons, telle qu’on peut la calculer pour les rayons «.
Un gramme de radium accompagné de ses dérivés d’évolution rapide
émet sous cette forme, par seconde, une énergie W = nmZ¢?/2 oun est
le nombre de rayons émis dans chacun des 4 groupes, m la masse de la:
particule « et 202 la somme des carrés des vitesses d’émission. Si ’on
adopte les valeurs expérimentales n = 3,7 X 101%,m = 6,60 x 10-*g.
o2 = 11,44 x 108 on trouve W = 1,405 X 10° ergs/sec., et le
débit de chaleur correspondant par heure est 3.600 /4,18 x 107
= 121 calories. Attribuant aux rayons a environ 2 9, de I’énergie des
rayons e, on trouve un supplément de 2,5 calories & ajouter au
débit, ce qui porte celui-ci a 123,5 calories, valeur voisine du résultat
expérimental. On peut conclure que le débit de chaleur, pour la part
due aux rayons «, est susceptible d’étre expliqué par I’absorption
de leur énergie cinétique et de celle du mouvement de recul correspon-
dant. Il est vraisemblable alors que le débit de chaleur total est I’équi-
valent de 1’énergie des rayons «, B et vy et de celle de recul, d’autres
causes ne pouvant intervenir que dans une faible mesure.

(3) Résumé conforme a celui de Rad. of rad. subst., p. 161.
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Prenant ce point de vue, on peut calculer le débit de chaleur pour
d’autres matiéres émettant des rayons «. Par exemple, pour la série
uranium-radium, on trouve par heure 52 cal. pour U7 4 UII ;23,6 cal.
pour /o ; 27,2 cal. pour Po. Evaluant a prés de 30 cal. la part de UX,
UY, UZ, RaD et RaE, on obtient environ 270 cal. pour la série de
deérivés d’urane en équilibre avec un gramme de radium. La quantité
correspondante d’uranium étant telle que Ra/U = 3,4 X 107, le
debit de chaleur par gramme d’uranium en équilibre avec ses dérivés
est 270 x 3,4 x 107 = 9,2 x 109 cal./heure. La contribution de la
série d’actinium est de 1’ordre de 3 9, seulement, puisque le nombre
d’atomes transformés est 3 pour 100 atomes transformés dans la
série précédente. Ainsile total est voisin de 10~* cal./heure.

Des calculs analogues conduisent a prévoir un débit de 2,2 x 10-5
cal./heure pour 1 gramme de thorium en équilibre avec ses dériveés.

Des mesures d’accroissement de débit calorifique des sels de radium
par formation de polonium sont d’accord avec les prévisions (Marie
Curie et D. K. Yovanovitch). Il en est de méme pour les mesures de
dégagement de chaleur effectués sur les composés de thorium et les
minéraux d’urane. Les quantités de matiéres employées en ce cas sont
de 100 g. et davantage.

Pour des corps tels que le polonium dont I'ionisation totale due
aux rayons « peut étre mesurée avec précision, la mesure du débit
calorifique ¢ jointe a celle du courant d’ionisation / donne le nombre
d’ions v produit par un rayon, en vertu des relations :

2 2
’ =m;v : e q mo
ou ¢ est exprimé en ergs.

Dans la mesure des débits calorifiques produits par les substances
radioactives, il convient de se mettre 4 ’abri des causes d’erreur, résul-
tant de réactions chimiques qui pourraient étre produites par les
rayons.

Pour calculer la quantité totale de chaleur qui résulte de la trans-
formation d’une substance radioactive, il faut multiplier le débit par
la vie moyenne. On trouve ainsi que la transformation totale d un
gramme de radium correspond au dégagement d’environ 170 X 24 X
365 X 2300 = 3,4 x 10° calories, soit, pour un atome gramme,
7,7 x 10! cal. Pour 'uranium on trouve un dégagement total de
1,2 x 102 cal. par at. g., — pour le thorium 1,1 x 102 cal. par
at. g. La transformation totale d'un curie de radon dégage
116 x 132,5 = 15.400 calories.
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Si I’on compare la chaleur de transformation d’un gramme de ra-
dium a la chaleur de combustion d’un gramme d’hydrogéne qui est
34.200 calories, on voit que la premiere est 100.000 fois plus grande,
et la comparaison est encore plus frappante en rapportant les quantités
de chaleur & I’atome gramme, c’est-a-dire & 226 g. de Ra et 1 g.
d’hydrogéne. On voit par la que les quantités de chaleur ou d’énergie
qui interviennent dans les transformations radioactives sont d’un
autre ordre de grandeur que celles qui correspondent aux réactions
chimiques, ce qui indique qu’il s’agit de transformations atomiques
et non moléculaires. Par contre, les énergies de transformation de
divers atomes radioactifs sont du méme ordre, et si le débit calorifique
est beaucoup plus faible pour un gramme d’uranium que pour un
gramme de radium, c’est que la vitesse de transformation est beau-
coup plus petite dans un cas que dans I’autre.

Le dégagement d’énergie sous forme de chaleur par les radioélé-
ments correspond & une perte de masse Am qu’on calcule en divisant
par 9 x 1020 P’énergie dégagée exprimée en ergs (§ 33).On a Am =
0,036 g. par atome gramme de Ra transformé et Am = 0,056 g.
par atome gramme de U transformé par l'intermédiaire de Ra. La
perte de masse Am s’ajoute a celle qui résulte de la perte d’hélium
par émission de rayons «, et qui est 20,01 g. dans le premier cas,
32,04 g. dans le second cas. Pour Th la perte d’hélium correspond &
24,012 g. et Am 40,05 g. par at. g. Le dégagement d’énergie n’inter-
vient donc que pour une faible part dans le changement de masse
des atomes par transformation radioactive.



CHAPITRE XVIII

EFFETS BIOLOGIQUES DU RAYONNEMENT.
APPLICATIONS MEDICALES ()

§ 105. Effets biologiques.

Les rayons «, g et vy exercent sur les cellules vivantes une action
semblable & celle des rayons X, se traduisant par une modification
dans les tissus qui composent un organisme végétal ou animal. Les
premiéres observations de ce phénoméne sont celles de Pierre Curie
et de Becquerel qui ont subi des brilures occasionnées par ’action
d’ampoules contenant du radium.

Le mécanisme de ’action biologique des rayons est encore peu
connu. La relation intime qui parait exister entre leurs effets chi-
miques et leur pouvoir ionisant est cependant un argument important
pour chercher un lien entre Iionisation et les effets biologiques ; les
preuves expérimentales a ce sujet manquent jusqu’ici, car on ne dis-
pose pas de procédés d’étude permettant de mettre en évidence les
- ions formés par les rayons dans les matiéres solides et liquides dont se
composent les tissus. Le domaine d’action biologique des rayons est
limité par leur pouvoir pénétrant ; ’action des rayons « ne peut done
s’exercer que dans le voisinage immédiat des atomes radioactifs qui
leur donnent naissance, tandis que celle des rayons B peut s’étendre
a une distance qui dans ’eau est de I’ordre du centimeétre, et celle des
rayons y dans le méme milieu a une distance de I’ordre du metre.

10 Action sur les plantes. — Pour exposer les plantes & I'action
du rayonnement on peut en approcher une matiére radioactive solide.
On peut aussi arroser la plante et le sol dans lequel elle vit, d’une
solution radioactive. Enfin, on peut répandre un des gaz radioactifs
dans I’air qui entoure la plante.

Les effets observés dépendent essentiellement de l'intensité du

(1) Pour ce chapitre, consulter ’ouvrage de Maurice Curie : Le Radium et les
Radioéléments. Paris, 1925.
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rayonnement. Quand celle-ci dépasse certaines limites, 1’action est
toujours nocive ; les feuilles jaunissent et s’effritent, et la plante dépé-
rit. Des graines soumises 4 une irradiation relativement intense ne
germent point ou produisent des plantes sans vigueur.

Si les doses de rayonnement employées sont suffisantes, mais non
exagérées, on observe un effet stimulant : germination plus rapide

et plus active, croissance meilleure, production de fleurs et de fruits
augmentée.

On a cherché a étendre a I'agriculture les résultats de laboratoire, en
préparant des engrais radioactifs, composés généralement de résidus de
fabrication de minerais radiferes, ou de minerais naturels & teneur trop
faible pour qu’il soit avantageux d’en extraire le radium. L’activité de ces
matieres est de 5 a 10 9%, de celle de ’oxyde d’urane mesurée en quantité
égale et sous méme surface. En raison de leur composition variable, il est
difficile de comparer les résultats obtenus par divers expérimentateurs et
par les Ecoles d’Agriculture ; ceux-ci ne sont pas toujours concordants ;
cependant dans plusieurs cas, on a observé une augmentation de rendement
pour les céréales, ou autres plantes.

Remarquons que les plantes vivent normalement dans un milieu
radioactif puisque le sol, les eaux et I’atmospheére sont imprégnés de
matiéres radioactives (voir chap. XXVIII). Il est done légitime d’ad-
mettre que cette radioactivité générale du milieu, trés faible, il est
vrai, est un des éléments de développement normal. En augmentant
Pimportance de cet élément, on peut espérer, dans certains cas, des
résultats favorables ; mais en allant trop loin dans cette voie, on est
assuré de rompre ’équilibre au désavantage des plantes.

20 Action sur les tissus animaux. — Les matiéres actives peuvent
agir sur ’organisme animal ou humain soit comme source externe
de rayonnement, soit comme source interne incorporée i I’organisme
par la voie de 'intestin, par injection de solutions radioactives, ou par
inhalation de gaz radioactifs. Les radioéléments répartis dans 1’or-
ganisme par les procédés indiqués agissent par la totalité de leur rayon-
nement et les rayons « sont alors les plus actifs. Pour les radioélé-
ments enfermés dans des tubes de verre ou de platine et agissant de
l’extérieur, les rayons o n’interviennent pas, étant absorbés par la
paroi de I’appareil ; les rayons £ et lesrayons y sont seuls & considérer.

a) Action interne. — L’introduction dans I’organisme de quantités
suffisamment grandes d’un radioélément émettant des rayons o,
produit des lésions qui peuvent étre assez graves pour entrainer la
mort ; dans les expériences faites sur les animaux, la dose mortelle
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a été déterminée pour des injections de polonium ou de thorium X.
Une dose de polonium de 500 U. E. S. (pour.cette notation voir § 74),
est mortelle pour un lapin. Le polonium n’agit cependant pas comme
un poison instantané ; la mort résulte de lésions qui évoluent pendant
plusieurs jours, et qui paraissent liées & I’accumulation du polonium
dans certains organes; la moelle osseuse, la rate, le rein. Dans la
planche XXII, figure 5 on voit une microphotographie agrandie
obtenue en appliquant sur une plaque photographique la face plane
d’une préparation de rein de lapin faite quelques jours apres I’injec-
tion de polonium i I’animal ; le polonium qui s’élimine partiellement
avec l'urine est en grande partie fixé dans la région extérieure du
rein ; les rayons « qu’il émet impressionnent la plaque et révélent
les détails de structure. Une telle image se nomme autoradiohistolo-
gique (Lacassagne et Lattes).

D’apres les doses mortelles déterminées pour des animaux, a 1’égard

‘de I’absorption de polonium ou de thorium X, on peut estimer que des

doses de quelques milliers de U. E. S. seraient pour I’homme mortelles
ou trés dangereuses.

Il est plus difficile d’évaluer la dose dangereuse, quand il s’agit
de substance a longue vie telles que le radium. En effet, si ces matieres
ne s’éliminent pas, ’action cumulative du rayonnement peut occa-
sionner des lésions qui n’apparaissent qu’aprés des années, et s’ag-
gravant avec le temps déterminent la mort (). Il faut donc observer
la plus grande prudence dans I’emploi de matiéres a vie longue comme
médicaments, et les essais doivent étre faits de préférence sur les
matiéres & vie courte ou modérée dont I’action totale est accessible a
P’expérience.

Ainsi I'action de rayons « & dose suffisante se traduit par des effets
nocifs conduisant a la destruction ou nécrose des cellules irradiées.
A faible dose, cependant, on a signalé un effet stimulant comme dans le
cas des plantes, mais dont 1’étude n’offre encore aucune précision.

On ne posséde guére de renseignements sur l’action interne des

(1) On a eu a déplorer plusieurs accidents de ce genre dans l’industrie des
peintures lumineuses, les ouvriéres chargées d’étendre ces peintures avec un
pinceau ayant eu la ficheuse habitude de mouiller le pinceau avec leurs lévres.
L’ingestion de petites quantités de radium, ainsi fré¢quemment répétée, a pro-
duit chez plusieurs de ces ouvriéres des lésions qui apparurent chez quelques-
unes & une époque ol elles avaient abandonné le travail en question. Ces lésions
consistaient dans une nécrose envahissant les machoires et I’intérieur de la
bouche et dans un trouble profond apporté a la constitution du sang, nommsé -
anémie pernicieuse. L’exploration faite par les méthodes de la radioactivité a
prouvé, chez les personnes atteintes, la présence dans le corps de radium révélé
par la production de radon et de dépdt actif.
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rayonnement. Quand celle-ci dépasse certaines limites, 1’action est
toujours nocive ; les feuilles jaunissent et s’effritent, et la plante dépé-
rit. Des graines soumises 4 une irradiation relativement intense ne
germent point ou produisent des plantes sans vigueur.

Si les doses de rayonnement employées sont suffisantes, mais non
exagérées, on observe un effet stimulant : germination plus rapide
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augmentée.
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pour les céréales, ou autres plantes.

Remarquons que les plantes vivent normalement dans un milieu
radioactif puisque le sol, les eaux et I’atmosphére sont imprégnés de
matiéres radioactives (voir chap. XXVIII). Il est donc légitime d’ad-
mettre que cette radioactivité générale du milieu, tres faible, il est
vrai, est un des éléments de développement normal. En augmentant
I’importance de cet élément, on peut espérer, dans certains cas, des
résultats favorables ; mais en allant trop loin dans cette voie, on est
assuré de rompre ’équilibre au désavantage des plantes.

20 Action sur les tissus animaux. — Les matiéres actives peuvent
agir sur l'organisme animal ou humain soit comme source externe
de rayonnement, soit comme source interne incorporée a 1’organisme
par la voie de I'intestin, par injection de solutions radioactives, ou par
inhalation de gaz radioactifs. Les radioéléments répartis dans 1’or-
ganisme par les procédés indiqués agissent par la totalité de leur rayon-
nement et les rayons « sont alors les plus actifs. Pour les radioélé-
ments enfermés dans des tubes de verre ou de platine et agissant de
I’extérieur, les rayons « n’interviennent pas, étant absorbés par la
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a) Action interne. — L’introduction dans ’organisme de quantités
suffisamment grandes d'un radioélément émettant des rayons «,
produit des lésions qui peuvent étre assez graves pour entrainer la
mort ; dans les expériences faites sur les animaux, la dose mortelle
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a eté déterminée pour des injections de polonium ou de thorium X.
Une dose de polonium de 500 U. E. S. (pour cette notation voir § 74),
est mortelle pour un lapin. Le polonium n’agit cependant pas comme
un poison instantané ; la mort résulte de lésions qui évoluent pendant
plusieurs jours, et qui paraissent liées & I’accumulation du polonium
| dans certains organes ; la moelle osseuse, la rate, le rein. Dans la
planche XXII, figure 5 on voit une microphgfographie agrandie
obtenue en appliquant sur une plaque photographique la face plane
d’une préparation de rein de lapin faite quelques jours aprés I’injec-
tion de polonium & ’animal ; le polonium qui s’élimine partiellement
avec 'urine est en grande partie fixé dans la région extérieure du
rein ; les rayons o qu’il émet impressionnent la plaque et révelent
les détails de structure. Une telle image se nomme autoradiohistolo-
giqgue (Lacassagne et Lattes).

D’apreés les doses mortelles déterminées pour des animaux, a I’égard
de ’absorption de polonium ou de thorium X, on peut estimer que des
doses de quelques milliers de U. E. S. seraient pour ’homme mortelles
ou trés dangereuses.

Il est plus difficile d’évaluer la dose dangereuse, quand il s’agit
de substance & longue vie telles que le radium. En effet, si ces matiéres
ne s’éliminent pas, I’action cumulative du rayonnement peut occa-
sionner des lésions qui n’apparaissent qu’aprés des années, et s’ag-
gravant avec le temps déterminent la mort (2). Il faut donc observer
la plus grande prudence dans I’emploi de matiéres & vie longue comme
meédicaments, et les essais doivent étre faits de préférence sur les
matiéres a vie courte ou modérée dont I’action totale est accessible a
I’expérience.

Ainsi P’action de rayons o a4 dose suffisante se traduit par des effets
nocifs conduisant a la destruction ou nécrose des cellules irradiées.
A faible dose, cependant, on a signalé un effet stimulant comme dans le
cas des plantes, mais dont I’étude n’offre encore aucune précision. o

On ne posséde guére de renseignements sur l’action interne des

(1) On a eu & déplorer plusieurs accidents de ce genre dans I’industrie des
peintures lumineuses, les ouvrieres chargées d’étendre ces peintures avec un
pinceau ayant eu la facheuse habitude de mouiller le pinceau avec leurs lévres.
L’ingestion de petites quantités de radium, ainsi fréquemment répétée, a pro-
duit chez plusieurs de ces ouvrieres des lésions qui apparurent chez quelques-
unes & une époque ou elles avaient abandonné le travail en question. Ces lésions
consistaient dans une nécrose envahissant les machoires et I’intérieur de la
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par la production de radon et de dépét actif.
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substances radioactives émettant seulement des rayons g ou v. Les
corps qui se préteraient le mieux 4 ces expériences sont 'uranium X
ou le radium E.

b) Action externe. — Cette action a été étudiée pour les rayons g
et les rayons vy, plus particulierement pour ces derniers. Quand on
introduit & lintérieur d’un tissu tel que le muscle, une ampoule de
verre fine contenant une assez forte quantité de radium, de mésotho-
rium ou de radon, on observe la formation progressive d’une zone
de nécrose totale, limitée dans les tissus au parcours des rayons B
issus de ’ampoule. Ainsi les rayons B d’une source intense provoquent
la destruction des cellules de toute nature. I en est de méme des
rayons y si la dose est suffisante. Cependant on peut mettre en évi-
dence un caractere de sélection, qui se manifeste d’autant plus nette-
ment que les rayons sont plus pénétrants : les cellules possédent une
radiosensibilité treés variée, selon leur nature et méme selon 1’état
ou elles se trouvent. Les cellules les plus sensibles sont celles qui sont
douées d’une grande activité et se trouvent en voie d’évolution rapide
et de reproduction. Ce fait, de cytocausticité élective des rayons y (Domi-
nici), encore peu éclairci au point de vue théorique, est d’une impor-
tance extréme au point de vue de lathérapie, car il permet d’atteindre
les tissus malades, en respectart les tissus sains irradiés simultané-
ment.

Les rayons y agissant par 'intermédiaire des rayons g secondaires
qu’ils produisent dans les tissus, I’électivité doit aussi appartenir aux
rayons B de grande vitesse, et on en a une indication dansl’action des
rayons B de UX, sur les tissus (Lacassagne). La différence de compor-
tement entre les rayons 8 et les rayons y doit surtout dépendre des
conditions d’absorption de I’énergie dans les tissus qui sont trés
différentes suivant qu’un rayonnement B intense pénétre dans les
tissus par une face d’entrée, ou qu’il est produit dans la profondeur
du tissu par les rayons y & mesure de leur absorption.

Les parties les plus sensibles de 1’organizme sont la peau, les mu-
queuses, la moalle osseuse, les organes de reproduction, tandis que
les muscles et les os sont moins sensibles.

L’altération produite par les rayons évolue comme une brilure ; la
réparation des dommages est d’autant plus difficile que I’altération a été
plus profonde, c’est-a-dire que le nombre d’éléments atteints a été plus
Erand. Un effet dit de latence s’explique par les différences de radiosensi-

ilité des cellules de la peau. L’irradiation ne produit pas sur I’épiderme
une altération instantanée, mais on voit apparaitre une lésion aprés un
temps qui peut étre de i’ordre de quelques jours. C’est que les cellules pro-
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fondes de la peau dans sa couche génératrice sont atteintes quand I’épiderme
est encore épargné ; ce dernier subsiste donc jusqu’a son élimination nor-
male, mais son remplacement ne peut avoir lieu.

La destruction des cellules par les rayons parait étre un phénoméne
qui les atteint individuellement, et il semble y avoir 1 une certaine analogie
avec I’action des rayons sur les microorganismes. Un certain nombre de ces
derniers, certains bacilles, levures, spores, ete.,sont détruits par les rayons X
ou la lumiere ultra-violette, et aussi par les rayons «, 8 et y des corps radio-
actifs. Des recherches récentes ont montré que la destruction est soumise
a une loi de probabilité. Pour étre mortellement atteint, un microorganisme
doit avoir été soumis individuellement a un effet déterminé, soit qu’il ait
été atteint par un rayon «, soit qu’il ait regu un ou plusieurs quanta de
radiation électromagnétique. Le nombre de quanta exigé pour déterminer
la mort se nomme le seuil, et il semble que ces quanta considérés comme des
projectiles, doivent avoir touché une petite région située a l'intérieur du
micro-organisme et nommeée la zore senstble. Si les quanta issus de la source
arrivent avec une distribution de hasard sur la surface de la culture irradiée,
la proportion des éléments détruits apres un temps d’irradiation connu, est
donnée, en fonction de celui-ci, par un groupe de courbes de probabilité
correspondant aux valeurs successives du seuil s. L.a premiére de ces courbes,
s = 1, est une exponentielle simple.Cette théorie a été appliquée avec succes,
plus particuliérement & ’action des rayons X homogeénes trés absorbables,
de longueur d’onde 4 a4 8 unités A° (Holweck et Lacassagne).

Si la théorie s’applique a la destruction des cellules, il ne serait, en aucun
cas, possible de détruire par une radiation toutes les cellules d’un type
déterminé, le temps d’irradiation nécessaire pour cela étant infini.

¢) Action sur U'ceil. — Quand les rayons y pénétrent dans I’ceil. soit.
de face, soit a travers la tempe, ils produisent une impression d’illu-
mination qui est particuliérement sensible si I’arrivée des rayons a eu
lieu brusquement, par un déplacement de la source (ampoule con-
tenant une quantité de radium de ’ordre du décigramme). On peut
attribuer cet effet & une excitation de fluorescence dans les milieux
de I'ceil, et peut-étre aussi & une action directe sur la rétine.

§ 106. Applications médicales.

Les premiers essais en vue de I'utilisation médicale des rayons du
radium ont suivi de pres la découverte de ce corps et avaient pour
objectif les maladies de la peau, telles que le lupus,taches de lie de vin,
ulcéres superficiels, ete. (Danlos). Depuis, I'importance des applica-
tions médicales du radium n’a fait que croitre, et ce sont les besoins
de la médecine qui entretiennent I’industrie du radium et aussi celle
du mésothorium. On désigne par curiethérapie la branche de la méde-
cine qui concerne I’utilisation médicale des radioéléments, par analogie
avec la roentgenthérapie qui utilise les rayons X. La désignation
générale de radiothérapie comprend I’ensemble de ces deux techniques
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faisant intervenir les radiations corpusculaires ou électromagné-
tiques d’énergie individuelle élevée.

Les radioéléments peuvent étre utilisés pour la thérapie par la voie
interne, a la maniére d’'un médicament ; ils agissent alors principale-
ment par le rayonnement « ; il en est de méme quand on les emploie
dans un bain. Ils peuvent aussi agir de ’extérieur par leurs rayons v,
et leur emploi offre alors plus d’analogie avec celui des rayons X.

10 Curiethérapie par voie interne ou par bains. — Cette thérapie
fait appel & I’effet stimulant éventuel du rayonnement «, soit disséminé
dans I’organisme, soit agissant d’une maniére plus locale. Les bases
scientifiques sont ici encore peu développées, et le caractére empi-

rique prédomine. L’application peut étre faite sous des formes trés
variées :

a) L’ingestion a généralement lieu sous forme de boisson pour laquelle
on utilise une eau radioactive naturelle ou artificielle. Dans les deux cas

le corps actif est le radon, les eaux minérales naturelles contenant rarement
des traces de radium (§ 148).

b) Les injections sont pratiquées a 'intérieur des veines, des muscles ou
des articulations. On utilise pour ’injection du sérum physiologique stéri-
lisé (solution de 7,5 gr. de NaCl par litre d’eau pure), contenant un radio-
élément dissous ou en suspension, radium, mésothorium, radiothorium, tho-

rium X, actinium X ; on injecte aussi des solutions de radon ou de son
dépot actif.

¢) L’inhalation consiste a respirer de 1’air contenant du radon. On dispose
pour cela de salles ou de cabines d’inhalation ou encore d’appareils indivi-
duels combinés avec une solution de radium. Pour les inhalations de thoron
on utilise des appareils contenant du thorium X.

d) Les bains sont pratiqués & 1’aide d’eaux radioactives naturelles ou
artificielles contenant surtout du radon et des boues radioactives a base
de radium, pouvant aussi contenir du thorium et du radiothorium.

Les activités qui interviennent dans ces traitements sont toujours
trés faibles. Les doses de radium sont notées en microgrammes, celles
de radon en microcuries ou méme millimicrocuries. Les radioéléments
introduits dans I’organisme sont partiellement éliminés, partielle-
ment fixés pour la durée de leur vie.

Il a été créé des Etablissements qui utilisent pour ces traitements
les eaux et les gaz naturels radioactifs de diverses régions.

20 Curiethérapie externe par rayons y. — Cette thérapie dont les
bases scientifiques ont été consolidées par des recherches importantes,
utilise des quantités relativement grandes de radioéléments répartis
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en foyers que 'on groupe de maniére & obtenir le maximum d’effet
utile. La substance principalement utilisée est le radium, sous forme
de sel, le plus souvent de sulfate, contenu dans des enveloppes étanches
de petit diameétre, en verre ou en métal, ayant la forme de tubes
fermés aux deux bouts, ou bien ayant une extrémité effilée (aiguilles).
Une autre forme d’appareils est constituée par les applicateurs a sel
collé, ou le sulfate de radium est réparti sur une surface plane et fixé
a l’aide d’un vernis. Les tubes, aiguilles et appareils a sel collé con-
tiennent des sels de radium et de baryum, avec une proportion de
radium pouvant varier de 10 9 a 90 9%, Les rayons pénétrants des
dérivés du radium sont seuls & considérer, et parmi ces derniers l’usage
de la filtration élimine les rayons B primaires. La décroissance du
radium est assez lente pour que I’on puisse, en pratiq‘lf, considérer
cette substance comme constante (diminution d’environ 0,04 9,
par an).

On peut remplacer le radium par le mésothorium, MThI, et I’on
obtient alors des rayons y par l'intermédiaire du dérivé de courte
vie MTh2 et d’un dérivé plus éloigné ThC'. La décroissance de moitié
ayant lieu pour le mésothorium en 6, 7 ans, et 1’évolution radioactive
étant fort complexe (voir § 139), il est nécessaire de controler fré-
quemment le rayonnement actif. Le radiothorium qui décroit de
moitié en 2 ans environ, peut également étre employé puisqu’il donne
naissance au dérivé ThC'.

L’emploi du radon dont la période est seulement 3,8 jours, se
substitue dans certaines conditions & celui du radium, le dérivé
responsable de 1’émission de rayons y étant dans les deux cas le
radium C.
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A l'aide de méthodes décrites précédemment (§ 51), on peut extraire des
solutions de radium le radon accumulé que I'on purifie suffisamment pour
le refouler ou le condenser dans un long tube capillaire fermé a un bout,
qu’on sépare a la flamme. On procéde ensuite au sectionnement du tube,
a I’aide d’une microflamme également, en autant de portions qu’on estime
utile. %uand le régime du dépot actif a été établi apres 3 heures, les petites
ampoules obtenues sont mesurées par le rayonnement y et mises en service
aussitot que possible ; on tient compte de la décroissance du radon a l’aide
de barémes établis pour cet usage. La préparation de tubes de radon n’est
pratiquée que dans les Instituts qui possedent des quantités relativement
importantes de radium et peuvent conserver en solution un gramme ou
davantage. Le diameétre des tubes ne dépasse pas quelques dixiemes de
millimeétre (0,4 mm. 4 I'Institut du Radium de Paris), pour permettre
P'introduction dans des gaines aiguilles métalliques. Les avantages de 1’em-
ploi du radon consistent dans la facilité de sa distribution entre les tubes
et de la finesse de ceux-ci. De plus, les ampoules de radon ont une valeur
beaucoup plus faible que celles de radium, et leur emploi dans les hopi-
taux ne comporte pas un risque de perte matérielle considérable.
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Quelle que soit la matiére radioactive utilisée, une condition essen-
tielle de bonne technique est la connaissance exacte de l'intensité
du rayonnement, ce qui exige I’organisation d’un service de mesures.

L’action du rayonnement sur les tissus dépend de sa répartition.
Pour atteindre une région profonde, sans endommager la région super-
ficielle traversée, il faut réaliser une irradiation aussi uniforme que
possible. Dans ce but, on emploie des rayons y pénétrants, sépd?(;s
par filtration du rayonnement global (Dominici).

La filtration est assurée par des gaines métalliques, généralement en
platine iridié de 0,5 mm. d’épaisseur. Ces gaines suppriment les rayons g
primaires et les rayons y mous, mais laissent subsister un rayonnement B
secondaire excité dans leur couche superficielle par les rayons y durs ;
on diminue l'importance de ces rayons secondaires en superposant a la
gaine filtrante une deuxieme gaine d’un corps & atomes légers tel que la
cire, le liege, le caoutchouc, I’aluminium.

On ameéliore la répartition du rayonnement filtré dans la zone irradiée,
par I'emploi de foyers multiples, avec une distribution géométrique soi-
gneusement étudiée.

Le traitement rationnel exige, en outre, une étude approfondie de la radio-
sensibilité des tissus et des modifications qui s’y produisent a la suite de
Pirradiation. Des recherches systématiques ne peuvent étre faites que dans
les Instituts disposant d’une organisation convenable de laboratoires et de
personnel scientifique.

On traité par la curiethérapie externe diverses affections de la peau,
les hémorragies utérines, certaines catégeries de névrites, les cicatrices
vicieuses.

L’effort principal consiste dans la lutte contre les cancers profonds ou
jusqu’ici la chirurgie a pu seule étre employée. Les cancers sent d’espéces
trés différentes, doués de radiosensibilité inégale. Pour plusieurs types de
cette maladie, le traitement par les radiations donne une forte proportion
de guérisons persistantes. D’autres types paraissent plus réfractaires et
demandent des recherches nouvelles. Suivant la nature de I’affection et les
conditions géométriques, on emploie, soit la curiethérapie, soit la roentgen-
thérapie, soit encore la superposition de ces deux moyens d’action. Dés &
présent, les résultats obtenus sont importants ; on peut espérer de nouveaux
progres, & mesure que se poursuivent les recherches de base, et & mesure
que deviendront habituels le diagnostic précoce du cancer et le traitement,
immeédiat.

§ 107. Protection contre le rayonnement.

La manipulation des matiéres radioactives exige’ des précautions,
afin d’éviter les dangers pouvant provenir du rayonnement : danger
d’introduction de matieéres radioactives dans ’organisme, danger du
rayonnement pénétrant agissant de l’extérieur.

10 Danger de Uabsorption interne. — A ce point de vue, on peut,
dans une certaine mesure, et malgré la différence du mécanisme
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d’action, assimiler le comportement des matiéres radioactives a celui
de poisons a action relativement lente. L’introduction des radioélé-
ments dans ’organisme est nuisible par excés de dose ou par accumu-
lation des effets, tandis qu’en proportion minime ces éléments peuvent
étre utiles ou tout au moins inoffensifs. Il y a done lieu d’observer
dans leur maniement leg régles de prudence qui s’imposent dans la
manipulation des matiéres chimiquement toxiques.

Ces regles consistent & manipuler les matiéres solides ou liquides avec
des outils appropriés, sans contact direct avec les mains, a éviter la dissémi-
nation dans P’air de poussiéres solides ou de gouttelettes liquides, — a se
servir de pipettes qui aspirent un liquide par la décompression d’un tube
ou d’un ballon en caoutchoue, — a éviter la présence de gaz radioactifs
dans les pieces de travail, en les envoyant a I'extérieur et en aérant large-
ment les locaux. Quand il s’agit de traiter les matiéres concentrées, on peut
avoir recours & des hottes vitrées de construction particuliére, protégées
de tous cotés par des glaces, et ou les mains pénétrent par des orifices
meénagés a cet effet ; dans la hotte passe un courant d’air qui entraine
les gaz dégagés. Enfin, il est recommandé de ne point séjourner sans néces-
sité au voisinage de matiéres concentrées, pendant leur traitement chimi-
que, mais de s’en éloigner dés que la surveillance de prés n’est pas indis-
pensable.

20 Danger du rayonnement pénétrant. — Ce danger accompagne
non seulement le maniement mais aussi la conservation des matiéres
radioactives. Les moyens de défense sont au nombre de deux : inter-
poser entre ’opérateur et la source de rayons des écrans absorbants
faits avec une matiére dense telle que le plomb, — s’écarter de la
source de rayons autant que le permettent les conditions du travail,
puisque le rayonnement d’une source de dimensions modérées varie
en raison inverse du carré de distance a celle-ci. Ces précautions sont

s

semblables a celles qu’on applique dans I'usage des rayons X, mais
en raison du plus grand pouvoir pénétrant des rayons v il faut em-
ployer des écrans protecteurs plus épais.

A P'Institut du Radium de Paris, on emploie couramment des écrans
de plomb pour protéger le personnel, tout comme on en emploie pour pro-
téger les appareils électrométriques contre le rayonnement venant de
I’extérieur. Souvent les mémes enveloppes de plomb protégent aussi bien
les appareils que ’opérateur. Dans d’autres cas, on a recours a une protec-
tion supplémentaire : écrans pour le service de mesures, rideaux protec-
teurs pour I’appareil a préparation de radon, tables doublées de plomb
pour le maniement de tubes & radium ou & radon, glaces & plomb épaisses
interposées entre ces tubes et le visage de 'opérateur, etc.

Pour manipuler les tubes contenant une matiére radioactive concentrée,
on dispose d'un outillage de pinces qui permet d’éviter toute imprudence.
Le transport de tubes a lieu dans une cassette & parois plombées d’épaisseur
suffisante. Leur conservation est assurée dans des cofires ou armoires pro-
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tégés par des parois de plomb d’un centimeétre d’épaisseur ou davantage,
ou bien par des parois de briques ordinaires de 20 cm. ou davantage. Pour
la facilité de transport, on prépare des briques de plomb a I’aide desquelles
on constitue des cloisons mobiles ().

L’analyse du sang fournit un controle précieux de 1’état des personnes
qui manipulent les matiéres radioactives. Les troubles de santé attribuables
aux rayons sont, en effet, généralement accompagnés, dés leur phase ini-
tiale, par une altération de la formule du sang : nombre de globules rouges
et de globules blancs, proportion de globules polynucléaires. Il est néces-
saire alors d’interrompre le travail ou d’en modifier les conditions.

() Quelques accidents graves survenus dans des établissements industriels
ou commerciaux,sont attribuables & une organisation de travail manifestement
défectueuse.



CHAPITRE XIX

LA TRANSMUTATION D’ATOMES LEGERS
SOUS LE CHOC DE RAYONS o.. LES NEUTRONS.
CHOC DE PROTONS

§ 108. Transmutation avee émission de protons.

En soumettant I’azote au choc de rayons «, Rutherford a observé
la production en petit nombre de rayons H rapides attribués a la
présence d’hydrogéne occlus dans ’appareil ; mais il a constaté, en
outre, qu'on obtient aussi sur I’écran au sulfure de zinc détecteur,
des scintillations qui correspondent a4 des rayons d’un parcours beau-
coup plus grand que le parcours maximum des rayons H dans les
conditions de I’expérience. Rutherford a supposé qu’il s’agit,en ce cas,
de protons arrachés aux noyaux d’azote par suite de chocs particulié-
rement violents (1919). Les expériences ultérieures ont confirmé cette
présomption, et ont permis d’étendre a d’autres atomes légers les con-
clusions relatives & 1’azote. Il a ainsi été établi que le bombardement
de certaines matieres par les rayons « est susceptible de provoquer
une transformation atomique (souvent désignée comme « désintégra-
tion artificielle ») (). C’est 1a le premier exemple ou une telle trans-
formation ait été obtenue par le choix des moyens expérimentaux,
et non spontanément, comme dans le cas des transformations radio-
actives. Le nombre d’atomes modifiés par le bombardement est trés
petit, car seuls les chocs qui correspondent a une trés petite distance
d’approche sont susceptibles de produire le phénomene.

Les méthodes d’observation des rayons H de transmutation, sont
semblables a celles employées pour ’étude des rayons H « naturels »,
c’est-a-dire de ceux qui proviennent de la projection de protons a
partir d’atomes d’hydrogene (§ 80), sauf en ce point que ’émission
des protons de transmulation peut avoir lieu aussi bien vers ’arriére

() L’emploi de ce terme présente des inconvénients, du fait qu’il ne s’agit
pas nécessairement d’un morcellement du noyau, comme il a été démontré
par la suite.
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que vers I’avant, par rapport a la direction des rayons « générateurs.
La détection a lieu par la méthode des scintillations, par celle de
compteurs électriques, ou encore a l'aide des trajectoires de brouil-
lard dans une chambre a détente. Pour 1’étude des protons projetés
vers I’avant, a I’aide des deux premiéres méthodes, on peut utiliser
le dispositif représenté dans la figure 146. Les difficultés principales
consistent a éliminer les 1ayons A naturels provenant de traces d’hy-
drogéne occluses dans la source, les diaphragmes et les parois de I’ap-
pareil, ainsi qu’a éviter toute confusion pouvant provenir de rayons «
primaires ou dispersés. Aussi, les observations les plus précises sont
celles qui concernent les rayons A de transmutation dont le parcours
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est supérieur a celui des rayons o générateurs. Dans le tableau ci-
dessous, on a indiqué le parcours, en cm., dans I’air & 15° et pres-
sion normale, de rayons H de transmutation émis par quelques
éléments sous le bombardement des rayons « de RaC'.

B N F Na Al P

protons émis vers 1’avant 58 40 65 58 90 &5
protons émis vers l’arriere 38 18 48 36 67 49

Pour les rayons H émis vers l’arriere, le parcours est plus petit
que pour ceux émis vers ’avant. D’autre part, on trouve, en général,
que le parcours maximum des protons aussi bien que leur nombre,
augmentent avec la vitesse des rayons « générateurs, le pliénomeéne
pouvant encore étre observé, dans le cas de ’aiuminium, avec des
rayons « de 2,5 ecm. de parcours. La mesure de la déviation magné-
tique a permis de prouver que les particules émises sont bien des
rayons f, ¢’est-a-dire des protons en mouvement. On a admis d’abord
que leur parcours dans I’air est proportionnel, comme pour les rayons «,
au cube de leur vitesse d’émission. On emploie maintenant une
relation un peu différente (§ 80).
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Pour étendre les observations & des particules de parcours plus
réduit,on a eu recours a la méthode rétrograde qui consiste a observer
I’émission de rayons de transmutation dans une direction qui fait
un angle obtus avec celle des rayons « générateurs (Kirsch et Petter-
son) (fig. 147). Pour faire la distinction entre les rayons o dispersés
et les rayons /7, on peut se baser, dans une certaine mesure, sur la
clarté des scintillations ; de plus, les rayons « qui ont subi une grande
déviation sur un atome léger, ont un parcours restant réduit par
rapport a leur parcours normal. Quant aux rayons H naturels, leur
émission ne peut avoir lieu vers ’arriere. Grace a ces circonstances,
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Frec. 147. — Méthode rétrograde.

on a pu observer des protons de transmutation de parcours inférieur
a celui des rayons « excitateurs.

Il subsiste encore des divergences entre les résultats obtenus par
divers auteurs. La possibilité de transmutation avec émission de
protons parait certaine pour la plupart des éléments légers jusqu’au
potassium ; pour Li, Be, C et O ’accord d’opinion n’est pas réalisé, et
de méme pour quelques éléments au dela du potassium.

Le rendement de la transmutation, c¢’est-a-dire le nombre de
rayons H (ou d’atomes transformeés) par rayon « utilisé, n’est encore
connu qu’imparfaitement. Les nombres indiqués par divers auteurs
pour la transmutation de I’aluminium par les rayons « de RaC’, sont
de ordre de 10 atomes transformés pour 10® rayons «. Dans I’azote,
on a obtenu, par la méthode de Wilson, 8 rayons /7 de transmutation
sur 400.000 trajectoires de rayons «, soit 20 atomes transformés pour
10¢ rayons « de Th(C + C') (Blackett).

Ainsi, la production d’hydrogéne par transmutation atomique

RADIOACTIVITE 24
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est, en tout cas, minime ; a la mise en liberté d’une molécule d’hydro-
géne pour 10° rayons « de RaC’, correspondrait, par an et gramme de
radium, un volume d’hydrogéne a peine d’environ 0,3 milliémes
de millimetre cube.

Certains protons libérés par transmutation ont un parcours consi-
dérable. D’apreés le tableau 9, Appendice, on doit attribuer a un pro-
ton de parcours supérieur & 70 cm., une énergie cinétique supérieure
a celle du rayon « générateur, émis par RaC’ (). Tel est le cas des
proton émis dans la transmutation de Al par les rayons « de RaC’,
avec le parcours 90 cm. auquel correspond une vitesse 4 X 10° cm./sec.
et une énergie environ 1,17 fois plus grande que celle du rayon «
générateur.

Il faut donc admettre que 1’énergie interne de ’atome intervient
dans le phénoméne de transmutation.

Lors de ’émission d’un proton par transmutation, le nombre ato-
mique du noyau résiduel devrait étre inférieur d’une unité a celui
du noyau primitif, et la masse atomique devrait étre aussi diminuée
d’une unité. Mais on peut aussi concevoir que la particule « qui est
entrée en collision avec le noyau reste attachée a celui-ci. En ce cas,
il y aurait, au total, augmentation de 3 unités pour la masse atomique
et d’une unité pour le nombre atomique. Dans cette hypothése la
transmutation d’un atome d’azote conduirait & la formation d’un
isotope d’oxygéne de masse 17 (2-3).Tel parait étre le résultat obtenu
par Blackett dans les expériences citées plus haut qui ont consisté
a photographier un grand nombre de trajectoires de rayons « de
ThC + ThC’, obtenues par la méthode Wilson, dans I’azote addi-
tionné de 10 9, d’oxygéne. Sur 270.000 trajectoires de rayons « de
ThC' et 145.000 trajectoires de rayons « de ThC, on a observé un
grand nombre de fourches correspondant a des chocs élastiques, et de
plus, 8 fourches attribuées a la transmutation de noyaux d’azote
et fo.mées chacune de 2 bras, dont I’un est la trajectoire du proton
. et Pautre celle du résidu atomique comprenant la particule « incor-
porée. Une fourche de ce geure est représentée dans la planche XXIII,
figure 1. L’explication de ces fourches suppose la conservation de la

() Soit ¢ la vitesse et R le parcours du rayon « ; la vitesse d’un proton de
méme énergie est ¢ = 2 v; son parcours est donc R’ = 8R, sil’on admet que
R/R = ¢v'3/v3, d’ou R’ = 56 cm. L’emploi des nombres du tableau 9 a pour effet
d’augmenter la valeur de R.

(3) Idée exprimée par J. Perrin.

(3) Les atomes *70 sont présents dans I’air atmosphérique en trés faible pro-
portion par rapport aux atomes *30 (§ 21).
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~ quantité de mouvement, mais non celle de I’énergie cinétique; la
valeur de celle-ci, au total, aprés le choc,a été en moyenne égale a la
fraction 0,80 de I’énergie initiale du rayon «. La transformation de
I’azote avec capture de la particule « serait ainsi accompagnée d’une
perte d’énergie cinétique. Si ’on suppose un processus analogue pour
Paluminium A = 27, le calcul montre que l’expulsion d’un proton
de 90 em. de parcours, par une particule « de RaC’, dans la direction
meéme de celle-ci, avec formation de I’atome 3°Si, correspond a une
augmentation de 17 9, pour I’énergie cinétique, la vitesse d’émission
du proton étant, en ce cas, dans le rapport 2,13 a celle du rayon «.
En appliquant le principe de conservation des quantités de mou-
vement a la transmutation d’un noyau de masse M, apres transmu-
tation avec capture de la particule «, on obtient les équations :

My
0

(1) Mu0ncos 6n + Mazvz €0S Oz
Mo, sin 60 — Mg Sin 6g

I

ou My est la quantité de mouvement de la particule «; M, on eb
Mror sont respectivement les quantités de mouvement du noyau
et du proton apres le choc ; 6. et 6, sont respectivement les angles
des directions de projection avec celle du rayon «. De ces équations,
on déduit :

Muon _  SinOx M- oy Sin On

Mo sin(0, + 0z) Mo  sin(en + 01:);

Ayant mesuré les angles 6~ et 6 sur la photographie d’une fourche,
on peut calculer Mx ¢, et My o5 par rapport & Mv. La vitesse ¢r du
proton s’en déduit directement. D’aprés la longueur de la trajec-
toire du noyau, on peut estimer si la supposition que M» = M + 3
(M, masse du noyau avant la transmutation) est plausible. On peut
aussi évaluer ¢, par la mesure du parcours d’un proton émis sous
un angle 6 et déduire ¢» des équations (1).

SiPon admet que chaque transmutation d’un méme type est accom-
pagnée d’un dégagement d’énergie Q (positif ou négatif), on peut cal-
culer .celui-ci, d’apres la relation :

W =W 0

(W. énergie cinétique du rayon « avant le choc, Wx et Wa, respective-
ment, énergies cinétiques du proton et du noyau apres le choc).
Si le principe de conservation de 1’énergie s’applique dans l’en-
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semble, la variation d’énergie cinétique Q doit étre considérée comme
I’équivalent des variations d’énergie internes qui correspondent aux
variations de masse par effet de condensation (§ 21). La réaction des
masses (mesurées au repos), s’écrit :

My+Mz=M+4 M —A

ol A est la diminution de masse du systéme, et on doit avoir Q =
c2A (e vitesse de la lumiere), Q étant > 0 s’il y a perte de masse et <O
en cas contraire. Le coutrdle de cette relation énergétique demande
la détermination précise de Q et de toutes les masses qui interviennent.
Ces données expérimentales sont encore incomplétes. On considére,
cependant, comme probable qu’il y a conservation d’énergie et que
par conséquent :

Wy + Wo=Wa -+ c?A

S’il y a eu émission de rayons y dans la transmutation, leur énergie Wy
doit s’ajouter au premier membre de 1’équation.

Les termes de celle-ci s’expriment en ergs ou en électron-volts.
Un électron-volt équivaut a 1,591 x 10-12 ergs. Une unité de masse
atomique (1/16 d’atome ‘J0), équivaut, en énergie interne, a 9,32
X 108 électron-volts.

Pour que la transmutation puisse se produire, il est nécessaire que
le bilan d’énergie soit favorable, c¢’est-a-dire que Wa + ¢2 A > O.

Les protons de fransmutation paraissent en général composés
de groupes de parcours défini (Bothe, Fréantz, Pose, Chadwick, etc.).
La théorie conduit a supposer que ces groupes, de vitesse initiale
définie, correspondent a la capture de la particule «, tandis que les
protons émis par transmutation sans capture, auraient des vitesses
d’émission a distribution continue. On a aussi observé un effet de
résonance qui consiste en une émission de groupes homogenes de pro-
tons, pour des vitesses de rayons « comprises entre des limites
d’autant plus étroites que la couche de matiére qui absorbe ces rayons
est plus mince (Pose).

Les équations de conservation d’énergie et de quantité de mouve-
ment montrent que les protons de parcours maximum doivent étre
émis dans la direction des rayons o incidents ; le parcours diminue
quand I’angle du proton avec cette direction augmente de 0° a 1800.
Ces prévisions sont vérifiées expérimentalement.

La figure 148 représente, d’aprés J. Chadwick, 1’émission de pro-
tons par une mince feuille d’aluminium, recevant un faisceau de
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S nd”énergie 5,3 X 10 eV.Les protons émis vers I’avant forment
eux groupes homogénes dont les parcours sont voisins de 33 cm. et
3 cm., et les énergies de 5 x 108 et 7,3 X 106 eV. Pour le premier de
ces groupes, le dégagement d’énergie cinétique est Q' =— 0,16
< 108 eV., pour le second, Q = + 2,1 x 10¢ eV. Pour interpréter ces
resultats, on peut admettre que Q représente intégralement 1’énergie
2), libérée dans la réaction nucléaire :

4

27 4 80/
1='Al - zHe = 14Sl, -+ 1H + A

[ot1 les symboles désignent les masses des noyaux correspondants (1)].
- Le groupe de protons de plus petit parcours étant émis avec une ab-

"" W =
'4.,1 : \\

Nombre de protons émis pe
g

16 24 32 40 48 56 64
Parcours des protons en cm. d’air

Fic. 148.

- sorption d’énergie cinétique @', il y a, en méme temps, excitation
~ du noyau résultant, et celui-ci revient & I’état normal par émission
d’un quantum de rayon y d’énergie Q — Q.

L’excitation du noyau fait intervenir son systéme de niveaux.
~ La particule o est captée, avec le dégagement d’énergie E,, si la.
- capture a lieu sur le niveau fondamental auquel on attribue I’énergie-
— E,. Si la particule est captée sur un niveau d’excitation — E',.
le dégagement d’énergie est E'«. Si ’extraction du proton demande,.

(*) Ou, indifféremment, celles des atomes, le nombre d’électrons extranu-
cléaires étant le méme dans chaque membre.

La notation des nombres de masse et des nombres atomiques est celle qui a.
¢été adoptée par le Conseil Solvay de 1933.
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dans les deux cas, une absorption d’énergie E., les équations
d’échange d’énergie s’écrivent :

(1) Wa 4+ Wr =Wy + Ea —Er =Wy + c2A
@) Wa+We=Wet E—E,
?\ WY & Ea—E’a

La figure 149 représente, d’aprés Duncanson et Miller, 'effet de
niveaux de résonance dans la transmutation de l’aluminium, quand
on fait varier le parcours des
rayons o excitateurs de 6,5 a
un peu moins de 4 cm. Le
nombre de protons de trans-
mutation décroit d’abord rapi-
dement avec 1’énergie des
rayons «, mais ensuitela courbe
présente desminimaet des maxi-
_ ma. Ces derniers correspondent
I Rt, oo cocxstisidure on fim. 420 aux niveaux de résonance,
R 149" c’est-a-dire aux énergies pour
lesquelles la facilité de péné-
tration de la particule « dans le noyau est particuliérement élevée.
On a signalé, dans la transmutation de Al, plusieurs groupes de
protons, reliés & plusieurs valeurs de niveaux nucléaires. Pour I’azote,
on a trouvé un seul groupe de protons, émis par transmutation avec
capture, avec une absorptiond’énergie: Q =— 1,3 X 10° eV. Le bore,
le fluor et le sodium émettent plusieurs groupes homogeénes.

Nombre de protons émis per AL

§ 109. Excitation de rayons pénétrants
dans les atomes légers sous le choe des rayons o.

En soumettant diverses substances au bombardement par les
rayons « du polonium, Bothe et Becker ont observé que certains
atomes légers émettent, dans ces conditions, un rayonnement de
faible intensité dont le pouvoir pénétrant est supérieur a celuai des
rayons y les plus durs émis par les radioéléments (1930). Ce phéno-
meéne a été d’abord interprété comme une émission de rayons y par
les noyaux, & la suite d’une excitation de ceux-ci, pouvant &tre
accompagnée d’une capture de la particule «. L’effet est particu-
lierement important chez le glucinium (Be), mais on ’observe aussi,
a un moindre degré, chez Li, B, F, Na, Mg, Al.
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Iréne Curie et F. Joliot, utilisant une méthode d’ionisation, ont mis
en évidence une nouvelle propriété des rayons pénétrants émis par le
glucinium, ou le bore. Ces rayons sont capables de projeter les noyaux
légers, tels que les protons contenus dans les matiéres hydrogénées, ou
les noyaux d’hélium (1932). Ce caractére fondamental du nouveau
rayonnement est une cause déterminante de son absorption.

Le dispositif expérimental est représenté dans la figure 150. Une source
intense S de rayons « (environ 100 millicuries de Po) est placée au-dessus
et tres prés d’une couche mince R de 1'élé-

ment léger étudié. Les rayons émis par celui- S
ci, traversent des écrans F et pénétrent dans =
une chambre d’ionisation A montée sur un R

€lectrometre F treés sensible.
La face d’entrée de la chambre est cons-

tituée par une feuille d’aluminium mince

(0,01 mm. d’épaisseur). Les rayons issus de
la source Po + Be (Beirradié par les rayons « |
de Po) et filtrés par 1,5 cm. de plomb pour

éliminer le faible rayonnement y du polonium,

roduisent dans la chambre un courant tres

aible (de I’ordrede 10-¢ U. E. §.).Ce courant
reste sensiblement le méme quand on inter-
pose entre 1’écran de plomb et la chambre
des écrans minces de C, Cu ou Ag, mais on

peut le doubler en interposant un écran de
cellophane, de papier ou de paraffine. Ces
substances hydrogénées émettent, en effet,
dans ces conditions, des protons qui pro-
duisent dans la chambre une ionisation sup-
plémentaire. En remplissant la chambre suc-
cessivement d’air ou d’hélium, & masse de
gaz égale, on trouve que le courant produit
par les rayons de la source (Po 4 Be) ou
(Po + B) est beaucoup plus intense dans He
que dans D’air, I'ionisation supplémentaire
dans He étant attribuable aux noyaux de He Iz =
projetés. T T

Si on interpose des écrans épais entre la Fre. 150.
source et la chambre, on constate qu’a masse
superficielle égale le rayonnement de Po+Be ou de Po+B est d’autant
plus absorbé que les atomes absorbants sont plus légers. La paraffine par
exemple absorbe beaucoup plus que le euivre.

A

La projection de noyaux légers a été confirmée par la méthode
des trajectoires de brouillard. Les rayons d’une source (Po + Be)
qui pénétrent dans une chambre a détente, peuvent extraire des pro-
tons d’un écran de paraffine placé a l'intérieur de celle-ci, ou des
molécules de vapeur d’eau qui y sont contenues. La projection de
noyaux d’hélium et d’azote a été vérifiée de la méme maniére. Le
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rayon pénétrant qui donne lieu a la projection ne donne pas de trajet
ionisant visible sur les clichés (pl. X X111, fig. 2,3, 4 et pl. XX1V, fig. 1).

Pour I'observation des rayons projetés, on emploie aussi le comp-
teur & amplification proportionnel.

L’explication des expériences de projection de noyaux légers sou-
leéve des difficultés quand on considére les rayons qui en sont respon-
sables comme des rayons y.J.Chadwick a montré que ce phénoméne
s’interpréete d’une maniére satisfaisante en admettant qu’il existe
dans le rayonnement pénétrant émis par Be ou B des neutrons,
noyaux de masse atomique voisine de 1 et de charge nulle, pou-
vant étre constitués par un proton et un électron liés plus intime-
ment que dans un atome d’hydrogéne. L’existence de neutrons avait
été déja envisagée précédemment par divers auteurs, mais la pro-
jection de noyaux légers est le premier phénomeéne qui donne a
cette notion un appui expérimental.

Les neutrons sont un nouveau rayonnement corpusculaire suscep-
tible d’étre émis par les éléments légers sous le choc de rayons .
L’émission d’un neutron correspond & un mode de transmutation
atomique qui, pour certains éléments, en particulier pour Be, appa-
rait de préférence & une émission de protons, la particule « étant cap-
turée dans le noyau.

Cependant, le rayonnement de Be et de B comprend, non seulement
des neutrons, mais aussi des rayons y qui produisent, par effet Comp-
ton, des électrons de choc, observables dans une chambre a détente,
d’énergie de quelques millions d’électron-volts.

Comme. dans le cas de ’émission des protons, I’énergie communi-
quée au neutron dans une transmutation dépend de 1’énergie de la
particule « et de I’énergie dégagée ou absorbée dans la réaction qui
reste constante quand la vitesse des rayons « change. L’énergie des
neutrons est maximum quand ils sont émis dans la direction des
rayons « et décroit quand I’angle d’émission varie de 0 & 180° ainsi
qu’on peut le prévoir par les lois de conservation de I’énergie et de la
quantité de mouvement.

Ainsi les neutrons émis par une couche de matiére, Be par exemple,
qui absorbe entiérement les rayons « d’une préparation radioactive
placée tout pres, sont forcément de vitesse hétérogene.

Les conditions expérimentales n’ont pas permis jusqu’ici d’obser-
ver des groupes de neutrons homogenes. Il y a cependant une indi-
cation de séparation en groupes, et aussi de phénomeénes de résonance

semblables & ceux qui ont été observés pour l’émission de protons
(§ 108).
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Y

Les résultats donnés ci-dessus se rapportent a l’excitation de
quelques éléments par les rayons « du polonium dont la vitesse ini-~
tiale est 1,6 x 10° cm./sec., et I’énergie 5,3 x 10° eV.

Neutrons Rayons Y
_-i’arcours maximum Energie des neutron-s_ Energie
des protons projetés en eV en eV
Glucinium.. 2 groupes | 25 ¢ 3.5 AR e
G T ETERBES U e . 7,8 % 108
Bore....... 1 groupe. 46 cm. 3125 SN SNBSS R &
1,50 010 I 012 T LRSS0 =108

Le fluor, le sodium, le magnésium, I’aluminium émettent aussi des
neutrons et des rayons v.

Les éléments B, F, Na et Al sont parmi ceux qui peuvent subir
une transmutation avec émission de protons (§ 108). Dans le cas du
bore, on attribue I’émission de protons a 1°B;I’émission d’une partie
des neutrons est probablement aussi attribuable & cet isotope. Pour les
éléments F, Na et Al dont on ne connait qu’un représentant il faut
admettre que les deux modes de transmutation sont possibles. L’émis-
sion derayons y peut se rattacher a celle de plusieurs groupeshomogénes
de protons ou de neutrons, et représenter les différences énergétiques
entre ces groupes, mais il semble qu’elle peut aussi correspondre, dans
certains cas, & une excitation du noyau sans capture de la particule «,
ne s’accompagnant pas forcément d’une transmutation.

§ 110. — Le rayonnement de neutrons. Masse du neutron.

Un neutron n’est pas un projectile ionisant 4 la maniére d’un rayon «
ou d’un rayon 2. Son pouveir pénétrant est grand parce que ce noyau
de charge nulle a peu d’action sur les électrons et son énergie ne
s’épuise pas dans de multiples chocs ionisants. Elle est dépensée dans
les chocs avec les noyaux, qui se manifestent par la projection de ceux-
ci ou par leur transmutation.

Les formules de conservation de la quantité de mouvement mon-
trent que ’énergie qui peut étre communiquée & un noyau par choc
élastique est d’autant plus grande que la masse du noyau est plus
voisine de 1, masse du neutron. Sur les noyaux lourds, les neutrons
sont diffusés sans perte d’énergie appréciable ; ils cédent au contraire
une fraction importante de leur énergie dans les chocs directs avec les
noyaux légers. Dans les choes avec les noyaux d’hydrogene, ils peuvent
céder la totalité de leur énergie.
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La seule méthode dont on dispose pour évaluer ’énergie d’un neu-
tron est la mesure de 1’énergie des noyaux projetés, plus particuliére-
ment des protons. L’énergie des neutrons est égale a celle des protons
qu’ils projettent vers ’avant, et que ’on peut déterminer par la mesure
du parcours. Pour des neutrons rapides (quelques millions de eV) on
peut mesurer le parcours maximum dans l’aluminium des protons
extraits par les neutrons d’une couche mince de paraffine qu’ils tra-
versent. Pour des neutrons lents on peut mesurer dans un appareil
Wilson le parcours des rayons H qui proviennent de la vapeur d’eau
contenue dans la chambre & détente.

Dans les expériences faites par la méthode d’ionisation, on distingue
les neutrons des rayons vy par le caractére particulier de leur absorp-
tion : absorption massique d’autant plus grande que les éléments
absorbants sont plus légers. Le coeflicient d’absorption qui se com-
pose d’'un terme de diffusion et d’un terme de perte d’énergie lors
des chocs, dépend beaucoup du dispositif expérimental. Pour les
neutrons rapides (quelques millions de eV), I'intensité est réduite de
moitié par une épaisseur de plomb de ’ordre de 5 cm. et une épais-
seur d’aluminium du méme ordre (qui représente une masse bien plus
faible). Les neutrons lents (énergie de ’ordre de 0,5 eV) sont pratique-
ment absorbés dans 1 cm. de plomb.

L’étude des neutrons, rayonnement trés pénétrant, non déviable
par un champ magnétique, décelable uniquement par ses effets secon-
daires, présente des difticultés trés analogues & celles que I’on rencontre
dans 1’étude des rayons v. En particulier il est tres difficile d’établir
une méthode de numération de ces particules.

Les neutrons sont émis au cours de diverses réactions de transmu-
tation provoquées par les rayons o« ou les deutons (noyau ;H). On
suppose que les neutrons disparaissent peu de temps apreés leur émis-
sion, soit que ce noyau se transforme spontanément en un atome d’hy-
drogene, soit qu’il disparaisse capturé par un noyau, en y produisant
une transmutation.

Emission d’électrons positifs ou négatifs dans les transmutations. —
Les observations faites par la méthode des trajectoires de brouillard
démontrent que certains éléments légers soumis a I’action des rayons «
émettent non seulement des protons ou des neutrons, mais aussi des
électrons positifs. Dans la planche XXIV, figure 3, on voit un proton
et un électron positif, issus par transmutation d’une feuille d’alumi-
nium (Iréne Curie et F. Joliot). Dans le cas de Al et de B, on peut sup-
poser que la transmutation a lieu, soit avec émission d’un proton, soit



TRANSMUTATION D’ATOMES LEGERS SOUS LE CHOC DE RAYONS a 379

avec celle d’'un neutron et d’un électron positif. Dans le cas du gluci-
nium, la production de paires d’électrons pourrait avoir lieu par un
effet de matérialisation interne de rayons y (§ 90’) : un photon de
transmutation se transformerait en sortant du noyau, donnant nais-
sance a un électron positif et & un électron négatif.

Transmutation par choc de neutrons. — Le choc exceptionnel d’un
neutron sur un noyau léger est le plus souvent élastique. Parfois,
cependant, le neutron peut provoquer une transmutation (Feather).
Telle est 'interprétation d’un choc représenté dans la planche XXI1V,
figure 2. La réaction nucléaire présumeée est

N+ ;n="'B+ .He

D’autres transmutations produites par les neutrons ont été obser-
vées p_aT la méthode de Wilson (oxygene, fluor, argon). La création
artificielle de radioéléments par les neutrons (voir § 112) montre que
les neutrons peuvent provoquer la transmutation d’un trés grand
nombre d’éléments jusqu’aux plus lourds, et que ce phénomene est
fréquent.

Masse du neutron. — La comparaison de I’énergie maximum de
divers noyaux projetés a permis par la considération des formules
de quantité de mouvement d’établir que la masse du neutron est
voisine de 1 (J. Chadwick). Pour obtenir une détermination plus précise
de cette masse on peut utiliser une réaction nucléaire faisant inter-
venir le neutron : si toutes les autres masses qui interviennent dans la
réaction sont connues, ainsi que I’énergie mise en jeu, on peut calcu-
ler la masse du neutron.

La premiére détermination a été faite en supposant que les neutrons
excités dans le bore par les rayons « sont émis suivant la réaction

B+ He="N+ ;n

réaction ou seule la masse de ;n est inconnue (J. Chadwick). Cependant
les expériences sur les électrons de transmutation ont montré que
I’émission des neutrons du bore doit étre attribuée au moins en partie
aunoyau ;B comme celle des protons. Un calcul qui fait intervenir
I’énergie maximum des protons, des neutrons et des électrons positifs
émis par ;B sous l’action des rayons « du polonium conduit a une
masse 1,010 pour le neutron (Iréne Curie et F. Joliot).

D’autres réactions nucléaires relatives a ’émission de neutrons
dans les transmutations conduisent & des valeurs diverses comprises
entre 1,006 et 1,010. La masse n’est pas définitivement fixée actuelle-
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ment car elle dépend de la connaissance de I’énergie totale (particules
émises et rayons y) dégagée par les réactions et les conclusions peuvent
étre modifiées par la découverte d’un nouveau groupe de neutrons
ou de rayons y émis.

Silamasse du neutron est supérieure a celle du proton, on peut sup-
poser que le neutron est instable et se transforme spontanément
en noyau d’hydrogéne, avec dégagement d’énergie.

§ 144. Transmutation par le choc de protons.

Pour produire une transmutation, soit avec émission d’un proton,
soit avec celle d’un neutron, on a utilisé des particules « dont I’énergie
est élevée. Des expériences récentes de
Cockroft et Walton (1932), ont montré
qu’on peut obtenir des transmutations
4 aide de protons d’énergie modérée,
100 & 400 ekV. Ces protons sont obte-
nus en grand nombre comme rayons po-
sitifs dans un tube & décharge. Le fais-
ceau de protons (fig. 151) est recu en A
sur une couche de Li, et les rayons émis
par cette couche sont observés au tra-
vers d’une fenétre latérale pratiquée
dans la paroi du tube et fermée par
une lame de mica trés mince C. Dans

Fic. 151. ces conditions, on constate que le lithium
émet des rayons corpusculaires pro-
duisant de brillantes scintillations sur un écran B au ZnS employé
comme récepteur. En faisant pénétrer les mémes rayons dans une
chambre a détente, on obtient des trajectoires qui ressemblent a celles
de rayons «. On admet que la transmutation qui se produit est la
capture d’un proton par un noyau de ;Li, avec rupture consécutive
du noyau résultant de masse 8, en deux particules « animées d’une
énergie comparable a celle des rayons « de ThC'. Cette supposition est
confirmée par des recherches faites & I’aide d’un compteur a amplifica-
tion proportionnel qui permet de contrdler la nature des particules
émises, par la mesure de leur pouvoir ionisant relatif.

Quand les directions des deux rayons « sont symétriques par rap-
port a celle du proton incident qui rencontre le noyau Li au point
O (fig. 152), la réaction nucléaire s’écrit :

0 Li+ H + Wa=2He + 2Wy

3>\ Fassceau de protons

v
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Les symboles Lz, H et He désignent les masses des atomes, le nom-
bre d’électrons extranucléaires étant le méme dans chaque membre.
Pour Wi = 270 ekV, les rayons « ont 8,4 cm. de parcours et leur
énergie est 17,24 x 108 eV. Prenant ;Li = 17,0146 (1) ; H = 1,00778 ;
He = 4,00216, on trouve une contraction de masse 0,0181, en accord
avec le gain d’énergie cinétique 16,97 x 10° eV qui équivaut a 0,0182
unités de masse. L’énergie des protons employés en ce cas étant rela-
tivement faible, c¢’est a la contraction de masse qu’est empruntée
presque intégralement 1’énergie des rayons «.

L’angle § (fig. 152) calculé par la relation :
Mope= 2Mue Vue COSH

est voisin de 900, la quantité de mouvement fournie par le proton
étant relativement faible. L’observation de rayons « émis a angle
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droit du faisceau de protons permet donc le controle de la réaction
nucléaire.

Si ’observation n’a pas lieu & angle droit, la différence d’énergie
entre le rayon « émis vers ’avant et celui émis vers 1’arriére est d’au-
tant plus grande que I’énergie du proton est plus considérable. L’émis-
sion de particules « par paires, de direction presque opposées, a été
mise en évidence par la méthode des trajectoires de brouillard.”

(1) Selon la plus récente détermination de Bainbridge.
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La figure 153 représente ’absorption des rayons « de transmutation
de Li, émis & angle droit avec la direction de protons d’énergie 450 ekV.
On voit que les rayons « forment un groupe homogéne ayant un par-
cours bien défini d’environ 8,5 cm.

Le nombre de transmutations croit rapidement avec 1’énergie des
protons, ainsi qu’on le voit dans la figure 154 (). Pour W, = 108 eV,
la proportion de chocs qui produisent la transmutation est environ
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Energie des protons en eKV.
Fic. 154.

3 pour 107 protons. Pour W, = 250 ekV, la proportion est de 10
Le phénomeéne est cependant accessible a I’expérience, grice a la
possibilité d’obtenir des faisceaux de protons suffisamment intenses.

La transmutation de Li par choc de protons donne naissance, non
seulement au groupe de rayons « de grande énergie, ci-dessus signalé,
mais aussi 4 des groupes de faible énergie, de parcours 11 mm. et
6 mm., accompagnés peut-étre d’une émission de rayons y.

La transmutation avec émission de rayons «, a été aussi observée
pour le bore soumis au choc de protons d’énergie 150 ekV. La réac-
tion nucléaire présumée est une capture du proton, avec formation
de %;C et rupture de ce noyau en 3 particules o.

Le fluor émet aussi des rayons « sous le choc de protons. Il en est
de méme, probablement, pour plusieurs autres matiéres.

() Cockroft et Walton, Lawrence, Livingston, White et Henderson.



TRANSMUTATION D’ATOMES LEGERS SOUS LE CHOC DE RAYONS o 383

Transmuiation par choc de noyaux ;H (deutons). — Lawrence,
Livingston et White ont obtenu des transmutations & 1’aide d’ions
moléculaires (1H2H) +, d’énergie jusqu’a 2 x 10¢ eV.

Ce type de transmutation observé pour L¢ (pl. XXV, fig. 1), est
interprété comme une capture du noyau ;H, avec rupture du noyau
résultant et émission de particules «. Le lithium émet, dans ces condi-
tions, des rayons « de grande vitesse : parcours 14,5 cm., énergie
12,4 x 108 eV. La réaction serait :

6, . 2 4
3LL - 1H = 22He

Les éléments Be et N subiraient aussi une transmutation, avec
émission de rayons «, les atomes résultant pouvant étre respective-
ment Lt et 12C.

Certains éléments se transforment par le choc de deutons avec
émission de protons ou de neutrons.






PrLancHE XXIII.

Fig. 1. — Transmutation d’un noyau d’azote avec
capture d’une particule x et émission d’un proton
{Blackett et Lees), L.a trajectoire du proton est
9}2?[[16& par une fleche. Kayons o de 7/4C et de

Fic. 3. — Proton extrait de la vapeur d’eau
contenue dans la chambre, par un neutron
issu d’'une source (Po + Be) située au-
dessous de la plaque P (Iréne Curie et
F. Joliot).

Fic. 2. — Protons extraits d’une plaque de
paraffine par les neutrons issus d’'une source
(Po + Be) située au-dessous de la plaque P
(Iréne Curie et F. Joliot),

Fic. 4. — Chambre Wilson contenant de
I'hélium. Noyau Fe projeté par un neutron
issu d’'une source (Po + Be), située a la
partie inférieure de la chambre (Iréne Curie
et F. Joliot).



PLANCHE XXIV,

Fic. 1. — Rayon d’azote projeté par un
neutron. Source ( Rn -+ dérivés-Be)
Choc élastique, Chambre de détente
a basse pression (I. Curie et F. Jo-
liot).

FiG. 2. — Transmutation d’un noyau d’azote par
un neutron de Be. Source (Rn+ dérivés+ Be)
Chambre de détente a basse pression. On voit
la trajectoire du rayon « et celle, plus épaisse
du noyau 11B projeté (Iréne Curie et F. Joliot)

Fic. 3. — Transmutation de A/ par
les rayons a du polonium, Feuille
Al irradiée en bas de Ia figure. On
voit deux trajectoires issues de cette
feuille : (1) trajectoire d’un proton
de transmutation ; (2) trajectoire
d'un électron positif de transmu-
tation (I. Curie et F. Joliot.)

+ + électron (Xx)

proton



CHAPITRE XX

CREATION ARTIFICIELLE DE RADIOELEMENTS

§ 112. Production de substances radioactives nouvelles
par le choc de rayons = ou d’autres particules.

Iréne Curie et F. Joliot ont découvert en 1934 que certaines subs-
tances : aluminium, bore, magnésium, soumises & un bombardement
par les rayons « du polonium, émettent un rayonnement pénétrant,
apres avoir été soustraites & ’action des rayons excitateurs. Le rayon-
nement excité décroit avec le temps, selon une loi exponentielle,
caractérisée par une période, comme dans le cas des radioéléments.
La période est d’environ 14 minutes pour le bore, de 3,25 minutes
pour P’aluminium, de 2,5 minutes pour le magnésium.

Dans le cas du bore et de I’aluminium, les rayons émis sont des
positrons dont 1’énergie peut atteindre 2 4 3 X 10% ¢V. Il y a done
création de radioéléments d’un type nouveau, émetteurs de positrons.

Dans le cas du magnésium, il y a surtout émission de rayons B,
avec un petit nombre de positrons. Il a donc été créé artificiellement un
radioélément émetteur de rayons 8 analogue aux radioéléments naturels.

Quand on réduit 1’énergie des rayons «, la période et ’énergie du
rayonnement ne changent pas, seule I'intensité du phénomeéne dimi-
nue.

Ce phénoméne est interprété comme une formation de noyaux ins-
tables, lors de la transformation subie par les corps légers qui, sous
le choc des rayons «, émettent des neutrons. Dans le cas du bore, on
aurait, par exemple :

10 4 13 1
5B+2He—- 7N—{-on,
13 - s . . ¥
le noyau 7N n’étant pas stable, subirait, aprés une certaine durée de
vie moyenne, la transformation :
+
13 12

% fV = (;C + 12

RADIOACTIVITE 25
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v

De méme Al donnerait naissance a une variété instable de phosphore
30 3 . ~ 30 -
.5 P> et & un produit final ' Si.

La vie moyenne des atomes instables est suffisante pour permettre
des traitements chimiques, en vue de leur séparation de la matiére
qui leur a donné naissance. Malgré le nombre minime d’atomes trans-
formés, ces essais confirment les hypothéses faites relativement a leur
nature. On réussit, en particulier, & extraire les matiéres actives sous
la forme de gaz qu’on suppose étre ’ammoniaque dans le cas de B,
et I’hydrogéne phosphoré dans le cas de Al

Il se forme probablement dans le magnésium deux radioéléments
obtenus par les réactions :

24 =, 5 )
LMy + (He = TS + n “Mg + ‘He = DAL 4+ H

2R , . 28 .
1,5t étant un corps émetteur de positrons, 13Al un corps émetteur

de rayons B, ce dernier étant formé en proportion plus grande
(PL. XXV, fig. 2). :

Les nouvelles substances radioactives ont regu le nom de radioazote,
radiophosphore, radiosilicium, radioaluminium. Elles constituent le
premier exemple d’une production artificielle d’éléments instables.

A la suite de ces expériences, un grand nombre de radioéléments
nouveaux ont été obtenus par irradiation des éléments au moyen de
diverses espéces de particules susceptibles de produire des transmuta-
tions : rayons «, protons, deutons, neutrons.

-On a obtenu au moyen des rayons «, des protons et des deutons,
plus d’une douzaine de noyaux instables émetteurs de positrons,
isotopes des noyaux stables des éléments légers.

L’irradiation par les neutrons donne de nombreux radioéléments
émetteurs de rayons g (Fermi). Les éléments les plus lourds, jusqu’a
P’uranium et le thorium, peuvent subir des transmutations avec for-
mation de ces noyaux instables, ce qui s’explique par le fait que les
neutrons ne sont pas arrétés par la barriére de potentiel des noyaux
(Pl. XXV, fig. 3).

Les éléments radioactifs produits artificiellement paraissent abso-
lument semblables & ceux que ’on trouve dans la nature. Les posi-
trons ou les rayons g émis forment un spectre continu analogue a celui
des corps radioactifs. Certains d’entre eux émettent des rayons v.

Les éléments émetteurs de positrons produisent aussi un rayonne-
ment y de 500.000 eV résultant de I’annihilation des positrons dans
la matiére ou ils sont absorbés (§ 18).

On peut espérer obtenir prochainement au moyen des tubes produc-
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e particules accélérées, des radioéléments dont I’intensité
nement sera comparable & celle des radioéléments naturels.

' dans I’organisme, ces corps doivent se comporter tres diffé-
ent des éléments radioactifs ordinaires, en raison de leurs pro-
priétés chimiques différentes. On peut prévoir aussi leur emploi comme

dicateurs pour déterminer les propriétés de leurs isotopes inactifs,
les études chimiques ou biologiques.
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CHAPITRE XXI

NOTIONS SUR LA STRUCTURE DES ATOMES (})

§ 113. Eléments de structure. Stabilité. Essais de classification.

D’apres la théorie de 'unité de la matiére (§ 21), celle-ci doit con-
tenir, comme éléments de structure fondamentaux, le proton et
P’électron, dont les masses sont respectivement 1,6 X 10-%% g. et
9,0 X 10-28 g. Les mémes considérations qui ont conduit a attribuer
a I’électron un rayon de 1,9 X 10-12 cm. assigneraient au proton un
rayon de 10-'® ¢m. (voir § 33). Les expériences de dispersion des
rayons « conduisent & envisager pour les noyaux des dimensions qui
varient de 10-12 ¢m. pour les noyaux les plus légers & 10-1* ¢m. pour
les noyaux lourds. Les électrons sont contenus en partie dans le
noyau (électrons nucléaires), en partie a ’extrémité de celui-ci ou ils
occupent les différents niveaux d’énergie, caractéristiques de la
charge nucléaire. Les dimensions admises pour 1’ensemble de 1’atome,
sur la base de considérations de physique moléculaire, sont de ’ordre
de 10-8 cm. de sorte que le volume occupé par les éléments de struc-
ture est extrémement petit par rapport a celui de ’atome.

Soit P le nombre protonique, ou nombre entier voisin du poids
atomique A d’un élément simple de nombre atomique V. La diffé-
rence n = P —N représente le nombre d’électrons nucléaires. Sauf
dans le cas de I'hydrogéne, le rapport n/P varie entre la valeur mini-
mum 0,5 fréquemment réalisée chez les éléments légers, et la valeur
0,61 atteinte pour l’uranium. Les protons et électrons, considérés
comme éléments de structure primordiaux, se trouvent probable-
ment, a 'intérieur des noyaux, engagés dans des unités plus complexes.
L’émission de rayons « parles radioéléments suggére que la particule «
ou « hélion » est un élément de structure nucléaire. L’émission de
neutrons dans les transmutations provoquées, conduit & la meéme

() Pour ce chapitre, consulter Conf. Rapp. vol. 9 (Mme P. Curie) : Consti-
tution of Atomic Nuclei and Radioactivity. Gamow, Oxford,1931; Conseil Solvay,
1933.
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supposition en ce qui concerne le neutron. On doit aussi tenir
compte de I’émission nucléaire d’électrons positifs.

Diverses considérations font douter que les électrons puissent exis-
ter dans les noyaux a I’état libre. Si le neutron est formé d’un proton
et d’un électron, tous les électrons nucléaires négatifs pourraient faire
partie de neutrons. Mais il est possible aussi que le neutron soit une
particule élémentaire, et le proton une particule complexe formée d’un
neutron et d’un électron positif ; en ce cas, la masse du proton serait
inférieure, et non supérieure, a celle du neutron. La particule « peut
résulter de ’addition de deux protons & deux neutrons.

On tend actuellement a considérer le noyau comme constitué de neu-
trons et de protons (Heisenberg) et & admettre que ces deux particules
sont toutes deux des particules élémentaires, les deux transformations
neutron > proton et proton - neutron étant néanmoins possibles.

Pour toutes les particules constituantes éventuelles du noyau, on
cherche & établir la valeur du moment cinétique de rotation (spin)
(§ 34), et la statistique qui convient (§ 35). Ces renseignements man-
quent encore de certitude. La statistique Bose Einstein parait devoir
étre appliquée aux particules «.

L’expérience montre que certains éléments sont stables tandis que
d’autres éprouvent une transformation spontanée. D’autres encore,
quoique stables dans les conditions ordinaires, peuvent subir une
transmutation, par le choc de rayons «, de protons ou de neutrons.
Ainsi, & un arrangement donné des éléments de structure, on doit
attribuer certaines limites de stabilité.

Les éléments de poids atomique élevé, dont le dernier est I'ura-
nium (N = 92, 4 = 238,14) sont tous des radioéléments. Il semble
donc que I’accumulation croissante de protons et d’électrons se trouve
limitée par des conditions de stabilité.

La théorie de proportionnalité de la masse a 1’énergie donne le
moyen d’aborder le probleme de la stabilité, un élément devant avoir
une stabilité d’autant plus grande que la perte d’énergie interne lors
de sa formation, et la perte de masse corrélative, auront été plus
¢levées.

La formation d’un atome d’hélium & partir de 4 atomes d’hydrogene
correspond 4 une perte de masse importante (voir § 21). L’énergie de
cohéston de I’hélion (environ 27 X 10%V), supérieure & celle des
rayons « les plus rapides, indique que ces derniers ne sont pas en
état de produire par leur choc la rupture de ’atome d’hélium.

Dans tous les atomes autres que ’hydrogene, la masse du proton
est, comme dans I’hélium, en moyenne beaucoup plus voisine de 1 que
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‘celle du proton libre. Par conséquent, pour tout atome, la construction
a partir de protons et d’électrons entraine une perte d’énergie consi-
dérable. Si, d’autre part,la formation d’atomes He est une premiére
étape, et si les noyaux suivants sont formés a 'aide d’hélions pour
la plus grande partie de leur masse, I’énergie mise en jeu dans cette
deuxiéme phase est beaucoup moins élevée que dans la premiere. Il y
a la une relation probable avec ce fait que, dans les transformations
radioactives, on observe 1’émission de particules «, et non celle de
protons.

On a établi un rapprochement entre la stabilité des éléments et
certaines données statistiques. Pour tout nombre entier depuis 1,
on ne trouve pas nécessairement un représentant parmi les poids
atomiques entiers des divers isotopes ; certains nombres paraissent
correspondre a des poids atomiques de probabilité nulle ou tres faible.
Les valeurs paires du nombre n d’électrons nucléaires se rencontrent
beaucoup plus fréquemment que les valeurs impaires, si 1’on considere
I’ensemble des isotopes. L.e nombre atomique [V est favorisé quand il est
pair, en ce sens qu’il comporte alors un nombre plus grand d’isotopes.
La prédominance de IV et » pair s’étend aux radioéléments, et il est
4 remarquer que les types NV = 85 et V = 87 n’ont jusqu’ici aucun
représentant.

L’abondance de diverses matiéres dans I'univers, considérée comme
indications de plus ou moins grande stabilité, a été mise en relation
avec le nombre atomique. Harkins a réuni les résultats de ’examen
d’un grand nombre de roches et terrains superficiels ainsi que de
météorites. La proportion d’atomes de NV pair ‘est de 90 9, dans le

premier cas et de 98 9, dans le second cas, le plus abondant de beau-
coup étant I'oxygene.

Plusieurs auteurs se sont préoccupés de découvrir les relations qui exis-
tent entre P et IN. Une fonction intéressante de ces grandeurs est
U = 3(P—N)/4 dont on peut montrer, en particulier, qu’elle diminue d’une
unité quand un atome subit une transformation radioactive, soit par émis-
sion d’un rayon «, soit par celle d’un rayon B (G. Fournier). La vitesse des
rayons « de divers radioéléments, sauf un petit nombre d’exceptions, est
reliée a U par uneloi approximativement linéaire V = 0,082 (100—U) x
10% cm./sec. La constante radioactive A des radioéléments a émission «,
considérée comme fonction de U, présente une certaine régularité pouvant
grossierement s’exprimer par la formule log A = 235 — 3U, quelques points
faisant exception (Marie Curie et G. Fournier) (fig. 155). Ceei indiquerait
que la probabilité d’une émission « est reliée a la masse et a la charge du
noyau, par l'intermédiaire de U (}). Pour les éléments qui émettent des

(1) La loi linéaire ci-dessus indiquée est probablement la représentation par-
tielle d’une loi plus complexe, peut-étre périodique. La stabilité des éléments
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rayons B, il n’existe pas de régularité analogue, et leurs constantes radio-

actives varient dans des limites beaucoup plus étroites.
Les séries de I'uranium-radium, de I’actinium et du thorium corres-

pondent respectivement aux types P=4p+2, P=4p+3, P=4p
(p nombre entier). Par conséquent, les radioéléments qui émettent
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des rayons « ont tous des valeurs de P distinctes, a ’exception des
corps C qui ont la méme valeur de P que les corps C'. La courbe qui
représente pour ces radioéléments log A en fonction de P a une
allure périodique ; elle est représentée dans la figure 156 (2).

de U < 73, et le manque Q’élémentg U > 87, suggére que Log. A, qui diminue
quand U augmente de 75 & 85, subit une augmentation pour U > 85, et une
diminution pour U < 75. On apergoit I'indication de ce renversement dans le
fait que la période de Po est bien plus élevée que celle de RaC’, et la période de

U inférieure a celle de Th. ' ! : ;
1) Pour RaC, AcC et ThC,on a employé les constantes partielles relatives a

(
la tr)anSformation par rayons a.
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Il a été fait de nombreuses tentatives pour établir une classification
des éléments suivant leur structure nucléaire, en y comprenant tous
les isotopes tant actifs qu’inactifs. Plusieurs de ces essais s’inspirent
de I'idée que les séries de filiation de radioéléments se prolongent
dans la classification périodique et la pénétrent entiérement, bien que
les processus de transformation ne se produisent pas effectivement dans
ces prolongements de séries. On considére alors 4 séries de la forme
P=4p, P=4p+ 1, P=4p+2, P=4p+ 3, oup est un entier,
et on admet que le noyau est composé d’autant d’hélions qu’il peut
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en contenir, avec, en plus, 0,1,2 ou 3 protons et P—N—2p électrons
nucléaires. Selon d’autres conceptions, les électrons perdent leur indi-
vidualité dans le noyau, et celui-ci se comporte comme une associa-
tion d’hélions, de neutrons et de protons.

Pour la plupart des éléments, les conditions de formation ou de
destruction ne paraissent pas réalisées sur la terre, mais les conditions
de formation ont certainement existé jadis pour ces matiéres ; peut-
étre existent-elles maintenant dans d’autres régions de I'univers,
ainsi que le suggerent les réflexions sur l’origine du rayonnement
ultrapénétrant ou cosmique.
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§ 114. Les transformations radioactives spontanées.

La cause déterminante des transformations radioactives reste
toujours obscure. Il est vraisemblable qu’elle réside dans la structure
interne du noyau, puisque les agents extérieurs sont sans efficacité
sur le processus de transformation des radioéléments.

Un noyau est composé de particules positives et négatives dont
JYensemble agit & I’extérieur comme une charge unique Ne produisant
un champ électrique suivant la loi
de Coulomb. Mais & I'intérieur du
noyau, on doit prévoir entre ses
parties composantes des forces
attractives non conformes & laloi
de Coulomb qui, agissant seule-
ment a de trés petites distances,
assurent la cohésion. Ces forces se
manifestent dansle phénomene de
dispersion anormale (§ 81).

Selon I'image employée par Ga-
mow, le noyau, au lieu d’avoir
une structure lacunaire comme ’ensemble de ’atome, serait comparable
a une gouttelette d’eau, dont chaque particule constituante subit
des forces relativement faibles a ’'intérieur du volume, tandis que ces
forces augmentent rapidement quand la particule approche de la
surface.

Considérons, conformément & cette conception, la courbe qui repré-
sente I’énergie potentielle U d’une particule «, séparée par la pensée
du noyau restant et placée & une distance r du centre de celui-ci
(fig. 157). Dans la partie centrale, jusqu’a r = ro, s’étend une région
de potentiel minimum uniforme U,. Au voisinage de ro, U augmente
rapidement, passe par un maximum U, et décroit ensuite suivant
une loi qui tend rapidement vers celle de Coulomb. L’énergie poten-

tielle de la particule « par rapport au noyau restant prend alors la
valeur :

U

e @

AN — 2)e?
U(r) = %
N étant le nombre atomique du noyau total et e la charge élémen-
taire. Ainsi, le noyau est caractérisé par la distance ro, qu’on peut
appeler son « rayon », et par la valeur du seuil U, ou « barriére de



potentiel » qui ’entoure. On estime que le volume du noyau est appro-
ximativement proportionnel a sa masse ; & mesure que celle-ci s’accroit,
U, augmente, et le niveau normal occupé par la particule « dans la
région centrale remonte. Quand ce niveau a une valeur positive E,
il n’est pas stable par rapport a la région extérieure au noyau, et
c’est P’existence de la barriére de potentiel qui s’oppose au départ
de la particule, tant qu’on s’en tient aux notions de mécanique clas-
sique. En mécanique ondulatoire, toutefois, il existe toujours une
certaine probabilité pour le passage de la particule « d’un point de la
région interne & un point de la région externe de méme énergie, et
inversement. Cette probabilité est d’autant plus grande que E est
plus voisin du seuil Un.

On traite le probléme a ’aide du systéme d’ondes qui représente la
particule dans le champ du noyau (Gamow). Adoptant pour la courbe

ABC la forme simplifiéee A B’ C, on trouve pour a l’expression
suivante :
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% h p 4n2e?\/;1 N—2 lﬁ‘ne\/; V ro(N—2)

= E =1 =
bhmr, & VE

m masse de la particule «, E énergie libérée dans la transformation.
Cette relation entre 2 et E rappelle la loi Geiger Nuttall, sauf qu’elle
fait dépendre A non seulement de E, mais aussi de V et de ro (suppo-
sant la masse m constante). Utilisant les valeurs connues de E et de &,
on détermine ro. On trouve pour les radioéléments se transformant
par émission de rayons « dans les 3 familles, des valeurs de ro
comprises entre 6 X 1013 cm. et 9,5 X 10-13 ¢m. qui, sauf quel-
ques anomalies, augmentent, dans chaque famille, avec le poids
atomique.

Nous avons vu que les particules o occupent dans le noyau des
niveaux d’énergie mis en évidence par la structure fine du spectre
magnétique (Ch. XVI). Elles se trouvent toutes sur le niveau fonda-
mental, ou bien I'une d’elles peut se trouver temporairement sur un
niveau plus élevé. On peut tenter de leur attribuer des nombres quan-
tiques comme aux électrons extra-nucléaires, mais I'information dont
on dispose a cet effet est encore a ses débuats.

La présence de particules « & des niveaux nucléaires supérieurs au
niveau fondamental, constitue I’état d’excitation du noyau. Un noyau
excité peut revenir a 1’état normal, soit par I’émission de rayons ¥,
soit par celle d’un rayon « de long parcours, soit encore par celle d’'un
électron extranucléaire auquel ’énergie d’excitation aura été direc-
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tement communiquée. Les probabilités de ces processus ont été sou-
mises a des calculs théoriques sur lesquels il serait prématuré d’in-
sister. !

Latransformation radioactive avec émission de rayons B (pour abré-
ger : transformation B) est un probléme plus complexe que celle avec
émission de rayons «, les rayons B de désintégration d’un radioélé-
ment ayant des vitesses d’émission réparties d’'une maniére continue
entre certaines limites. Il y a lieu de se demander si le principe de
conservation de 1’énergie s’applique a 1’émission B nucléaire ; s’il en
est ainsi, on devrait en conclure qu’a partir de masses initiales
identiques des atomes d’origine, on obtiendrait pour les atomes
transformés des masses variables entre certaines limites (ne dépas-
sant pas la fraction 0,003 de I’unité de masse atomique). La varia-
bilité de masse pour les atomes de méme espece se heurte a des
objections, tant du c6té théorique que du coté expérimental.

On suppose actuellement que I’énergie dégagée dans une transfor-
mation avec émission de rayons 2 ou de positrons (voir § 112) est égale
a ’énergie des électrons les plus rapides, augmentée s’il y a lieu, de
I'énergie des rayons y émis simultanément. L’émission de chaque
électron serait accompagnée de celle d’un neutrino (Pauli) et la somme
de I’énergie de ces deux particules serait toujours égale a I’énergie
limite du spectre continu, le neutrino prenant d’autant moins d’éner-
gie qu’il accompagne un électron plus rapide. Le neutrino devrait
avoir une charge nulle et un spin 1/2 ; sa masse de repos serait trés
faible, probablement nulle (F. Perrin). On a tenté sans succés d’ob-
server les effets de ces neutrinos : il est possible que leur pouvoir
pénétrant soit trés grand et leur permette d’échapper a l’observa-
tion.

Si on suppose les noyaux constitués de neutrons et de protons, la
radioactivité avec émission de rayons ¢ résulterait de la transforma-
tion d’un neutron en proton dans le noyau, la radioactivité avec émis-

_sion de positrons résulterait de la transformation d’un proton en

neutron. Selon qu’un noyau aurait des neutrons ou des protons en
excés par rapport a la proportion requise pour la stabilité nucléaire,
il se montrerait radioactif avec émission d’électrons négatifs ou posi-
tifs.

La transformation 8 ne nous donne pas de renseignement direct
sur les niveaux nucléaires. Mais si elle est suivie d’une transformation «,
comportant, a coté de rayons « normaux, une petite proportion de
rayons « de long parcours, la théorie de ce phénomene proposée par
Gamow (§ 98) donne le moyen d’établir un schéma de niveaux nu-
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cléaires ; ces considérations ont été développées jusqu’ici seulement
dans le cas de RaC'.

Le rayonnement y des radioéléments est en partie primaire, ¢’est-a-
dire nucléaire, en partie secondaire (Ch. XV). Les rayons y primaires
consécutifs & une transformation d’atome sont émis deés le début de la
vie de I’atome transformé et expulsent de celui-ci des électrons placés
sur les niveaux d’énergie extranucléaires ; cet effet photoélectrique
par conversion interne est suivi d’une émission de rayons y secondaires.
Le rayonnement y nucléaire est formé de groupes homogenes, qui
correspondent a des « niveaux d’énergie intranucléaires ».

L’émission d’un quantum nucléaire est liée aux transitions subies
par I'une des particules constituantes du noyau : hélion, proton ou
neutron, entre les niveaux nucléaires. La probabilité de ces transitions
est calculée par les méthodes de mécanique ondulatoire, en admettant
que le champ de radiation est assimilable a celui d’un doublet élec-
trique oscillant, ou « dipdle ». Cependant, pour certaines symétries
du noyau, le moment électrique de dipdle doit s’annuler, et en ce cas
il y a lieu de considérer, dans ’expression du champ, les termes d’or-
dinaire négligeables, en premier lieu, celui de « quadripole ». L’étude
des coefficients de conversion interne conduit a4 admettre chez les
radioéléments, le rayonnement de dipdle et de quadripéle (Taylor
et Mott). Selon la mécanique ondulatoire, les radiations de dipéle
et de quadripéle correspondent respectivement aux sauts d’une unité
et de deux unités (ou zéro unité) pour le nombre quantique azimutal ¢
attribué a une particule occupant un niveau d’excitation du noyau.

§ 115. Processus nucléaires artificiels.

Un noyau peut contenir des hélions, des neutrons, des protons, qui
y occupent des niveaux d’énergie déterminés, dans des conditions
qu’on commence a peine a entrevoir. L’étude des transmutations
artificielles a prouvé qu’il est possible, soit de provoquer un échange
dans le noyau, entre une des particules constituantes et une particule
étrangére d’espéce différente qui pénétre dans le noyau avec une grande
vitesse, soit de déterminer au sein du noyau la synthése d’un hélion
a ’aide de particules de masse inférieure, avec rupture consécutive
de I’édifice nucléaire. Une transmutation n’est possible que si elle
correspond a un bilan d’énergie favorable. L’étude des bilans fait
prévoir, pour certaines transmutations, une émission de rayons ¥y
complémentaire.

Pour chaque noyau, les conditions d’entrée et de sortie d’une parti
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cule dépendent de l'importance de la barriére de potentiel et des
niveaux de résonance.

10 SiI’énergie E de la particule est supérieure a celle du seuil Uy,
elle pourra pénétrer dans le volume du noyau, & condition d’avoir
une direction convenable.

20 Si E << U, la pénétration peut encore avoir lieu a travers la
barriére de potentiel ; on calcule la probabilité de ce passage par des
formules tout a fait semblables a celle que Gamow a donnée pour
I’émission spontanée de rayons «. Une barriére de potentiel donnée
est plus transparente pour un proton que pour un hélion, parce que
la charge et la masse du proton sont plus petites que celles de I’hélion.

3% La barriére de potentiel offre une transparence particuliérement
élevée aux particules dont I’énergie E correspond a un niveau de
résonance du noyau. Cette prévision théorique est vérifiée par I’expé-
rience.

On a pu déterminer I'ordre de grandeur des barriéres de potentiel
qui entourent les noyaux légers. Les indications a ce sujet sont données
par les expériences sur la dispersion anormale des rayons «, et par
celles de transmutation. La dispersion anormale apparait quand la
particule o s’approche suffisamment du noyau pour que la loi de
Coulomb cesse d’étre applicable (§ 81) ; la particule pénétre donc dans
la barriere de potentiel, et on obtient des renseignements sur celle-ci,
en traitant le probleme par les méthodes de la mécanique ondulatoire.
D’autre part, la numération des protons de transmutation, en fonction
de I’énergie des rayons « incidents, fait connaitre les niveaux de réso-
nance et permet également d’évaluer la barriére. Dans le tableau
ci-dessous ont été réunis quelques résultats, suivant J. Chadwick :

Elément “Re SR SRENE L UR g
Energie de la barriere en 106 ¢V
({imite inférieure)............. SROIER g =N gRE Sa  ER S50 6, 51 618

Quel que soit le procédé de pénétration de la particule dans un
noyau, sa captation, avec expulsion d’autres particules, parait &tre
le type usuel de réactions nucléaires. Soit W I’énergie cinétique de la
particule incidente, E 1’énergie du niveau sur lequel elle est captée,
E’ celle du niveau d’ou est extraite la particule expulsée, I’énergie
cinétique W’ de celle-ci est telle que :

W + W' = W — E + E, W’ étant I’énergie du noyau projeté.
Chez les atomes stables, les énergies des niveaux normaux sont néga-
tives (énergie d’extraction positive) ; la transmutation est donec faci-
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litée si E << E’ (niveau E plus profond que le niveau E’). Cepen-
dant, la captation peut aussi avoir lieu sur un niveau plus élevé
E,, avec une valeur de W’ moindre. Les particules expulsées sont done
émises par groupes de vitesse définie, dont le plus rapide correspond
a la captation de la particule ineidente sur le niveau fondamental.
Tel est le cas général pour la captation d’une particule « avee émis-
sion d’un proton. A plusieurs groupes de protons doivent correspondre
des groupes de rayons v d’énergie complémentaire ; les confirmations
expérimentales manquent encore a ce sujet.

Remarquons que, bien qu’a une vitesse définie de la particule
capturée corresponde une vitesse définie de la particule expulsée par
rapport au noyau, en raison du mouvement communiqué & celui-ci par
la particule incidente,les particules expulsées ont en pratique une
vitesse plus grande si elles sont émises dans la direction de ce mouve-
ment que si elles sont émises en sens contraire.

Les cas jusqu’ici connus de transmutation par choc de neutrons
sont interprétés comme une captation du neutron avec expulsion
d’un hélion. Leur discussion théorique serait la méme que dans le cas
précédent.

Les transmutations par captation de protons ou de deutons, jus-
qu’ici observées, entrainent la formation d’un noyau instable suivie
de sa rupture en un certain nombre d’hélions.

Tandis que la transmutation avec capture de la particule incidente
conduit & une émission de groupes isocinétiques de particules expul-
sées (spectre de raies), la transmutation sans capture conduirait a4 une
distribution continue des vitesses (spectre continu) ; celles-ci, augmen-
tées de I’énergie de recul du noyau, seraient, en effet, réparties entre
0 et W + E, suivant la quantité d’énergie cédée par la particule
incidente. La limite supérieure du spectre des vitesses serait done
déterminée. La probabilité de ce genre de transmutation est faible,
et, jusqu’ici, on n’en connait pas d’exemple.

On envisage aussi la possibilité théorique de I’excitation d’un noyau
par le choc de la particule incidente sans captation de celle-ci et sans
transmutation. On a I'indication d’un tel effet dans une émission de
rayons v par Lz, qui parait indépendante de sa transmutation.

L’absorption anormale de rayons y de grande énergie par les noyaux
lourds a été rapprochée des phénomeénes de transmutation. Il est
possible cependant qu’elle s’interpéte par la matérialisation d’un quan-
tum en une paire d’électrons positif et négatif, sans que le noyau qui
regoit la radiation soit altéré.

Les rayons cosmiques produisent, semble-t-il, des transmutations.
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Il est cependant prématuré d’en discuter la nature, en raison de I’in-
certitude sur la nature des rayons responsables des phénomeénes
observés (§ 151).

Pour souligner 'importance de considérations énergétiques dans
Pétude des transmutations artificielles, rappelons que les essais de
transmutation de Li par le choc de protons ont été provoqués par
I’évaluation de I’énergie qui pourrait étre libérée, si un noyau Li,
apres capture d’un proton, émettait deux rayons o.

Quand les masses des atomes qui entrent en jeu sont connues avec
une grande précision, le bilan énergétique donne des indications impor-
tantes sur la probabilité des transformations. Inversement, si I’énergie
dégagée dans une transmutation était suffisamment bien connue, on
pourrait utiliser cette donnée pour déterminer avec précision une
des masses qui interviennent dans la réaction, et dont la mesure directe
pourrait étre difficile & cause de la rareté de 1’espéce (p. ex. 0,
“C, etc.).



PLANCHE XXV.

1. — Transmutation de L/ bombardé par des ions 2/, Deux particules «
de méme énergie sont émises dans des directions opposées (Dee),
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Fic. 2. — Electrons positifs et négatifs, émis par

le magnésium irradié par les rayons « (Iréne
Curie et F. Joliot).

Fie. 3. — Electrons négatifs émis par le phos-
phore irradié par les neutrons (Iréne Curie
et F. Joliot).



PLANCHE XXVI.

Blackett et Occhialini. Proc. Roy. Soc. 139 (1933).

Fie. 1. Fic. 2.

Fig. 1. — Trajectoire simple, énergie environ 109 ev. H = 2000 g.
Fig. 2. — Trajectoire simple traversantune plaque de plomb. Energie > 3 X 108 ev. H=2.000 g,

FiG. 3. - - Gerbe de 16 trajectoires. Champ 3100 g. A gauche. 2 trajectoires
d’électrons d’énergie environ 15X106ewv. A roite, deux trajectoires de positrons
g g J 2 ) P
d’énergies 12 X 108 ev et 45 X 106 ev.



CHAPITRE XXII

CLASSIFICATION DES ELEMENTS

§ 116. Principes de classement.

On peut envisager le classement des radioéléments & deux points
de vue différents, d’importance comparable, — selon qu’on considere
leurs propriétés en tant qu’éléments radioactifs, ou en tant qu’élé-
ments chimiques. Dans le premier cas, nous nous occupons de I’évo-
lution d’une série d’éléments, provenant par filiation successive des
substances méres : uranium et thorium. L’évolution radioactive dont
il s’agit est déterminée d’une maniére encore inconnue par la struc-
ture nucléaire, et il n’existe dans les propriétés chimiques des radio-
éléments aucun caractére qui puisse faire prévoir cette évolution.
Le mode de classement correspondant consiste & établir les relations
de filiation et & grouper les radioéléments en familles.

D’autre part, chaque radioélément est d’'un type chimique défini,
déterminé uniquement par la charge nucléaire, comme pour les élé-
ments inactifs. Il y a donc lieu de reconnaitre ce type et d’assigner
a chaque radioélément une place dans la classification périodique.
Ceci ne peut étre réalisé qu’en appliquant aux radioéléments les
méthodes de la chimie et de 1’électrochimie.

§ 117. Classement par familles.

Les découvertes successives de radioéléments nouveaux : radium,
polonium, actinium, émanations, dépots actifs, etc., ont rapidement
conduit aux relations de filiation qui ont servi de base a la théorie des
transformations radioactives. Il a été reconnu que les radioéléments
forment des familles naturelles, une substance mére donnant naissance
a une série de dérivés dont le dernier est un corps inactif. Dans la ma-
jorité des cas, on a réussi & prouver par ’expérience qu’un radioé-
lément est produit par un parent direct : telle la production de radon
par le radium (§ 48), de radium par’iorium (§ 125), de RaB par RaA

RADIOACTIVITE 26
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(§ 56), etc. On trouvera dans les chapitres XXIII & XXVII de nom-
breux exemples de filiation démontrée. I1 subsiste cependant des cas
ou la preuve expérimentale n’a pas été faite et ol un mode de filiation
a été admis d’apres des considérations indirectes.

Quand le rayonnement d’une matiére radioactive évolue suivant
une loi qui n’est pas une exponentielle simple, on est assuré d’étre
en présence d’un mélange de radioéléments. L’étude de 1’évolution
permet de reconnaitre si ces radioéléments sont associés par filiation
(§ 63). Par contre, 4 un rayonnement qui évolue suivant une loi
exponentielle, ne correspond pas nécessairement une substance simple,
ce dont on peut le plus souvent s’assurer en séparant les constituants.

Un indice important de complexité est I’hétérogénéité du rayonne-
ment. On admet qu’un radioélément émet, par atome transformeé,
un rayon o« de vitesse initiale déterminée, ayant dans l’air un par-
cours défini. L’émission simultanée d’un ou plusieurs groupes de
rayons « de parcours différents (abstraction faite de la structure
fine et des rayons de long parcours), est considérée comme une preuve
de complexité, et c’est 1a un des arguments pour admettre que I’ura-
nium se compose de deux isotopes UI et Ull, ou que le thorium C,
contient un dérivé de courte vie ThC'.

L’émission de deux groupes de rayons B nucléaires, franchement
différents, donne lieu & des conclusions analogues, ainsi qu’en fait
preuve le cas de UX dont le rayonnement B est attribuable & deux
constituants UX, et UX, Mais nous avons vu aussi que ’émission
de nombreux groupes homogénes de rayons B peut se produire chez
la méme substance, par exemple chez les corps B et C de dépots
actifs, quand ces rayons, d’origine secondaire, sont produits par plu-
sleurs groupes monochromatiques de rayons y émis dans la méme
transformation (chap. XV).

Chez certains éléments simples, par exemple chez le radium, le
rayonnement « est accompagné de rayonnements g et y de faible
énergie. Les rayons y sont, en ce cas, d’origine nucléaire, mais les
rayons p sont d’origine secondaire, par conversion interne des rayons y;
ceux-ci proviennent de I’excitation du noyau par I’émission du rayon «.
Un rayon B nucléaire correspond toujours & la transformation de
I’atome, mais non un rayon B secondaire.

La relation empirique qui existe entre la constante radioactive
et le parcours des rayons « (loi Geiger Nuttall, § 70) a été dans cer-
tains cas utilisée pour établir la composition d’une famillz ; elle a servi,
par exemple, pour admettre 1’existence des corps RaC’ et ThC'.

L’étude des relations' entre les radioéléments a fait apparaitre
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des analogies trés frappantes qui ont été une source de découvertes
nouvelles et ont permis de compléter le classement. Ainsi I’analyse
des dépots actifs a conduit a rechercher et & découvrir par analogie
avec le RaA, les substances a vie courte ThA et AcA qui avaient
d’abord échappé a I’observation.

A partir des trois gaz radioactifs, radon, thoron et actinon, le méme
type d’évolution radioactive se répete trois fois; dans chaque cas
apparait une série de dérivés A, B et C, se succédant suivant le méme
mode de transformation. L’analogie se continue en ce qui concerne
la bifurcation que I’on observe dans la transformation des corps C.
Elle s’arréte cependant aux corps C’ et C* qui résultent de la bifurca-
tion et qui sont les derniers éléments actifs dans les séries du thorium
et de 'actinium. Dans celle du radium, a la suite de RaC’ on voit
encore apparaitre les termes actifs RaD, RaE et RaF formant le dépot
actif & évolution lente.

Parmi les substances qui dans leurs familles précédent les trois gaz
radioactifs, on peut considérer comme termes correspondants, d’une
part le radium, le thorium X et I’actinium X, d’autre part, ’ionium,
le radiothorium et le radioactinium. L’actinium et le mésothorium 2
se correspondent dans leurs séries respectives sans que l’analogie
s’étende a la série du radium.

Les analogies d’évolution ainsi mises en évidence doivent étre tres
profondes, et revelent des similitudes de structure nucléaire. Elles se
retrouvent dans les propriétés chimiques et électrochimiques des
radioéléments correspondants, mais laissent subsister entre eux de
grandes différences de vie moyenne.

L’uranium est la substance mére d’une famiile comprenant quelques
substances qui généralement ’accompagnent, et d’autres qui, séparées
de I'uranium lors de son extraction du minerai, ne s’y reforment que
trés lentement. Nous avons donc & considérer la famille de I’uranium
proprement dite, et la famille du radium qui en est la suite. L’ionium,
parent direct du radium, est intermédiaire entre les deux séries.
L’ensemble porte le nom de famille uranium-radium.

Une deuxiéme famille comprend le thorium et ses dérivés. Le pro-
tactinium, Pactinium et ses dérivés forment une troisieme famille,
dite de I’actinium, dont la relation avec l'uranium n’est pas encore
définitivement établie. D’aprés certains auteurs, il y aurait aussi une
relation entre ’uranium et la famille du thorium. s

Dans les chapitres suivants on trouvera la description et I’étude
des familles. Leur composition est indiquée, pour chacune d’elle,
dans le chapitre correspondant, et pour I’ensemble, dans I’Appendice,
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tableau 5 ¢. Dans ce tableau, on indique pour chaque élément de la
série, le mode de transformation et la constante radioactive ainsi que
la période et la vie moyenne.

§ 118. Propriétés chimiques des radioéléments.
Propriétés électrochimiques. Valence.

Dans le chapitre VII,on a donné la description des propriétés chi-
miques des radioéléments. Dans ce chapitre sont décrites et discu-
tées les méthodes qui ont servi & connaitre ces propriétés.

Sauf I'uranium et le thorium, les radioéléments se trouvent géné-
ralement soumis aux opérations chimiques ou électrochimiques, dans
des conditions ou leur concentration est trop faible pour qu’on puisse
la mesurer sans le secours des méthodes propres a la radioactivité.
Le cas du radium, dont on a pu étudier les sels purs, reste excep-
tionnel, et on peut y joindre maintenant celui du protactinium qui
a été isolé en trés petite quantité (§ 131). Pour aucun autre radio-
élément, de tels résultats ne peuvent étre espérés dans les circons-
tances actuelles, et méme si cela était possible, les effets chimiques
produits par le rayonnement troubleraient, pour les corps 3 vie bréve
et & émission «, les réactions chimiques normales, dés que la matiére
serait présente a I’état concentré en quantité pondérable (voir § 103).
Ainsi, la chimie et 1’électrochimie des radioéléments doivent avoir
recours, en régle générale, aux méthodes applicables & des 3léments
présents & 1’état d'une grande dilution. Par contre, elles bénéficient
de méthodes de dosage de grande sensibilité et précision, qui per-
mettent de résoudre des problémes inabordables pour des éléments
inactifs.

Indiquons, & titre d’exemple, qu’on peut doser le radium dans 100 g. de
matiére, ou sa proportion en poids est 10-12. La sensibilité qu’on obtient
est d’autant plus grande que la vie de la substance a doser est plus breve,
a rayonnement semblable. Ainsi, une quantité de RaC de I’ordre de 10-18 g.
(soit environ 2 X 10% atomes de cette substance), produit dans un appareil
de mesures un courant de I'ordre de 10! amp., qu’on peut mesurer avec
précision et qui est comparable a celui produit par un disque étalon d’oxyde
d’urane de 20 cm? de surface. I1 est, dans bien des cas, plus facile de suivre
une trace de matiere radioactive noyée dans une autre matiere que d’en
faire autant pour un corps inactif ; il est plus aisé, par ‘exemple, d’observer
les progres de la diffusion dans I’air pour un gaz radioactif que pour un gaz
ordinaire.

a) Propriétés chimigues. — On peut se demander si 1’étude du
comportement chimique des radioéléments dilués donne le moyen
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de connaitre leur comportement a ’état concentré et de définir leur
type chimique avec certitude. La difficulté qu’on rencontre consiste
ici dans les phénomeénes dits d’adsorption ou d’entrainement dont le
role en chimie devient trés important, quand on opére sur des subs-
tances extrémement diluées.

Il est habituel de juger des propriétés chimiques d’un élément
par sa précipitation a I’état de composés insolubles dans certaines
conditions, ou, au contraire, par le fait qu’il demeure dissous. On se
base aussi sur la cristallisation des sels, ainsi que la forme et la com-
position des cristaux obtenus. Prenons I’exemple du fer qui ne préci-
pite pas par H250* quand il est le seul métal en solution, mais qui
cependant précipite partiellement si la solution contient aussi du
baryum. On dit, en ce cas, qu’il y a entrainement du fer par BaSO*
ou bien adsorption de fer sur ce précipité insoluble. Quelle que soit
la nature de ce phénomeéne, on ne le compte pas parmi les caracteéres
essentiels qui servent & déterminer le type chimique du fer et sa place
dans la classification.

Or un élément a I’état de dilution telle qu’on I’observe le plus sou-
vent avec les radioéléments, ne peut que trés exceptionnellement
se trouver dans des conditions ou la limite de solubilité est dépassée,
2t ou il peut former des grains minimes colloidaux ou cristallins ten-
Jant & se déposer, quoique trop petits pour étre visibles. Dans le
cas général, la précipitation ou la cristallisation est déterminée par la
présence simultanée d’une matiére qui sert d’entraineur. Divers
entraineurs peuvent servir pour obtenir une précipitation totale ou
partielle du radioélément, et il importe de distinguer entre ces réac-
tions celles qui permettent la meilleure appréciation du type chi-
mique.

L’adsorption est un phénoméne complexe faisant intervenir les
forces de cohésion moléculaires et ayant une relation encore trés
imparfaitement connue avec les propriétés chimiques. Dans certains
cas, cet effet est superficiel et parait dépendre surtout de forces
électriques résultant de la charge ou de la polarité des ions ou molé-
cules adsorbées ou adsorbantes. Citons, par exemple, 1’adsorption
de nombreuses substances sur le sulfate de baryum, le chlorure d’ar-
gent, le verre, et ’adsorption tres importante exercée par le charbqn
poreux sur des matieres diverses, solides, liquides ou gazeuses. Dans
d’autres cas, les plus intéressants an point de vue de la sélectivité
des propriétés chimiques, la substance entrainée fait partie inte-
grante de la structure du précipité ou des cristaux, et il y a lieu de
penser qu’elle est un élément normal du réseau cristallin de I’ensemble.
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La similitude parait particuliérement étroite si la substance entrainée
cristallise en toute proportion avec celle qui ’entraine, suivant des
lois numériques réguliéres, ce qui rend probable l’isomorphisme
complet des cristaux de ces deux corps. C’est donc seulement par un
ensemble d’expériences de précipitations ou de cristallisations en
présence de divers entraineurs qu’on peut mettre en évidence les carac-
téres chimiques essentiels des substances radioactives, par le seul
usage des réactions chimiques. La t4che est d’autant plus aisée que
les propriétés de I’élément considéré sont plus franches, tel le cas du
radium.; pour des corps comme le polonium, qui appartient a la
sixieme colonne et peut former plusieurs espéces d’ions, 1’étude chi-
mique présente nécessairement plus de difficulté.

Plusieurs tentatives ont été faites pour donner des regles générales
permettant de reconnaitre parmi les réactions d’entrainement d’un
radioélément celles qui lui appartiendraient s’il était & 1’état con-
centré, c’est-a-dire ses caractéres analytiques. L’énoncé le plus con-
forme a I’ensemble des résultats expérimentaux parait étre le suivant
(M. Guillot) : 1) Quand un radioélément est complétement précipité
par un réactif avec le secours d’une quantité minime d’un corps entrai-
neur, on peut admettre qu’il serait précipité par le méme réactif s’il
était seul en quantité pondérable, et que les grains de 1’entraineur
ne servent qu’a rassembler le composé insoluble formé.

Exemple : précipitation du polonium en solution acide par I’hydrogéne
sulfuré, avec utilisation d’un entraineur en quantité inférieure & un milli-
gramme dans plusieurs centimeétres cubes de solution ; il y a lieu de con-
clure que le sulfure de polonium est insoluble en solution acide, ce qui défi-
nit un caractére analytique important de cette substance.

Pour s’assurer qu'une réaction appartient a cette catégorie, il est utile
d’employer la méthode de centrifugation du liquide ou se forme le précipité,
ce qui facilite grandement le rassemblement de celui-ci. Cette méthode
permet, dans certains cas, d’éviter I’emploi d’un entraineur (Guillot). Par
exemple, en centrifugeant une solution acide de polonium contenant de
Ihydrogeéne sulfuré, on détermine un dépot de polonium invisible sur les
parois du tube, en absence de tout entraineur. I1 en est de méme si l'on
centrifuge une solution de polonium presque neutre. On peut admettre
que le dépot se fait dans le premier cas sous forme de sulfure, dans le second
cas sous forme d’un produit d’hydrolyse tel qu'un sel basique ou un hydrate.
Ceci conduit & envisager pour ces matiéres des solubilités extrémement
minimes, inférieures a4 10710 g. par centimétres cubes de solution.

2) Quand un radioélément est incomplétement précipité par un
réactif, sous forme colloidale, en présence d’une masse notable d’un
entraineur, on peut admettre qu’il y a entrainement par adsorp-
tion, mais que le radioélément ne précipite pas normalement dans
ces conditions a 1’état pur.
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Exemple : le polonium est partieliement retenu avec AgCi dans la pré-
cipitation de celui-ci en solution acide, mais ’entrainement est d’autant
moins important que la solution est plus acide et la quantité de AgCl
précipité moindre ; on en conclut que le chlorure de polonium est soluble
en solution chlorhydrique acide,ce qui constitue un caractére analytique du
polonium.

3) Quand un radioélément est incomplétement précipité par un
réactif, sous forme de cristaux, en présence d’une quantité quelconque
d’entraineur, ou qu’il parait susceptible de cristalliser avec celui-ci
en toute proportion, on peut conclure comme dans le cas (2) & un
caractére analytique de solubilité. Mais il y a lieu, en plus, de recher-
cher 8’il existe entre le radioélément et ’entraineur des relations d’iso-
morphisme ; s’il en est ainsi, on pourra admettre que le radioélé-
ment se trouve dans les cristaux mixtes engagé dans un composé de
meéme formule chimique que ’entraineur ; cette formule sera par la-

méme connue, ainsi que la valence du radioélément dans le composé
considéré.

Les indications qui permetient de conclure a l'isomorphisme sont la
distribution uniforme du radioélément dans les cristaux, la cristallisation
en commun avec plusieurs entraineurs donnant une série de sels isomorphes,
la cristallisation en commun avec plusieurs sels d’'un méme entraineur,
enfin les relations numériques qui permettent d’établir un coefficient de
fractionnement régulier (§ 41).

Ainsi I’étude chimique des radioéléments conduit a déterminer
leurs caracteres analytiques et les formules chimiques des composés.
Ces deux problémes sont résolus simultanément quand il s’agit de
radioéléments isotopes de certains éléments ordinaires, mais pour
ceux quireprésentent un type chimique nouveau les caractéres analy-
tiques sont mieux connus que les formules chimiques (voir § 39).
Un caractére analytique tel que la formation d’un sulfure insoluble
dans les acides étendus peut, en effet, étre commun a plusieurs élé-
ments, sans que les formules chimiques soient les mémes.

L’histoire de la découverte du radium est particuliérement démonstra-
tive pour la chimie des radioéléments. Au cours du traitement de la pech-
blende, ce corps se sépare avec le baryum de tous les autres éléments ; il
ne se sépare ensuite du baryum que par des cristallisations ou précipita-
tions fractionnées. On en a conclu que le radium a une parenté étroite
avec le baryum et qu’il est son homologue supérieur avec des formules hi-
miques correspondantes. Cette opinion a été confirmée par les travaux
ultérieurs. Il est donc bien établi que I’on avait pu juger de la nature chi-
mique d’un élément présent en proportion infinitésimale, d’aprés la ma-
niére dont cet élément se comportait en présence simultanée d’autres €lé-
ments variés.
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Rappelons comment ’étude chimique des radioéléments a conduit
a la découverte de I'isotopie. On a constaté qu’il est impossible de
modifier d’une maniére appréciable la proportion relative de cer-
tains radioéléments, soit entre eux, soit par rapport a certains corps
Inactifs. Ainsi, malgré I’effort considérable accompli a cet effet, on n’a
pas réussi & modifier, par des traitements chimiques, le rapport qui
existe dans leur mélange entre le radium et le mésothorium I, entre
le radium D et le plomb, entre I’ionium et le thorium, entre le tho-
rium et le radiothorium. Les méthodes employées étaient surtout la
précipitation ou la cristallisation fractionnée avec un grand nombre
d’opérations successives ; on a eu aussi recours a la diffusion, la dis-
tillation, etc.

C’est en se basant sur ces résultats que F. Soddy affirma dés 1910
P’identité chimique des éléments dont on n’avait pas réussi & modifier
la proportion relative; a ces éléments non séparables, il assigna la
méme place dans la classification périodique et leur donna le nom
d’isotopes. Les isotopes possédent la méme charge nucléaire qui déter-
mine leur type chimique commun, et qui est égale au produit Ve de la
charge élémentaire e, par le numéro d’ordre NV de la place occupée
dans la classification.

Les termes correspondants des familles de radioéléments ont été
reconnus isotopes, de sorte que I’analogie d’évolution radioactive est
accompagnée d’une identité de propriétés chimiques.

Certains radioéléments peuvent exister a 1’état colloidal ; dans ces con-
ditions, ils ne peuvent subir la dialyse au travers du papier parchemin ;
en méme temps, leur coefficient de diffusion dans le liquide qui les contient
est diminué. Les éléments qui se comportent ainsi sont ceux dont les com-
posés subissent facilement I’hydrolyse : le polonium, I'uranium X, etec.
La formation d’agrégats colloidaux peut se produire soit a I’aide des com-
posés de radioéléments seuls quand la solubilité est extrémement faible,
soit en prenant comme support les agrégats colloidaux formés par des
matiéres étrangeres. Les grains colloidaux de matiére active, suspendus
dans le liquide, peuvent en étre séparés par centrifugation. Ces grains
recueillis sur une plaque photographique donnent naissance a des images
telles que celles représentées dans la planche XXITI (§ 102).

Parmi les méthodes employées pour séparer et caractériser les
radioéléments, il faut citer la volatilisation, dont on a vu I’application
aux dépots actifs (§ 55). Le polonium peut aussi étre distillé et cette
propriété est utilisée dans sa manipulation. La volatilité d’une matiere
radioactive dépend du composé dans lequel elle est engagée et peut-
étre aussi du support, selon certains auteurs.

Pour la plupart des radioéléments, le type chimique a pu étre
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établi par les méthodes de la chimie. Les corps dont la vie est trop
bréve ne.peuvent faire I’objet d’une étude chimique. Leur type chi-
mique a été déterminé d’apres leurs analogies dans les familles, ou
par application des lois de déplacement de valence dont il sera ques-
tion plus loin.

b) Propriétés €lectrochimiques. — Ces propriétés sont aussi bien
définies que les propriétés chimiques. Leur étude ne nécessite pas
I’addition d’un entraineur, et peut donner des renseignements directs
sur les ions radioactifs contenus en solution.

Les radioéléments peuvent étre extraits de leur solution par I’élec-
trolyse ou par le dépot sur un métal convenablement choisi plongeant
dans la solution (v. Lerch, Marckwald). Certains de ces procédés sont
devenus d’usage courant pour la séparation des radioéléments Le
polonium est fréquemment séparé ou purifié par dépot sur le cuivre
ou l'argent. Les corps C des trois familles radioactives sont séparés
d’une solution chlorhydrique chaude par le dépét sur nickel.

On se base sur ces résultats pour classer les radioéléments selon leur
caractére plus ou moins électropositif. Cependant, en raison de la
petitesse des quantités sur lesquelles on opére, il y a parfois incerti-
tude sur la nature de I'ion déposé qui peut étre un ion métal, ou un
lon complexe.

Pour caractériser les propriétés électrochimiques d’un élément,
il est usuel de déterminer son potentiel €lectrochimique.

Soit une chaine composée de deux électrodes, dont I’une constituée par le
métal soumis & I’examen, immergé dans la solution d’un de ses sels (com-
partiment A), tandis que 'autre est une électrode normale, par exemple,
I’électrode au calomel, constituée par du mercure recouvert d’une couche
de calomel (H g2CI?) baignant dans une solution normale de chlorure de po-
tassium (compartiment B). Les compartiments A et B sont mis en com-
munication par un siphon étroit contenant le méme liquide qu’en B et
obstrué par du papier filtre pour ralentir le mélange par diffusion entre
A et B. L’équilibre entre le métal et ses ions s’établit spontanément, soit
par dissolution du métal, soit par le dépot de quelques ions. On définit le
potentiel électrochimigue V du métal dans la solution considérée par la diffé-
rence de potentiel mesurée entre le métal de A et le mercure de B. Ainsi V se
trouve déterminé a une constante pres qui est la différence de potentiel
caractéristique de 1’électrode normale (). La variation de V avec la con-
centration des ions du métal dans la solution est donnée par la théorie de
Nernst. \

Quand le compartiment A contient la solution d’un sel du métal a étudier
et deux électrodes inattaquables, et qu'on cherche & déposer le métal sur

: e &
() On attribue a celle-ci la valeur 0,56 volts déduite principalemen}/%’eg ‘\’ A
y; s R a

périences sur des phénomeénes électrocapillaires (Paschen). yoa
[ L/
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une de ces électrodes servant de cathode (fig. 158) il est nécessaire d’aug-
menter progressivement la densité du courant, jusqu’a apparition d’un
dépot visible qui correspond a un potentiel déterminé de la cathode ¢ par
rapport a ’électrode normale b. Ce potentiel critique de dépdt est le méme
que le potentiel électrochimique V relatif a ’équilibre entre le métal et la
solution ; il peut donc servir & déterminer celui-ci.

Les valeurs négatives de V, les plus fortes en valeur absolue, appar-
tiennent aux métaux électropositifs tels que le zinc et encore plus, les
métaux alcalins. Les valeurs positives de V caractérisent les métaux facile-
ment déplacés de leurs sels tels que le cuivre ou I’argent, et encore plus
I’or ou le platine. Ainsi, I'ordre dans lequel les métaux se déplacent réci-
proquement de leurs solutions est une.
indication de potentiel électrochimique
et permet un classement en métaux
plus ou moins « nobles » c’est-a-dire
moins oxydables ou plus oxydables.

Ces considérations s’appliquent
aussi aux radioéléments, mais on ne
dispose pas, en général, de quantités
suffisantes pour constituer une élec-

Fig. 158. trode recouverte de 1’élément con-

sidéré en vue de I’étude de I’équi-

libre électrochimique. On a donc eu recours a la mesure de la vitesse

de dépot dans des conditions déterminées. La différence de potentiel

entre I’électrode qui recueille le dépot et la solution n’est pas ici

déterminée par les ions radioactifs relativement peu nombreux,
mais par des ions étrangers tels que ceux d’hydrogeéne.

Les méthodes employées ont été les suivantes (Hevesy et Paneth) :
10 Immersion d’un métal dans une solution d’un de ses sels dans
laquelle est introduit un radioélément; on mesure, d’une part, le
potentiel du métal par rapport a la solution, d’autre part, la vitesse
de dépdt du radioélément. 20 On électrolyse au moyen d’électrodes
de platine la solution acide d’un radioélément, en ayant soin de mesu-
rer le potentiel de la cathode et celui de ’anode par rapport a la
solution. Dans les deux cas, on trouve que le phénoméne de dépét
est déterminé par le potentiel de 1’électrode, que celle-ci soit anode,
cathode ou électrode isolée.

Pour mesurer la vitesse de dépdt, on retire I’électrode du liquide a des
intervalles de temps déterminés et on mesure la quantité de matiere radio-
active recueillie. On peut aussi, suivant une méthode plus récente, mesurer
la vitesse de dépot a chaque instant, en laissant celui-ci se faire sur une
électrode d’or insérée d’une maniére étanche dans la paroi du vase a élec-
trolyse, et assez mince pour laisser passer les rayons « du radioélément
déposé ; 'ionisation produite par ces derniers est mesurée dans une chambre
d’ionisation convenablement disposée (F. Joliot).
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Utilisant le polonium en solution azotique 0,1 normale, on constate que
la vitesse initiale de dépot, trés faible quand le potentiel de la cathode est
suffisamment élevé, subit une augmentation brusque quand il s’abaisse
jusqu’a une valeur déterminée qui est environ 4 0,38 volts ; ce potentiel
critique de dépdt varie peu, aussi bien avec I’acidité de la solution qu’avec
la concentration du polonium, ce dernier point n’étant pas en accord avec
la loi de Nernst. Au-dessous du potentiel critique, la vitesse initiale de
dépot est d’autant plus grande que le potentiel de la cathode est plus bas.
On observe, de plus, que dans cette solution le polonium peut aussi se
déposer & ’anode quand le potentiel de celle-ci est supérieur & un deuxiéme
gotentiel critique voisin de + 1 volt. Ces résultats, représentés dans la

gure 159, prouvent que le polonium peut exister dans une solution nitrique
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sous la forme de deux ions différents, celui qui se dépose & I’anode pouvant
étre envisagé comme un peroxyde. L’ion dont le potentiel critique ¥V =
-+ 0,38 volts est peut-étre un oxyde, car en milieu réducteur tel qu’une
solution oxalique, on obtient le dépdt a la cathode pour un potentiel cri-
tique V = + 0,02 volts sans aucun dépdt & I’anode. Ce potentiel caracté-
rise peut-étre 1'ion Po.

La quantité déposée & potentiel d’électrode constant, en fonction
du temps, augmente d’abord proportionnellement a celui-ei, ensuite
moins rapidement, et tend vers une valeur limite, compte tenu de la
destruction spontanée. Il se produit donc un équilibre entre le polo-
nium déposé et celui qui reste en solution. En faisant varier le poten-
tiel, on peut déterminer la redissolution du polonium déposé.
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La vitesse initiale de dépot et la fraction limite déposée sont des fonctions
du potentiel d’électrode qui augmentent quand celui-ci diminue. La vitesse
de dépot est représentée par une formule du type :

dn

g (No-n) — Bn
ou NV, est le nombre initial d’atomes en solution, n celui des atomes déposés
au temps ¢ ; « et B sont des coefficients qui dépendent aussi bien du poten-
tiel V de I'électrode que d’autres conditions expérimentales, telles que
P'agitation de la solution et la température. D’aprés la formule ci-dessus
la valeur limite de » est donnée par la relation

Noc =<"1V<J/‘7“H3

qui correspond numériquement & une variation avec le potentiel moins
rapide que celle qui résulte de la formule de Herzfeld (2).

Quand V diminue, le rapport Noo/No tend vers 1, et I'extraction par
électrolyse peut avoir lieu presque completement.

Prenons comme exemple le dépdt de polonium sur une lame plongée dans
une solution nitrique de titre 0,125 normal. Pour des lames de Ag, Cu,
Ni et Fe, les potentiels sont respectivement -+ 0,020, — 0,026, — 0,142,
— 0,40volt. Le dépot se produit donc dans tous les cas, la vitesse de dépot
augmentant d’un métal au suivant dans ’ordre indiqué. Il en est de méme
de la fraction déposée au maximum quiest 72 %, pour Ag et 969, pour Ni.

L’extraction du polonium par dépot sur Ag d’une solution nitrique, est
rendue plus complete par ’addition & cette solution d’un peu de HCl, ce
qui a pour effet d’abaisser le potentiel de I’électrode ainsi qu’il a été observé
dans des conditions de concentration convenables.

Les radioéléments isotopes ont le méme potentiel critique et ne
peuvent pas plus étre séparés par ’électrolyse que par les réactions
de la chimie. Ce fait a été vérifié pour les isotopes du plomb : RaB,
ThB, AcB et RaB et pour les isotopes du bismuth : RaC, ThC, AcC
et RaE.

On peut approximativement ranger les radioéléments par carac-
tére électropositif décroissant ainsi qu’il suit : Ra, Th, U, RaD, RaE,
Po, chacun de ces corps comptant aussi pour ses isotopes.

Dans le tableau ci-dessous, on a réuni les potentiels électrochimiques V
jusqu’ici déterminés avec quelque précision, dans le domaine des radio-
éléments et de leurs isotopes, par rapport a I’électrode au calomel a solution
KCl normale (température environ 20°), électrode inattaquable.

Radium. Sol. nitrique, concentration normale en ions Ra+ +

Dépot a la cathode Hg ................. —1,718 volts
Plomb. Sol. nitrique, concentration normale en ions Pb+ +

Dépot a la cathode .. .................. —0,43 —

Dépot a anode (PbO2).................. +1,0 —

(*) Proposée pour remplacer celle de Nernst tant que I’électrode réceptrice
n’est pas recouverte par les atomes qui se déposent.
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Bismuth. Sol. nitrique, concentration normale en ions Bi+ + +

Ep6Eiatla.cathode... ..., vl 0 volts

Polonium. Sol. nitrique, sulfurique acétique, concentr. en Po
10-9 4 10 p. _

Depot a la. cathode ..................... +0,38 —

BERGEEAl Panede. ... 4.1 il g oo +1.1 -
Polonium. Sol. chromique.

WERDERa) 12anede. . 2. o . o S e . b +1,1 —
Polonium. Sol. oxalique.

Wepot: a laicathode ......-... ..o 3. +0,02 —

L’étude électrochimique des radioéléments donne de précieuses
indications sur leurs réactions chimiques. Si dans une solution sulfu-
rique de Po on fait passer un courant de SO2, le dép6t aux électrodes
cesse de se produire, ce qui indique la réduction et la décharge des
ions de polonium, ayant pour conséquence la pfécipitation de celui-ci.
On peut de méme conclure au changement de la nature et de la valence
d’un ion radioactif, si ’addition d’un réactif produit un changement
du potentiel critique de dépét.

Le comportement électrochimique des radioéléments, quoique
bien défini,est altéré dés que la concentration de la matiére radioactive
devient telle que les effets chimiques des rayons « prennent de 1'im-
portance. Cette prévision a été vérifiée sur une électrode portant un
dép6t de polonium équivalent & 100 U. E. S. par mm?2. Il est impos-
sible en ce cas de maintenir constant le potentiel de I’électrode, et
d’observer des effets d’électrolyse normaux.

¢) Valence. — La valence qu’il faut attribuer aux radioéléments
détermine la colonne & laquelle ils appartiennent dans la classifica-
tion. Sa connaissance peut résulter de I’étude des propriétés chimiques
seules. On peut, en outre, la déterminer, pour un ion radioactif en
solution, par la mesure de sa mobilité K et de son coefficient de diffu-
sion D. Cette détermination se fait en mesurant, par les méthodes
de la radioactivité, le déplacement des ions le long d’une colonne
de solution, soit sous I'influence. d’un champ électrique, soit en I’ab-
sence de celui-ci, par I'effet d’un gradient de concentration. Quand
des ions dont la concentration est trés faible diffusent au sein d’un
électrolyte contenant en abondance des ions de signe contraire, la
relation entre K et D prend une forme trés simple, déduite de la
formule générale de Nernst pour les électrolytes et tout a fait sem-
blable & celle qui est valable pour les ions gazeux (voir § 8). On
trouve, en utilisant les mémes notations :

D RT

K vF
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11 suffit de mesurer D et K dans le méme milieu pour déterminer la
valence. Celle-ci étant un nombre entier, une grande précision n’est
pas nécessaire. Comme le coefficient K varie pour ces ions dans des
limites assez étroites, restant voisin de 0,0006 cm./sec. pour un champ
de 1 volt/cm., la mesure seule de D peut suffire. On a approximative-
ment D = 1,25 c¢m?/jour pour un ion monovalent, 0,63 cm?/jour
pour un ion bivalent, ete.

Voici (d’aprées Hevesy) un tableau des mobilités et des coefficients de
diffusion des radioéléments, avec indication de la valence v, pour une solu-
tion chlorhydrique 10-2 normale.

Substance K % (h V—):r: D Jc:;i v
DX, L e, 0,40 4
Lo=y . o MSS ARG 0,33 4
Ry e SR 57 X 1074 0.67 2
RaD™, rrpiee . 6,2 — 0,65 o)
Ralirmy 0N .. . 652 == 0,45 3
RAEIPHS IR i 0.76 2
I A B o it At 0,33 4
VETNGD v o b 1 SR (0238 A
T e o T Al 0,66 2
RRBRES N -, 5.5 — 0,67 2
R b 0.50 3
Al SR A AR 0,46 3
e R G Fo=s 0.66 = 2

Dans ces expériences, comme dans celles d’électrolyse, il faut éviter la
présence de radioéléments a 1’état colloidal. Il peut y avoir aussi une incer-
titude sur la nature des ions observés. D’apres certains auteurs, ’ion de
polonium a valence 2 serait un ion complexe Po0O, résultant de I’hydro-
lyse du chlorure PoCI%. Remarquons que, pour les éléments de rang élevé,
la valence n’est pas un caractére aussi fixe que pour les métaux alcalins ou
alcalino-terreux.

Les éléments isotopes ont dans les mémes conditions la méme
valence. Il en est ainsi, en particulier, pour les termes correspondants
des familles de radioéléments, et ceci compléte ’analegie déja signalée
de leurs propriétés chimiques et électrochimiques.

§ 119. Loi de déplacement de valence.

L’élément formé dans une transformation radioactive n’a pas la
méme valence que son parent direct. Le déplacement de valence
est soumis a des lois régulieres caractéristiques de la transformation.
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Si celle-ci a lieu avec émission de rayons «, la valence est diminuée
de 2 unités; si elle a lieu avec émission de rayons B nucléaires, la
valence est augmentée d’une unité. La régle doit étre appliquée en
considérant que la valence O est équivalente a la valence 8. Ces lois
ont regu ’énoncé général suivant (F. Soddy, K. Fajans) :

1° Quand un atome se transforme en émettant un rayon «, I’élé-
ment qui en résulte dont le poids atomique est de 4 unités inférieur
a celui de la substance mere, est reculé par rapport a celle-ci de deux
places dans le systéme périodique ;

20 Quand un atome se transforme en émettant un rayon g nucléaire,
Pélément qui en résulte a le méme poids atomique que la substance
mere ; il est avancé par rapport a celle-ci d’une place dans le sys-
téme périodique.

On admet qu’il n’existe pas d’autre mode de transformation, et on
attribue une émission de rayons g nucléaires & MThI et a ’actinium,
chez lesquels cette émission n’a pas encore été observée.

Les regles indiquées ont été inspirées par des exemples simples. Ainsi le
radium de,poids atomique 226, ayant sa place dans la deuxiéme colonne et
dans la derniere ligne du systeme, perdant une particule «, donne nais-
sance au radon, gaz inerte de poids atomique 222 dont la place est indi-
quée dans la méme ligne et dans la colonne 0 des gaz inertes. Pour appliquer
la méme régle au radon qui se transforme également avec émission d’une
particule «, on retranche 2 unités de la valence 8, ce qui conduit & placer le
radium 4 dans la sixiéme colonne en passant dans I’avant-derniere rangée.
Les propriétés chimiques du radium A4 sont conformes a la place ainsi
occupée. La regle relative aux rayons £ se justifie et s’applique d’une
maniere analogue.

Les lois énoncées ci-dessus se rattachent directement a la conception
de Moseley, d’aprés laquelle les places successives du systéme pério-
dique sont caractérisées par la charge positive nucléaire Ne (N nombre
atomique, e unité de charge, égale en valeur absolue a la charge de
Pélectron). Quand le noyau éprouve une transformation radioactive,
Pexpulsion d’une particule « qui porte 2 unités de charge positive
conduit & un rang inférieur de 2 unités, tandis que I’expulsion d’une
particule B qui porte une unité de charge négative fait acquérir au
noyau une unité positive et lui fait gagner un rang.

Le changement de valence qui accompagne ces variations de charge
nucléaire s’explique par un changement correspondant de la distri-
bution des électrons périphériques. Un atome qui perd une parti-
cule «, doit aussi, pour rester neutre, perdre deux électrons superfi-
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ciels. Un atome qui vient de perdre un électron nucléaire doit, pour
la méme raison, s’adjoindre un électron périphérique.

A l’aide des lois de déplacement, on peut suivre chaque famille de
radioéléments, dans le systeme périodique. Tous les radioéléments
trouvent leur place dans celui-ci, si 'on admet qu’ils forment des
groupes isotopes dont chacun occupe une seule place. La correspon-
dance d’évolution radioactive entre les termes des 3 familles indique
leur réunion dans un méme groupe. La réciproque n’est pas nécessai-
rement vraie, puisqu’une substance peut repasser plus d’une fois
par le méme groupe lors de son évolution et puisque certains radio
éléments sont des isotopes d’éléments inactifs.

§ 120. Groupes de radioéléments isotopes.
Classement dans le systéme périodique.

Les radioéléments, dont on connait actuellement 38, forment
10 groupes isotopes qui se placent dans les deux derniéres rangées du
systéme depuis N =81 & N = 92; les places N =85 et N =87
restent vides et ne correspondent a aucun élément connu.

Parmi les dix types chimiques ainsi définis, les trois premiers
N = 81, 82 et 83 comprennent a la fois des radioéléments et des
représentants inactifs : thallium, plomb, bismuth. Les sept suivants
ne comprennent que des radioéléments sans qu’on leur connaisse
jusqu’ici des isotopes inactifs. Parmi ces sept groupes, il y en a cing
dont la découverte résulte uniquement des méthodes de la radioac-
tivité et qui occupent dans le systéme des places jusqu’ici vides ;
ce sont ceux du polonium (N = 84), du radon (N = 86), du radium
(N = 88), de I'actinium (VN = 89) et du protactinium (N = 91).

Les poids atomiques de I’uranium, du thorium et du radium sont
déterminés par les méthodes de l’analyse chimique. Leur valeurs
actuellement admises sont : 238,14, 232,12 ; 226,0. Parmi les autres
radioéléments, les données les plus précises sont relatives au radon.
Le poids atomique 222, prévu par soustraction de 4 unités de celui
du radium, a été confirmé par la mesure du coefficient d’effusion
(§ 45).

Pour aucun autre radioélément, on ne posséde jusqu’ici de mesure
de poids atomique, et on ne peut espérer en obtenir pour les corps
a vie courte qu’on ne peut isoler en quantité suffisante.

La famiile uranium-radium contient deux corps dont la proportion
dans les minéraux est supérieure a celle de radium ; ce sont 'uranium II et
et .onium. Comme P'uranium II ne peut étre séparé de U[ et fo de
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l’isotope Th qui 'accompagne, on ne peut déterminer les poids atomiques.
On a pu prouver cependant que le poids atomique de /o est inférieur a
celui de Tk, ainsi que le prévoit la théorie (§ 125). La formation de I’'ionium
dans les sels d’urane purifiés est trop lente (2 X 10-* g. par tonne de U
et an) pour qu’on puisse y avoir recours. Dans la méme famille, le radium D
qu’on extrait des minéraux avec le plomb, pourrait étre obtenu par forma-
tion a partir de Ra, mais la encore la production est tres faible. (On peut
calculer qu’il se forme environ 0,4 mg. de Ra D par g. de Ra et an);
si néanmoins on se proposait de 1’accumuler, il se trouverait mélangé de
plomb résultant de sa transformation.

Dans la famille de ’actinium, les deux éléments qui ont la vie la plus
longue sont le protactinium et I’actinium, auxquels on ne connait pas d’iso-
tope inactif. Le protactinium a déja été isolé (§ 131) et se trouve dans les
minéraux en quantité suffisante (environ 200 mg. par tonne d’urane)
pour que la détermination de son poids atomique puisse étre envisagée
dans un avenir assez prochain. L’actinium pourrait sans doute étre isolé
au prix d’un travail trés ardu, mais sa teneur dans les minéraux est trop
faible (environ 0,13 mg. par tonne d’urane) pour qu’on puisse espérer
le recueillir en quantité dépassant ’ordre du milligramme.

En absence de mesure directe, ’évaluation de poids atomique
est obtenue par déduction de quatre unités pour chaque émission
de particule «, alors qu'on néglige toute déduction pour I’émission
d’un rayon B nucléaire. Ce mode de calcul exige la connaissance exacte
de la série des transformations et du poids atomique d’un corps de la
gérie. L’incertitude sur ce dernier point laisse provisoirement indécis
les poids atomiques de la série de I’actinium. Pour les familles ura-
nium-radium et thorium, les poids atomiques paraissent bien établis
en ce qui concerne le chiffre des unités, mais il subsiste des incerti-
tudes portant sur les décimales. Ainsi le poids atomique de Jo est
230 par addition de quatre unités a celui du radium, tandis qu’il est
230,14 par soustraction de 8 unités de celui de 'uranium. On voit
par la Pimportance considérable que prend la détermination exacte
des poids atomiques accessibles & I’expérience.

Si I’extrapolation de la courbe d’Aston (fig. 40), dans la région occupée
par les radioéléments est permise, on peut prévoir un excédent de leur
poids atomique sur le nombre entier. Dans cette maniére de voir, les poids
atomiques A, rapportés a 0 = 16, correspondraient aux nombres pro-
toniques P, ainsi qu’il suit :

B .. .. 206 210 220 226 230 232 238
R . . .. 206,029 210,038 220,062 226,0775 230,087 232,093 238,109

Le poids atomique ainsi obtenu pour UI serait plus voisin de la valeur
expérimentale 238,14 (238,16 par rapport a *s0) trouvée pour l’urane ;
un rapprochement analogue aurait lieu pour Tk, tandis que le poids ato-
mique 226,0 observé pour Ra paraitrait un peu trop faible. La différence
entre les poids atomiques 238,109 et 206,029 représente de pres la perte

RADIOACTIVITE 27
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de 8 particules «, soit 32,017, augmentée de la perte de masse correspon-
dant a la perte d’énergie qui accompagne la transformation d’un atome
de U en un atome de RaG, soit 0,056 (voir § 104). Dans le cas de Tk, la
concordance entre le poids atomique prévu pour le plomb de thorium
(P = 208), serait aussi améliorée.

Dans le tableau ci-dessous, on a donné la composition des groupes
de radioéléments isotopes, chaque groupe étant désigné par son
représentant le plus stable ou par l'isotope inactif. On n’a donné que
le chiffre des unités pour les poids atomiques qui n’ont pas été direc-
tement déterminés ; pour ceux de la série de ’actinium, on a donné

Pindication que

Pon considére actuellement comme la plus pro-

bable.
Poids Poids
Nombre atomique Type Nombre atomique Type
atomique unités  chimique atomique unités  chimique
81 Radium C* 210 88 Radi}lm 226
Thorium C* 208 Thallium Thorium X 224 Radintd
Actinium G” 2077 Actinium X i
Mésothorium 1 228
82 Radium B 214
Thorium B 212 ; L b
ks Plomb 89 Actinium DT, R,
Actinium B 2107 ¢ < Actinium
kD 310 Mésothorium 2 228
83 Radium C 214 90 Thorium 232
Thorium G 212 Bhenath Radiothorium 228
Actinium C 21187 Uranium X; 234 Fhoriudl
Radium E 210 ITonium 230 5
Uranium Y X317
84 Polonium 210 Radioactinium 227?
Radium A 218
Thorium A 216 3 L
. S ; 91 Protactinium 2317
ﬁ?&?&;mcé %}IZ? Polonium Uranium X, 234  Protactinium
Thorium. C 219 Uranium Z 234
Actinium C/ 211° . ;
92 ranium DB Ly
86 Radon 292 Uranium [T 234 oranium
Thoron 220 Radon Actino-Ura-
Actinon 2197 nium 235?

Remarquons qu’au groupe N = 82 on peut adjoindre les éléments
inactifs suivants qui résultent de la transformation des radioéléments
(Chap. XXVII) :

Plomb d’uranium-radium {ou radium G)

Plomb d’uranium-actinium (ou actinium D)
Plomb de thorium (ou thorium D)

P = 206
P = 207
P = 268

Dans le tableau général n° 4 (Appendice) chacun des groupes iso-
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topiques de radioéléments a été désigné comme ci-dessus par le repré-
sentant principal du type chimique. Dans le tableau n® 156 (Appendice),
on a représenté en détail les deux dernieres lignes du systéme avec
indication de tous les radioéléments et leur filiation.

§ 121. Radioéléments indicateurs.

La circonstance qui fait que certains radioéléments sont isotopes
des éléments ordinaires : thallium, plomb et bismuth, a re¢u une appli-
cation intéressante. Ces radioéléments peuvent étre utilisés comme
indicateurs trés sensibles dans diverses études sur les éléments inac-
tifs correspondants (Hevesy et Paneth). On a employé RaD et ThB
comme indicateurs pour le plomb, RaE et ThC comme indicateurs
pour le bismuth. On peut aussi employer les radioéléments isotopes
comme indicateurs les uns par rapport aux autres, quand on estime
que le dosage présente plus de facilité pour l'indicateur choisi que
pour ’élément qui fait ’objet des recherches.

Ainsi, avec addition de RaD comme indicateur, on a pu mesurer
la solubilité du chromate de plomb 1,2 x 10°% g. par litre a 25°, diffi-
cilement accessible a I’analyse microchimique ; la quantité de RaD
est, en ce cas, mesurée par le rayonnement p de son dérivé RaFE apreés
établissement de 1’équilibre radioactif.

On a également utilisé le radium D pour étudier I'interdiffusion
des atomes de plomb fondu a 340°. Dans un tube, une couche de
plomb actif, placée au fond, était surmontée d’une couche inactif
au début. Apres plusieurs jours, la masse refroidie a été partagée
en tranches dont on a mesuré ’activité. Le coefficient de diffusion
ainsi trouvé est en moyenne 2,2 cm?/jour.

L’emploi de RaE, isotope du bismuth, a permis de démontrer
P’existence d’un hydrure de bismuth gazeux jusque-la inconna.

La méthode des indicateurs a encore été appliquée a I’étude de
Padsorption de traces de matiéres par les précipités et filtres, a la
distinction entre la dispersion moléculaire et ’état colloidal, & I’étude
de ’échange entre les sels ionisés et les composés a radicaux complexes,
a la mesure des surfaces de précipités et poudres, aux études sur le
déplacement du plomb dans les plantes, et du bismuth dans I’orga-
pisme, ete. |

Parmi les groupes de radioéléments,on a utilisé UX; comme indi-
cateur pour le thorium et MTh2 comme iadicateur pour I’actinium.

Dans I’étude chimique de ’actinium,l’emploi de MTh2 a été treés
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utile ; il est, en effet, plus facile de doser celui-ci, malgré sa décrois-
sance assez rapige, par le rayonnement y qu’il émet, que de doser
Pactinium qui n’émet pas de rayonnement ionisant appréciable et
qu’on ne peut mesurer que par ses dérivés dont la production est assez

lente.



CHAPITRE XXII1

FAMILLE DE L’URANIUM. SON RAPPORT
AVEC CELLES DU RADIUM ET DE L’ACTINIUM

§ 122. Composition de la famille. Uranium I et Uranium II.
Etalons d’oxyde d’urane.

L’uranium, téte de série de la famille, élément depuis longtemps.
connu, occupe la derniére place dans la classification des éléments,
avec le nombre atomique 92, dans la sixieme colonne et la derniére
ligne. La détermination la plus récente du poids atomique a donné
pour ce dernier 238,14 (Honigschmid). Primitivement extrait de la
pechblende, il est aussi le constituant d’un grand nombre d’autres
Iinéraux.

Les méthodes d’étude de la radioactivité ont démontré que ’ura-
nium, tel qu’il est séparé d’ordinaire a I’état de sel pur, ne doit pas étre
considéré comme un corps simple. En premier lieu, on doit envisager
dans 'uranium deux isotopes nommés Uranium I et Uranium II.
Ces corps sont généralement accompagnés de dérivés a courte vie :
Uranium X;, Uranium X, Uranium Y et Uranium Z. Dans les sels
d’urane anciennement purifiés, on voit de plus apparaitre des subs-
tances qui s’y forment trés lentement : I’ionium suvivi du radium et de
tous les dérivés de celui-ci. Voici le schéma principal d’évolution
de la famille de I’'uranium, avec indication du mode de transformation
et de la période :

(030 s, Uxy B uxe =B Cum =i 10 S5l aa e
4,4 x 109 ans, 24,5 jours, 1,14 min., 3 X 10° ans ?, 83.000 ans

Les éléments qui se suivent dans le schéma sont ceux pour lesquels-
le nombre d’atomes transformés dans le méme temps est le méme
(ou presque exactement le méme), quand ils sont en équilibre dans la
substance meére. Les éléments UY et UZ correspondent, au contraire,
a un nombre beaucoup plus petit d’atomes transformés. UZ (période
6,7 heures) résulte de la transformation partielle, en proportion de-
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3,5 pour mille de UX, dont la presque totalité se transforme en UX,.
L’origine de UY (période 24,6 heures) est attribuée a la transforma-
tion d’un 3¢ isotope de 'uranium, AcU (§ 140).

On peut séparer des sels d’urane les corps UX,, UX,, UY et UZ;
on reconnait que ces corps sont responsables de I’émission des rayons 8
de ’ensemble, et que 'uranium ainsi purifié n’émet que des rayons «,
attribuables aux constituants UI et UII (et probablement, pour une
petite proportion, a AcU).

L’existence indépendante des isotopes UI et UIIl a été admise sur
la base de considérations de radioactivité avant méme que la géné-
ralisation de la notion d’isotopie ait rendu probable pour I’uranium
une structure complexe. Les mesures comparatives du rayonnement o
de couches minces préparées soit avec un oxyde d’urane purifié, soit
avec des minéraux d’urane anciens inaltérés ont conduit certains
auteurs (Mac Coy et Ross, Boltwood) a supposer qu’a ’état d’équi-
libre radioactif avec ses dérivés l'uranium émet deux particules «
pour une seule émise par le radium ou l’ionium (§ 126). Ceci peut
s’expliquer si I'uranium se compose d’une substance mére et d’un
dérivé en équilibre avec celle-ci dans les minéraux. Cette maniére
de voir a été confirmée par la numération des scintillations et par
I’étude de la courbe d’ionisation. Plus récemment, 1’observation
faite par la méthode de Wilson avec des films extrémement minces
d’uranium a permis de mesurer les parcours des deux groupes de
rayons «. Les nombres admis actuellement sont 2,67 cm. et 3,12 cm.
(air & 15° sous pression normale).

Pour déterminer directement la vie moyenne de 'uranium, il est
nécessaire de compter le nombre n de rayons « émis dans l'unité
de temps par un gramme d’uranium pur distribué en couche infini-
ment mince. Si on admet que sur deux particules comptées une seule
correspond a la transformation d’un atome de UI, la constante
radioactive A de celui-ci est donnée par la relation »; = n44/2N, o
A; est le poids atomique de Ul et NV le nombre d’Avogadro.

La préparation de couches trés minces d’urane présente de grandes
difficultés. La matiére utilisée est principalement ’oxyde U30%;
la préparation de 'uranium métallique pur n’est pas d’usage courant
en raison des difficultés qu’elle implique.

Voici le procédé que 'on emploie fréquemment pour la préparation de
films minces d’oxyde d’urane (d’aprés Mac Coy). La substance finement
pulvérisée est délayée dans un liquide volatil (acétone, chloroforme) ;
on laisse déposer d’abord les grains les plus gros et les plus lourds, puis on
verse le liquide, avec la matiére qui reste en suspension, sur un disque
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placé dans une cuvette protégée par un couvercle contre I’évaporation.
La substance se dépose sur le disque en couche homogeéne trés mince. La
quantité de matiere déposée par unité de surface est déterminée par des
pesées. A partir d’une certaine épaisseur, 1’activité d’une pellicule mesurée
par son rayonnement «, reste constante, les rayons émis a la partie infé-
rieure étant absorbés par la pellicule. Cette épaisseur limite est atteinte
pour des pellicules de 15 & 20 mg. d’oxyde par cm? seulement ; pour la
numeération, il faut utiliser des épaisseurs beaucoup plus petites encore.

L’expérience faite par la méthode des scintillations a donné pour
le nombre de rayons o émis par gramme d’uranium (Ul 4 UII) et
par seconde, n = 2,37 X 10* (Rutherford et Geiger), d’ott I’on dédui-
rait pour la constante radioactive A la valeur 1,45 x 10-1° an-'. Une
détermination indirecte de la méme constante résulte de la con-
naissance de la constante A du radium et du rapport p du radium
a 'uranium 4 I’équilibre radioactif, tel qu’on le mesure pour les miné-
raux anciens. On a en ce cas A; = pA;A\/A, ou A est le poids atomique
de Ra. Prenant o = 3,4 X 1077 et 1/x = 2295 ans, on trouve A, =
1,56 % 1071° an-1. Ce résultat est assez voisin de celui que donne la
numération directe, et probablement plus exact ; on adopte actuelle-
ment la valeur A; = 1,5 X 10-*° an-! dont on déduit une vie moyenne
8, = 6,5 X 10° ans et une période T, = 4,5 x 10° ans ().

La valeur considérable de la vie de 'uranium explique que ce corps
peut exister dans les minéraux dont I’dge est de ’ordre de plusieurs
centaines de millions d’années.

La période de I'uranium II, a été d’abord déduite du parcours a
laide de la loi de Geiger Nuttall (§ 70). La période primitivement
calculée par ce procédé était de I'ordre de 10® ans. On a eu recours
ensuite a la production de UII par UX. Dans une quantité d’uranium
soigneusement purifié, contenant Q atomes de UI, on laisse accumu-
ler UX ; a’équilibre le nombre d’atomes de U X, est ¢ = QAu1/aUX;.
On extrait complétement UX,; aprés destruction de cette matiére
(en quelques mois), il subsiste dans le résidu un nombre g d’atomes
de UII formés. On compte le nombre n de rayons « émis par unité
de temps par le résidu, et on déduit Auvir de la relation n = Aviig.
Cette expérience apporte une confirmation de ’existence de UII
(Walling).

{1) En calculant la période de ’uranium I, aussi bien par la méthode directe
que par la méthode indirecte, nous avons négligé la modification que peuvent
subir les résultats si ’on prend en considération la série de 1’actinium. La cor-
rection qui pourrait en resulter (voir § 131) parait étre de 1 crdre de 3 pour

cent seulement, précision gue l'on n'a pas actuellement sur la constante de
luranium I.
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La valeur admise pour la période de UII est 3 x 10% ans. La pro-
portion qui en résulte pour UII en équilibre avec UI (de I’ordre de
10™ j.), ne saurait influencer le poids atomique. Dans les transforma-
tions qui conduisent de U/ & UII il y a émission d’une seule parti-
cule «, ce qui conduit a attribuer & U/ le poids atomique 234.

L’étude des couches minces d’oxyde d’urane préparées suivant la
technique ci-dessus exposée a conduit a des résultats précis qu’on
utilise pour des pellicules étalons. Si I’on mesure le courant d’ionisa-
tion produit par les rayons « d’une pellicule en fonction de la quantité
d’uranium répartie sur I'unité de surface, on obtient une courbe qui
permet de déterminer 1’épaisseur limite nécessaire pour 1’absorption
dans la pellicule des rayons « provenant du fond de celle-ci. La méme
courbe devrait, & son début, présenter un accroissement linéaire tant
que ’absorption exercée par la pellicule reste négligeable. En pra-
tique, il est difficile de préparer des pellicules assez minces pour réa-
liser une stricte proportionnalité, et on a recours & une extrapolation
d’apres la région initiale accessible a ’expérience. On a déduit ainsi
les nombres suivants (d’aprés Mac Coy, Meyer et Paneth) :

Le courant d’ionisation / produit par ’absorption compléte dans
Pair des rayons « émis par un gramme d’uranium (U 4 UII) est
1,45 U. E. S. ou 4,8 x 107™*° amp.

Le courant d’ionisation ¢ produit par l’absorption dans ’air des
rayons o émis d’'un cété par une pellicule d’oxyde U320® d’épaisseur
peu supérieure a la valeur limite, est égal, par cm?® de surface de la
pellicule, 4 1,75 x 107 U. E. S., ou 5,8 x 107** am

La valeur de / pour 'uranium est en accord suffisant avec la valeur
correspondante pour le radium, (courant d’ionisation I’ pour ’absorption
complete des rayons « d’un gramme de radium 2,42 X 10¢ U. E. §.),
en admettant que /I’ = pv/v' ol v est 1a somme des nombres d’ions jpro-
duits dans I’air par les deux particules « de U et UII, v' le nombre d’ions
produit par un rayon « de Ra (voir Tableau 7, Appendice), et p = 3,4
X 1077 g. la quantité de radium qui, étant en equlhgre avec un gramme
d’urane, émet dans le méme temps le méme nombre de rayons « que chacun
des isotopes UI et UII qui y sont contenus.

Les valeurs des courants / et ¢ définis ci-dessus sont utilisées pour
I’étalonnage de chambres d’ionisation et on prépare a cet effet des
pellicules étalons.

§ 123. Uranium X, et X,. Uranium Z. Uranium Y.

On a vu (§ 39) que les sels d’urane ordinaires peuvent étre privés
de leur rayonnement 8 ; les ‘méthodes chimiques utilisées a cet effet
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ont conduit a la découverte de P'uranium X considéré d’abord comme
substance simple. On continue de nommer ainsi un ensemble de cons-
tituants dont la présence simultanée est usuelle. En effet, quand on
extrait des composés d’urane 'uranium X; qui est un isotope du tho-
rium, on entraine en méme temps UY qui est du méme type chi-
mique ; d’autre part, UX, et UZ sont des dérivés a courte vie de
UX, dont Péquilibre avec celui-ci s’établit rapidement. Aprés leur
extraction, le groupe de corps formant I’uranium X se détruit suivant.
une loi caractérisée par la période de UX, qui est 24,5 jours (fig. 160,I).
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En méme temps I'uranium X se reforme dans I’uranium suivant une
loi d’évolution complémentaire (fig. 160, IT). La filiation entre I’ura-
nium et I'uranium X est donc établie avec certitude.

Le groupe UX émet principalement des rayons B et, en petite
proportion, des rayons y. Deux importants groupes de rayons @
ont tout d’abord été reconnus, avec les coefficients d’absorption dans
Palaminium p = 460 ¢m™ et p = 18 cm™ ; le rapport de leurs inten-
sités se maintient constant pendant la décroissance. Sur de l'ura-
nium X fraichement préparé, aprés une accumulation relativement
courte dans I'urane, on observe de plus en faible proportion un rayon-
nement £ pour lequel i = 300 environ et qui décroit beaucoup plus
rapidement que le rayonnement principal, selon une période d’un
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jour environ. La substance qui produit ce rayonnement a été nommée
Uranium Y (Antonoff).

On vérifie que les deux groupes principaux de rayons B appar-
tiennent & deux substances différentes, par une opération chimique
qui consiste & entrainer par le tantale une matiére a courte vie pré-
sente dans UX ou bien a la déposer sur du plomb en solution faible-
ment acide. Cette substance, dont la période est environ une minute,
a recu le nom de brévium ou uranium X, (Fajans et Gohring), tandis
que la substance meére de période 24 jours a été désormais appelée
uranium X;. On a vérifié que UX, est formé par UX; et on lui a
assigné dans la classification des éléments la place jusqu’alors vide
N =91, en qualité d’homologue supérieur du tantale, dans la cin-
quiéme colonne et dans la derniére ligne.

Plus récemment, il a été démontré que UX; donne naissance, non
seulement & UX, mais encore, en tres petite proportion, a une subs-
tance nommée Uranium Z (Hahn) qui parait étre un isotope de UX,
et qu'on sépare en méme temps que celui-ci par adsorption sur le
tantale. UZ se distingue cependant de UX. par sa période T =
6,7 heures, et par le coefficient d’absorption dans I’aluminium des
rayons B qu’il émet, w = 270 & 36 cm-. En tenant compte de I'utili-
sation relative des rayons g dans la chambre d’ionisation, on estime
que UX, se transforme en UZ en proportion de 3,5 pour mille seule-
ment, la branche principale étant celle qui contient UX,.

Il est plus difficile de déterminer la filiation de UY. Ce corps ne
parait pas avoir de relation avec UX, dont il est un isotope. On I’ob-
tient en proportion d’autant plus grande par rapport & UX; que le
temps d’accumulation dans les composés d’urane est plus court. A
I’équilibre avec I'urane, on évalue a environ 3 9, la proportion des
atomes UY qui se transforment pour chaque atome U transformé
dans la ligne de filiation principale. Ce résultat permet de supposer
que 'uranium Y est un terme intermédiaire dans la filiation de
I’actinium & partir de 'uranium.

§ 124. Rapport entre le radium et 'uranium dans les minéraux.

Sauf de rares exceptions, le radium ne se trouve que dans les miné-
raux d’urane. Ce fait, joint aux premiéres notions sur la vie moyenne 6
du radium, trés inférieure a celle 6’ de I'uranium et a I’dge présumé
des minéraux d’urane, a fait prévoir une relation de filiation entre
I'uranium et le radium. A I’état d’équilibre radioactif, le rapport en
poids du radium & P'uranium doit étre p = A6/A’¢', o A et A’ sont
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respectivement les poids atomiques de Ra et de 'uranium /. Si cet
état est réalisé dans les minéraux d’urane anciens inaltérés, le rap-
port o dans ces minéraux doit étre le méme ; sa valeur constitue, en
ce cas, une constante naturelle de grande importance aussi bien
théorique que pratique. Pour déterminer p, il est nécessaire de doser
I'uranium et le radium dans les minéraux de diverses nature et pro-
venance.

Le dosage de 'uranium peut étre effectué par diverses méthodes. Aprés
dissolution du minerai, on précipite, en général, la solution acide par H2S ;
et on sépare les sulfures insolubles. La solution restante privée de H2S
est peroxydée et- précipitée par IVH?3. Les hydrates sont traités par une
solation de carbonate d’ammonium, en vue de ’extraction de 'urane. La
solution ammoniacale est concentrée, acidulée par l'acide niirique et
chauffée jusqu’au départ de CO2 Cette solution neutralisée par NH3
donne un précipité que P'on transforme par calcination en UZ20® et que
Pon pése a cet état. Certains auteurs préférent peser I'uranium a V'état
de phosphate ou de pyrophosphate. L’oxyde U30%, de constitution bien
définie, contient 84,8 %, d’uranium.

Le dosage du radium est fait par la mesure du radon dégagé, soit que
I’on mette en solution une quantité pesée de minerai et que I’accumulation
et I’extraction du radon soient faites sur ceite solution, soit que I’on pro-
céde d’abord a un traitement chimique ayant pour objet d’extraire du
minerai le radium qu’il contient. Dans ce dernier cas, la solution du minerai
est additionnée de BaCI? en proportion de 10 9%, environ, et le baryum
entrainant le radium est précipité par H2SO% On transforme le sulfate
radifére en sel soluble par ébullition avec une solution de Na2CO3, suivie
d’une reprise du carbonate par HCI. Le chlorure en solution est introduit
dans un barboteur pour le dosage suivant la méthode de barbotage a
froid (§ 49).

D’aprés ’ensemble des résultats obtenus par divers auteurs (Bol-
twood, Mc Coy, Gleditsch, etc.), pour des minéraux de teneurs en ura-
nium et de composition trés variables, on peut admettre que le rap-
port p est approximativement constant dans les minéraux anciens. La
valeur la plus probable, déduite pour des pechblendes et broggerites
est 3,4 X 107", Les valeurs obtenues avec des autunites et des carno-
tites sont souvent inférieures & 3 X 10 " ; ces minéraux sont moins
anciens que la pechblende et résultent de 1’altération de celle-ci
a des époques qui peuvent étre insuffisantes pour que I’équilibre se
trouve établi entre I'uranium et ses dérivés (voir § 125). '

On a signalé des minéraux qui contiennent du radium sans conte-
nir de I’uranium ; ce sont des sédiments composés de matiéres trans-
portées par les eaux a des époques récentes.
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§ 125. Filiation du radium. Ionium.

D’aprés le rapport Ra/U et la vitesse de destruction du radium,
on peut calculer sa vitesse de production dans la substance meére.
En effet, la quantité ¢ d’un dérivé direct dont la constante radioactive
est A, croit avec le temps ¢ suivant la loi ¢ = qoo(i-e'm), ol ¢ est la
quantité d’équilibre. La vitesse initiale d’accroissement qui s’en
déduit pour ¢t =0 est A = A goo. Les expériences faites en vue de
déceler la formation de radium dans les sels d’urane soigneusement
purifiés ont montré que le radium ne s’y formait point avec la vitesse
prévue en admettant pour A la valeur résultant de la numération
des rayons o« et pour g celle déduite des mesures de p. Le radium
n’est donc pas un dérivé direct de I'uranium.

Le retard apporté & la formation du radium dans les sels d’urane
purifiés recoit une explication si I’on admet qu’entre I’uranium et le
radium il existe un corps intermédiaire a4 longue vie. La découverte
de ce corps, trouvé par Boltwood et nommé ionium, a apporté la
solution de I'important probléme de la filiation du radium dont I'io-
nium est le parent direct.

L’ionium se trouve dans les minéraux d’urane ou il accompagne
le thorium dont il est un isotope. En extrayant des minéraux le
mélange d’ionium et de thorium qui y est contenu, on obtient une
matiére qui donne lieu & une production de radium, qu’on peut
mettre en évidence par la mesure du radon dégagé. Il a été établi,
d’autre part, que les sels d’urane purifiés donnent naissance a4 une
production de radium,selon une loi qui implique la formation inter-
médizire d’ionium (F. Soddy).

L’ionium émet un groupe de rayons « de parcours 3,19 cm. dans
Pair & 15° et sous pression normale. C’est donc par transformation «
qu’il donne naissance au radium, et on lui attribue, en conséquence,
le poids atomique 230. On attribue aussi & ’ionium une émission de
rayons 7, en partie trés absorbables, en partie pénétrants (§ 89).

Dans le traitement de minerais d’urane, 'ionium passe en partie
en solution avec I’urane et le fer, tandis qu’une partie se trouve avec
les terres rares entrainées avec le sulfate insoluble de baryum radi-
fere.

D’aprés le parcours des rayons «, la vie de I’ionium doit étre inter-
médiaire entre celle de I'uranium I et du radium. On peut déterminer
la constante radioactive de ’ionium en mesurant 1’accroissement de
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radium dans les sels d’urane purifiés. On démontre que la phase ini-
tiale de la formation de Ra est représentée par la formule approchée :
Ra = ;— 2\10 7 re Raxt?

Prenant Rax = 3,4 X 107 g. par g. U et Ags = 4,4 X 10-* an-?,
on déduit d’expériences poursuivies pendant 18 ans (Soddy et
Hitchins); 770 = 9,1 X 10-% an-1,d’ott une vie moyenne de 110.000 ans
et une périodz de 76.000 ans. La quantité de Ra formée pendant 20 ans
dansun kg. U est environ 3 X 10710 g,

D’autres méthodes sont basées sur I’emploi d’une quantité connue
d’ionium dans laquelle on étudie la formation de radium, ou dont on
mesure le rayonnement « en couche mince. Soit en effet Q la quantité
d’ionium produisant dans 'unité de temps une quantité g de radium.
La quantité correspondante d’ionium détruit étant 230 ¢/226 Q, on a
Ao = 230 ¢/226 Q. D’autre part,le courant d’ionisation produit par
les rayons « d’une mince couche de matiére contenant une quantité
connue de Jo, peut servir pour calculer le nombre de rayons émis
en un temps donné et pour en déduire A. L’application de ces mé-
thodes est subordonnée a la possibilité de connaitre la proportion
ionium/thorium dans les mélanges isotopiques extraits des miné-
raux d’urane.

Cette proportion a été déterminée pour un mélange IoTh prove-
nant de la pechblende de St-Joachimsthal (Jachymov), par une
méthode particuliérement sensible et précise qui consiste & doser
a I'état de bromure d’argent le brome contenu dans le bromure
de thorium bien défini (Honigschmid et Horowitz). On a troavé
ainsi pour le thorium pur le poids atomique 232,12 et pour le mélange
considéré, le poids atomique moyen 231,51. Admettant o = 230,
on en déduit pour la proportion atomique de Jo dans le mélange
0,2877. La mesure de la production de Ra par cette matiére (environ
8,3 X 10-% g. Ra formés par gramme d’ionium et année), conduit
pour Jo & une vie moyenne de 120.000 ans et une période de 83.000 ans
(M. Curie et S. Cotelle). La mesure de I’activité de couches minces
donne une limite supérieure de 130.000 ans pour la vie moyenne
(St. Meyer). L’ordre de grandeur de cette constante est donc bien
établi, et on admet qu’elle est voisine de 120.000 ans.

Les mélanges lo,Th extraits de divers minéraux ne contiennent
des proportions comparables de ces corps que dans le cas ou la pro-
portion totale des isotopes du type Th est trés faible. En effet, d’apres
les valeurs des vies moyennes de U et de Jo, la proportion d’équilibre



430 RADIOACTIVITE

Io/U est environ 2 X 107% Pour que le mélange IoTh soit riche ea o,
il faut donc que la proportion Th/U soit du méme ordre. Tel est le cas
pour diverses pechblendes.

Quand on a réussi § séparer trés completement I’ionium qui accom-
pagne l'urane dans un minerai ancien, la mesure de la production
de radium par cette matiere permet de calculer la constante radioactive
du radium, en vertu de la relation A = igs déja indiquée plus haut.
Cette relation s’applique comme si la production de Ra avait lieu
directement & partir de U. On prendra pour ¢~ la quantité de Re
qui est en équilibre avec Jo et la quantité de U dont fo a été séparé.

La vie de Jo est longue par rapport a celle de Ra, mais courte par
rapport & celle de U/. L’évolution de I’uranium dans les minéraux
inaltérés peut donc étre traitée comme unprobleme de deux substances,
UI et Io, accompagnées de leurs dérivés. Le maximum pour Jo est
atteint en 600.000 ans environ.

§ 126. Activité relative des radioéléments dans les minéraux d’urane,

Un élément important d’information sur les rapports entre les
familles de radioéléments a été fourni par la comparaison des cou-
rants d’ionisation produits par ’absorption compléte dans I’air des
rayons o, pour les quantités relatives de radioéléments existant dans
les minéraux anciens. Deux éléments en quantité ¢ et ¢ qui font
partie d’une ligne de filiation sans bifurcation et qui sont en équi-
libre avec une substance mére & vie longue, émettent le méme nombre
de rayons « par unité de temps ; les courants d’ionisation totale @
et ¢’ qui correspondent & ¢ et ¢’ sont donc entre eux dans le rapport
des nombres d’ions v et v’ produits sur les parcours respectifs R et R

Admettant que v est approximativement proportionnel a R®, ou
ayant recours aux évaluations plus précises du Tableau 7, Appendice,
on trouve les rapports qui doivent exister entre les activités relatives
des éléments d’une série de filiation simple, ayant I'uranium comme
origine. On peut appliquer ces considérations aux minéraux d’urane
ne contenant que des traces de thorium, répartis en couches trés
minces comme celles qui avaient servi pour mesurer I’activité totale
d’un gramme d’uranium. Connaissant la quantité de minerai utilisée
pour la couche et la proportion d’uranium dans le minerai, on peut
déduire des mesures le courant d’ionisation totale par gramme d’urane
contenu dans le minerai. Ce courant qui mesure lactivité par gramme
d’urane du minerai est prés de 5 fois plus élevé que le courant d’ioni-
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sation totale par gramme d’urane dans les composés d’urane purifiés,
le rapport étant approximativement le méme pour divers minéraux
anciens.

Ainsi, dans le minerai, & chaque gramme d’urane, d’activité prise
comme unité, correspond un excédent d’activité d’environ 4 unités,
attribuable aux substances qui ’accompagnent en proportion cons-
tante. Les substances qui interviennent principalement sont celles
qui émettent des rayons o:l’ionium,le radium, le radon, le radium A,
le radium C',le radium F (polonium) et plusieurs corps de la série d’ac-
tinium. Pour déterminer ’activité relative, il convient d’extraire
complétement du minerai la quantité de chaque corps qui correspond
& une quantité donnée d’urane, de répartir la matiére en couche extré-
mement mince et de mesurer le courant d’ionisation total. L’expé-
rience ne peut étre faite pour les corps a vie courte,et, méme pour les
autres, la précision jusqu’ici obtenue est médiocre, sauf pour le polo-
nium.

L’extraction est faite pour Ie¢ par les méthodes chimiques applicables
a Th apres addition d’un corps entraineur convenable. Pour recueillir le
polonium on peut utiliser son dépot sur une lame d’argent plongée dans la
solution. On extrait le radium en le précipitant par H250* apres addition
de Ba, dans la solution du minerai. On détermine ’activité initiale de la
pellicule mince formée avec le précipité, et 1’accroissement de l'activité
ultérieure. L’activité initiale est due a Ra seul ; ’excés de l'activité limite
sur I’activité initiale est attribuable & Bn, RaA et RaC'.

Quelques résultats sont donnés dans le tableau ci-dessous, d’apreés
les travaux de plusieurs auteurs :

Calculé (1) Observé
U — 1,00 1,00
lo — 0,53 0,5
Ra — 0,55 prés de 0,5
Rn — 0,62
RadA — 0,68 ; 218 prés de 2,0
RaC’ — 0,88
Po — 0,61 0,61
,87 pres de 4,6

Les valeurs de l’activité de Io, Ra et Po par rapport a l'uranium,
confirment 1’émission par ce dernier de 2 groupes de rayons « La
somme des activités observées différe peu de la somme des activités

‘calculées, alors qu’a nombre égal de rayons « émis, les 6 groupes de la

(*) Enadoptant 2,5 x 10° pour la somme des nombres d’ions produits par un
rayon « de UI et un rayon « de UI1.
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famille de ’actinium devraient compter pour 4 unités environ. Il en
résulte que les radioéléments de cette famille ne peuvent faire partie
de la descendance de I'urane dans la méme ligne de filiation que le
radium, mais que la famille de I’actinium peut former un embranche-
ment portant sur une petite fraction des atomes transformés.

Les expériences faites pour controler dans les minéraux le rapport
entre les corps de la famille de ’actinium et I’urane, indiquent que ce
rapport est constant et qu’il existe, par conséquent, une relation de
filiation. La proportion des atomes transformés n’est pas encore con-
nue avec une grande précision, mais parait voisine de 4 9, (Grosse,
Tcheng et Francis). Les mesures du rapport UY/UX, dans les miné-
raux ont montré que ce rapport est constant et voisin de 3 9, ; elles
permettent de placer UY dans la série de actinium.

Parmi les arguments invoqués en faveur de l’existence d’un iso-
tope UIII ou AcU dont proviendrait ia famille de I’actinium, citons
le fait que la ligne qui représente pour cette famille la relation Geiger
Nuttall, est distincte des lignes représentatives des familles dérivant
de UI et de Th. De plus, les expériences sur les spectres de masse
du plomb (d’aprés Aston), sont en faveur d’une origine qui attribue-
rait & 'actinium le poids atomique 227, au lieu des poids atomiques
230 ou 226 qu’il aurait s’il provenait par bifurcation, respectivement
de UII ou de U!I (voir § 140). Ceci suggére pour la famille de I'acti-
nium l’existence d’un parent AcU avec le poids atomique 235.

L’origine de la famille de I’actinium se trouverait résolue, si I’on
connaissait le poids atomique d’un des corps de cette famille. A
ce point de vue, la seule possibilité est relative au protactinium qui
se trouve dans les minéraux en proportion accessible & I’extraction
(40 9%, de celle de radium) et qui ne parait y étre mélangé & aucun
isotope inactif ou de vie longue.

Certains auteurs admettent que la substance mere initiale pourrait
&tre un isotope de 'uranium 239 émettant un rayon o suivi de deux
termes & émission B aboutissant & AcU. Les isotopes de 'uranium
autres que Ul ne peuvent étre présents qu’en faible proportion,
compatible avec le poids atomique chimique.




CHAPITRE XXIV
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§ 127. Composition de la famille. Radium.

Le radium, poids atomique 226,0, occupe dans le systéme pério-
dique, dans la derniére ligne et dans la 2¢ colonne, une place caracté-
risée par le nombre atomique N = 88. Ce corps donne naissance a de
nombreux dérivés, dont le premier est un gaz radioactif, le radon,
qui se transforme, en produisant une série de matiéres solides a
courte vie (dépdt actif a évolution rapide), dont la derniére produit
une substance a vie longue, RaD, qui avec ses dérivés constitue le
dépot actif a évolution lente.

Voici le schéma de la série des transformations avec l’indication
du mode de transformation et de la période :

RaC”
a,/"1,32 min.
3 3 (3 B B o
Ra ——> Rn.——» RaA ——> RaB —— RaC ——>  RaC’ —>

1.590 ans 3,823 jours 3,05 min. 26,8 min. 19,72 min. env. 10-8sec.
RaD —“—»— RaE i-» Po é—»
22 ans 5,0 jours 140 jours

Radium. — Les méthodes qui servent pour déterminer la vie

moyenne du radium ont été décrites dans les chapitres précédents
(§§ 78, 79 et 130). Rappelons que cette constante peut étre déter-
minée par des méthodes physiques qui consistent & compter les
rayons « émis par gramme Ra et par seconde, soit directement, soit
par la mesure du courant de charge qu’ils transportent, et aussi par
une méthode purement chimique qui consiste & mesurer la produe-
tion du radium par une quantité connue d’ionium qui, dans un mine-
rai, est en équilibre avec une quantité de radium connue.

Entre les résultats des méthodes physiques il subsiste des écarts
de quelques pour 100 (périodes variant de 1.700 & 1.600) ; les résultats
les plus concordants de la méthode chimique conduisent & une pé-
riode de 1.680 ans. Le nombre actuellement admis (Commission des
constantes, 1930) est 1.590 ans.
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Le radium a été obtenu a I’état de sels purs et & I’état métallique.
Son poids atomique a été déterminé avec précision. Ses propriétés
chimiques ont été décrites dans les §§ 38 et 41. Elles sont parfaite-
ment caractérisées par les relations d’isomorphisme entre les sels
de radium et les sels de baryum. Il a été fait pour le radium une étude
compléte du spectre optique ; on connait quelques niveaux d’absorp-
tion du spectre de rayons X.

Le rayonnement « du radium qui correspond a sa transformation
(parcours 3,39 cm. dans I’air 4 15° et 760 mm. de pression) est accom-
pagné d’un groupe de rayons « peu nombreux, de moindre vitesse
(structure fine, § 69), et d’un faible rayonnement y nucléaire peu
pénétrant (189 ekV) qui produit par conversion interne les trois
groupes de rayons 8 mis en évidence dans le spectre magnétique.

Le dosage du radium se fait avec précision par la mesure du radon
dégagé (§ 49) et par le rayonnement y du dérivé RaC (§ 97).

L’absorption totale dans I’air des rayons « émis par 1 g. de radium
en une seconde dans I’angle 4= produit un courant dont la valeur
prévue d’aprés le nombre de particules émises et le nombre d’ions
produits par chacune d’elle est 2,4 X 10% U. E. S. Les mesures d’ioni-
sation faites a 1’aide de couches minces de sels obtenues par éva-
poration de solutions diluées confirment ces prévisions. Ainsi, a
poids égal, I'activité totale du radium privé de ses dérivés est a celle
de 'uranium (UI + UII) dans le rapport 2,4 X 10%/1,4 = 1,7 x 108,

§ 128. Radon et dépot actif & évolution rapide.

L’étude détaillée du radon a été faite dans le chapitre IX. Ce gaz
radioactif dérive directement du radium; sa période, 3,823 jours,
a été déterminée avec une grande précision, grace a la perfection des
mesures que permet I’emploi des rayons y pénétrants de ses dérivés
(voir Tableau 11, Appendice, et chap. IX).

Ce gaz inerte (IV = 86) a été obtenu pur malgré sa vie relative-
ment courte. Le volume occupé sous la pression atmosphérique est
0,60 mm3 pour un curie de radon, quantité en équilibre avec 1 g.
de radium. Attribuant au radon le poids atomique 222, on trouve
pour le poids d’un curie 6,5 X 10-¢ g. Le nombre d’atomes contenu
dans un curie est 1,83 x 1018,

Le radon se condense par adsorption sur les parois froides a la
température de I'air liquide, propriété fréquemment employée pour
sa purification. Sur des quantités relativement grandes de radon
purifié, on peut mesurer la pression de vapeur saturante en fonc-
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tion de la température et en déduire le point d’ébullition, —65°.

Le spectre optique du radon a fait ’objet d’une étude trés com-
pléte. A mesure que le radon se détruit, le spectre du gaz hélium pro-
duit fait son apparition.

Le radon se transforme en émettant des rayons « dont le parcours
est 4,12 em. dans l’air & 15° et 760 mm. de pression. On ne lui con-
nait avec certitude aucun autre rayonnement.

La préparation d’ampoules de radon est une opération usuelle,
tant pour les besoins des laboratoires que pour ceux de la médecine.

Le radon produit un premier dépo6t actif constitué par trois subs-
tances RaA, RaB, RaC (chap. X), dont les périodes sont respecti-
vement 3,05 minutes, 26,8 minutes, 19,7 minutes. Le radium A
émet des rayons « de parcours 4,72 cm. (dans ’air a4 15° et 760 mm.
de pression), le radium B émet des rayons § et y. Le RaC étant tou-
jours accompagné de deux dérivés a courte vie RaC’ et RaC", en-
semble formé par ces trois éléments émet un rayonnement complexe «,
B et v. On admet que la transformation de RaC donne lieu & une bifur-
cation, la presque totalité des atomes se transformant par émission
de rayons B en RaC’, tandis qu’une proportion d’environ 0,03 9%,
se transforme avec émission de rayons o en RaC".

Le groupe de rayons « qu’on observe toujours associé & RaC et
dont le parcours dans l’air est 6,96 cm., est émis lors de la transfor-
mation de RaC’. La longueur du parcours doit correspondre ici, sui-
vant la loi de Geiger Nuttall, & une durée de vie extrémement breve
de RaC’ et en a donné une premiére estimation. Ces prévisions ont
été vérifiées par une expérience directe basée sur le phénomeéne de
recul (§ 87). Ainsi 'existence de RaC’ parait démontrée. Ce corps
est le dernier intermédiaire entre RaC et une substance a vie longue
RaD.

La substance RaC" a été séparée de RaC en utilisant le recul par
émission de rayons «. Sa période est environ 1,3 min. ; elle émet des
rayons B et y semblables & ceux que donne RaC, mais en quantité
considérablement plus faible. Le corps qui résulte de sa transforma-
tion a le méme poids atomique et le méme nombre atomique que
RaD.

On trouvera dans le tableau 14, Appendice, les formules d’évolu-
tion pour le dépo6t actif ainsi que les valeurs numériques les plus
utiles.

Les propriétés chimiques et électrochimiques des constituants du
dépodt actif sont caractérisées par les relations d’isotopie : il a été
établi par I’expérience que Rad est isotope de Po, RaB de Pb et RaC
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de Bi. Les régles de classification conduisent & admettre que les
eorps RaC’ et RaC" dont les propriétés chimiques n’ont pu étre
étudiées directement, sont isotopes, le premier de Po et le second de
Tl.

Les corps A, B et C peuvent étre séparés. On obtient RaA prati-
guement pur sur un support soumis & une activation de courte durée
dans le radon ; pour obtenir RaB pur, le moyen le plus efficace est de
le recueillir sur un support qui regoit pendant un temps court les
atomes projetés par recul a partir d’une préparation de RaA. Quant
4 RaC,on 'obtient a ’exclusion de RaB par dépot sur du nickel plon-
geant dans une solution chlorhydrique contenant RaB -+ RaC.

§ 129. Dépot actif & évolution lente (%).

La transformation des corps a courte vie Ra4, RaB, RaC conduit,
par 'intermédiaire de RaC’, & une substance de longue vie, le radium D.
Le rayonnement de cette substance est faible et avait d’abord passé
inaperca ; il se compose de quelques groupes de rayons B de faible
vitesse (§ 85), tous d’origine photoélectrique, excités par un groupe
de rayons vy nucléaires de 47 ekV (§ 94), dont le coefficient d’absorp-
tion dans ’aluminium est voisin de 1. Un deuxiéme groupe de
rayons y beaucoup plus absorbables, pa; = 45, s’interpréte comme
rayonnement de fluorescence de la série L, en considérant RaD comme
isotope du plomb.

Eu égard a sa position dans la classification, RaD se transforme
avec émission de rayons B nucléaires ; ces rayons sont jusqu’ici peu
eonnus. Les observations faites avec la méthode de Wilson per-
mettent d’observer les rayons 8 d’origine photoélectrique dont le
parcours est de I’ordre de 1 cm., et décelent en outre des rayons plus
courts qui sont peut-étre les rayons B nucléaires.

Le dérivé direct du radium D est le radium E dont le rayonnement
est presque uniquement composé de rayons B assez pénétrants for-
mant un spectre continu et considérés comme le rayonnement nucléaire
de transformation radioactive ; on observe aussi un faible rayonne-
ment vy assez pénétrant, p4; = 0,24 cm-L. Le radium E se transforme
en polonium (RaF). Celui-¢i émet un groupe de rayons « de 3,87 cm,
de parcours (dans I’air & 159 4 la pression normale) et donne un dérivé
inactif de ’espéce du plomb. Les préparations de polonium émettent
encore un faible rayonnement v nucléaire trés pénétrant, ainsi qu’un

{!y Voir chapitre X, § 53,
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rayonnement vy trés faible et trés absorbable, principalement com-
posé de radiations de fluorescence excitées par les rayons « dans le
polonium et dans le métal qui lui sert de support (§ 75).

Le radium E et le polonium peuvent étre séparés ; leurs périodes
ont été mesurées directement par la décroissance du rayonnement.
On admet 5,0 jours pour la période du RaE et 140 jours pour celle
du polonium. La décroissance est représentée pour ReE dans la
figure 161, 1 et pour Po dans la figure 162,1.

On mesure la période du RaD en utilisant le rayonnement de ses dé-
rivés. Une méthode tout d’abord employée et qui n’exige pas un temps
d’observation considérable, consiste & évaluer la quantité de polo-
nium formée en un temps déterminé, par 'intermédiaire de RaD, a
partir d’une quantité connue de radon. A Q atomes de Rn initialement
présents, correspond le méme nombre d’atomes RaD formés; le
nombre ¢ d’atomes Po formés dans le temps ¢ est g = Q f(¢) ot f(¢) est
une fonction connue (voir fig. 162). La période 7 = 16 ans ainsi trou-
vée a été en usage pendant longtemps. Elle a cependant été recon-
nue trop courte a la suite d’expériences de décroissance directe exécu-
tées sur RaD en équilibre de régime avec RaE et Po, soit par la
mesure du rayonnement 8 du RaFE soit par celle du rayonnement «
de Po. Ces expériences qui portent sur pres de 20 ans, indiquent une
période d’environ 20 ans. Elles sont confirmées par de nouvelles
recherches faites par une méthode analogue a celle qui a été décrite
en premier. On peut admettre comme valeur la plus probable T =
22 ans. La décroissance de RaD est représentée dans la figure 162, II1.

Par ses propriétés chimiques et électrochimiques, RaD est un iso-
tope du plomb (N = 82). A ce titre, cette substance est extraite des
minéranx d’urane avec le plomb qui y est contenu. Les essais trés
nombreux et trés variés faits pour ’en séparer, tout au moins par-
tiellement, comptent parmi les travaux qui ont servi & établir la
notion d’isotopie.

Le radium D se dépose par électrolyse comme le plomb, soit comme
métal a la cathode, soit comme peroxyde a I’anode (§ 118).

On peut obtenir le radium D en I'extrayant des minéraux dans
lesquels il est accumulé (§ 41) ; en ce cas, sa concentration est tou-
jours tres faible car il est mélangé au plomb en proportion de I’ordre
de 10-7 a 10-8,

D’autre part, on peut extraire le radium D qui s’accumule dans
des préparations anciennes de radium. Cette expérience a été faite
dans plusieurs laboratoires ; on ajoute pour cela & une solution de sel
de radium une petite quantité de métal entraineur tel que Cu ou Bi
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Fre. 161. — 1. Décroissance de RaE. — II. Formation de RaeE dans RaD.

Courbe I : nombre d’atomes transformés par unité de temps en pour cent du nombre initial.
Courbe II: nombre d’atomes transformés par unité de temps en posant égal & 100 Ie nombre d’atomes
de RaD transformés par unité de temps pour ¢ = 0.




FAMILLE DU RADIUM 439

et on précipite par H2S en présence de HCl. Dans cette opération,
le radium E et le polonium sont précipités avec le radium D. Quand
le radium a été privé du radium D qu’il contenait, on peut extraire
4 nouveau, apres quelques années, le radium D formé dans cet inter-
valle.

La quantité de RaD formée par 1 g. de radium en un an est environ
0,4 mg. ; la quantité accumulée aprés une période de 22 ans est
environ 6,3 mg. et la quantité d’équilibre environ 12,7 mg. Le
radium D obtenu a partir de Ra par accumulation relativement
courte est pratiquement exempt de toute autre espéce de plomb,
mais pour des accumulations plus longues, il s’y adjoint le plomb
inactif provenant de sa transformation et ayant un poids atomique 206
alors que celui de RaD est 210 Pour une accumulation de 22 ans,
la quantité de 206Pb est 2,5 mg. par gramme de radium ; la propoi-
tion relativement & RaD qui est alors pres de 40 %, croit ensuite cons-
tamment & mesure que le radium se détruit.

On peut enfin utiliser comme source de radium D les ampoules de
radon couramment préparées dans les laboratoires et dans certains
hépitaux.

Ces ampoules sont réunies en lots apres la destruction du radon, puis
soumises & un traitement, qui consiste en un nettoyage superficiel suivi
d’un broyage et d’un traitement a I’eau régale. On dissout ainsi les corps D,
E, F, en méme temps qu'un peu de verre avec les traces de métaux qui y
sont contenues, en particulier un peu de plomb qui suffit en général pour
rassembler RaD et ses dérivés. Cette petite quantité de plomb de 1 ou
plusieurs milligrammes est soumise & un traitement de purification, puis
mise en solution azotiqu et conservée dans un flacon de quartz ov. de

pyrex.

Le radium E est un isotope du bismuth (N == 83). On lextrait
des solutions de RaD, dans lesquelles il atteint en un mois I’état
d’équilibre de régime avec celui-ci.

La préparation de RaFE se fait le plus communément, soit par électrolyse
de la solution avec dépdt a la cathode dont le potentiel par rapport a
I’électrode normale doit étre maintenu entre —0,1 volt et ---0,44 wvolt,
soit par immersion d’une lame de nickel dans la solution chlorhydrique

chaude. Dans les deux cas, le polonium contenu dans la solution accom

pagne RaFE, étant plus facilement déposé que celui-ci ; ¢’est pourquoi il
est préférable de l’extraire préalablement quand il s’agit de solutions qui en
contiennent beaucoup. Par cristallisation fractionnée du chlorure ou du
nitrate de plomb contenant RaD et ses dérivés, on obtient une concentra-

tion de ces derniers dans la solution, tandis que les cristaux peuvent étre

obtenus entierement exempts de RaE et RaF (polonium).
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Le polonium (N == 84), représente un type chimique nouveau dont
Pétude emprunte exclusivement les méthodes de la radioactivité.
Ses propriétés chimiques et électrochimiques ont été décrites dans
les §§ 39 et 118. Son extraction des minéraux n’est faite qu’excep-
tionnellement ; le procédé de préparation le plus fréquent consiste
4 utiliser comme source une solution de RaD et & séparer de temps
en temps le polonium qui 8’y accumule en le laissant déposer sur une
lame d’argent mise en rotation dans la solution qui est soit acétique,
soit faiblement nitrique, mais contient toujours un peu d’acide chlo-
rhydrique. La volatilisation du polonium (ou de ses composés) est un
procédé couramment employé pour le purifier ou le transporter d'un
support sur un autre.

Ces données relatives au polonium permettent un dosage en poids
de RaFE et de RaD, a condition d’avoir établi la correspondance entre
‘lerayonnement g de RaE,mesuré dans des conditions déterminées, et la
quantité de Po quand celui-ci est en équilibre avec RaD et RaE, et que,
par conséquent, les rapports en poids des 3 corps sont connus (§ 88) (*).

Quand le radium D a été privé a I’origine du temps de ses dérivés,
P’accumulation de ceux-ci a lieu suivant des lois trés différentes. La
formation de RaFE correspond au probléeme de deux substances
(§ 60); la quantité accumulée ¢ croit avec le temps, passe par un
maximum pour un temps voisin de 50 jours et décroit ensuite sui-
vant la loi exponentielle qui caractérise RaD. La constante de RaE
est suffisamment grande par rapport & celle de RaD pour que I’accrois-
sement de ¢ soit représenté avec une approximation suffisante par la
formule ¢ = goo(1 —e*?), 0l go est la quantité maximum (fig. 164, II).

La formation du polonium, (fig. 162,II) est traitée comme un pro-
bléme de trois substances (§ 61). Soit N; le nombre d’atomes de
poloniam accumulé au temps ¢, et Ny, le nombre initial d’atomes.
‘de RaD. On aura (voir § 61, chap. XI), une expression de la forme :
A 5Ng
MN 1,0

= Pe-y? + Qeot + Resf (2) ol Ay A, Ag sont respectivement

(1) Par exemple, dans ’une des dispositions adoptées a I’Institut du Radium
de Paris, 8 10.000 unités E. S. pour le polonium correspond une unité E. 8. pour
RaE ; comme la quantité de Po est ¢ = 1,65 X 10-% g., la quantité de RaE
est environ 5 ¢/140 et celle de RaD environ 22 X 365 ¢/140, soit environ 5,9 X
10-8 g. de RaFE et 9,5 X 10-8 g. de RaD.

)P = — = () = 2 L
O P = 80— =30 a9 00—
Valeurs numériques pour les valeurs des A qui correspondent aux périodes

22 ans, 5 jours, 140 jours
R

Q
P =1,01837 5 = 0,03639 — = —1,03639
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~ les constantes de RaD, RaFE et Po. Aprés 2 mois, le deuxiéme terme
~ est négligeable par rapport aux deux autres.

N3 passe par un maximum pour ¢ = 2,3 ans et décroit ensuite pro-
- portionnellement & RaD. Eu égard aux valeurs des constantes radio-
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Fic. 162. — I. Décroissance de RaF. — II. Production de RaF par RaD.
I11. Décroissance de RaD.

On aporté en ordonnées, pour les courbes I et I1I, le nombre d’ato-
mes transformés par unité de temps en 9, du nombre initial. On a
porté en ordonnées pour la courbe II, le nombre d’atomes de RaF
transformés par unité de temps, en posant égal &4 100 le nombred’atomes
de RaD transformés par unité de temps pour ¢ = 0. L’intersection des
courbes II et III indique 1’équilibre entre RaD et RaF.

actives, le rapport de RaE 4 RaD a I’état de régime est le méme qu’au
maximum et le rapport de régime de Po & RaD n’est supérieur a celui
qui a lieu au maximum que de prés de 2 %,

En utilisant cette formule et en tenant compte des extractions de
polonium faites & des dates déterminées, on obtient un contrdle d’une
solution de radium D qui correspond a un accord de la théorie et de
Pexpérience.

TR —— e
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§ 130. Evolution du radium.

En raison du nombre et de la variété de ses dérivés, I’évolution du
radium est fort complexe. Considérons un sel de radium enfermé en
tube scellé, aprés avoir été privé de tous les dérivés par purification
et par cristallisation. Le sel est alors au minimum d’activité et son
rayonnement ne comprend principalement qu’un groupe de rayons a.
Pendant le premier mois qui suit la préparation, s’accumulent dans
le sel et dans ’ampoule les produits de transformation a courte vie,
radon et dépdt actif. La contribution de ces dérivés au rayonnement
est représentée par trois nouveaux groupes de rayons o« ainsi que
par un important rayonnement 8 et v de RaB et de RaC. Cette évo-
lution, achevée en un mois, se continue par une variation beaucoup
plus lente consistant dans I’accumulation des corps D, E, F et déter-
minée par la vitesse de formation de RaD. Avec celui-ci et ses dérivés
apparait un nouveau groupe de rayons B émis par RaE et un cin-
quiéme groupe de rayons « émis par Po.

La période d’évolution rapide est pratiquement définie par un pro-
bleme de deux substances, la substance mére étant le radium, et la
substance dérivée le radon accompagné des corps RaA, RaB et RaC,
s’accumulant suivant la loi ¢ = goo (1 — e-¥), ol ¢ est la quantité
d’équilibre et A la constante du radon. On peut de méme traiter I’évo-
lution lente comme un probléme de deux substances, o la substance
meére, le radium, considérée comme un ensemble avec ses dérivés
jusqu’d RaC’ inclusivement, produit ReD qui de son c¢6té forme un
ensemble avec les corps RaE et RaF (fig. 163, II). Attribuant au
premier ensemble la constante du radium et au second celle du ra-
dium D, on trouve que la moitié de Ra (D + E 4 F) est formée en
22 ans et que I’équilibre avec le radium est réalisé en 140 ans environ.
La quantité de RaD passe alors par un maximum et diminue ensuite
suivant la loi de décroissance du radium. D’une maniére plus précise,
I'accroissement de Po est représenté par un probléeme de trois subs-
tances : Ra » RaD - Po (fig. 163, III) ().

Le rayonnement y trés pénétrant appartient uniquement & RaC,
dont la proportionnalité aveec Ra est établie un mois aprés la fer-

(!) La courbe représentée dans la fig. 163, III, correspond & la formule :
A NFE

A o,
= 1,01428 [e‘ ra' _ 1,00749 &0 4 0,01749 e')‘Ft]
)‘Ra IVRa,O
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meture de ’ampoule qui contient le sel de radium. Par conséquent,
Pévolution ultérieure n’intervient pas en ce cas; le rapport des
rayonnements v de deux ampoules reste constant et égal au rapport
de leurs teneurs en radium, quel que soit 1’age des préparations apres
la phase initiale.

Il n’en est pas de méme si on mesure le rayonnement y peu filtré
ou le rayonnement 8. En ce cas, une partie de I’effet provient de RaD
5 10 15 20 25 30 35 40 ans

e
I
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N

SOOQI' L 10000 15000
emps en jours

Fic. 163. — I. Décroissance de Ra. — I1. Décroissance de RaD. —

ITI. Production de RaD par Ra. — IV. Production de Raf par Ra.
Courbes I et II: nombre d’atomes transformés par unité de temps,
pour chaque substance, en % du nombre initial.

Courbes III et IV : nombre d’atomes transformés par unité de temps,
de RaD et RaF, en posant égal a 100 le nombre d’atomes transformés par unité
de temps de Ra, pour ¢ = 0.

et de RaE, et par conséquent, le rapport d’une ampoule ancienne a
une ampoule récente est supérieur a celui des teneurs en radium.

Le rapport entre le rayonnement « d’une préparation ancienne
et celui d’une préparation récente est également supérieur au rapport
des teneurs en radium, puisque la premiére contient une plus forte
proportion de polonium. Le débit calorifique, pour la partie qui cor-
respond & I’énergie des rayons «, est donc aussi relativement plus
élevé pour une préparation ancienne. L’expérience montre que le
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rapport des débits calorifiques d’une ampoule ancienne et d’une
ampoule récente est supérieur au rapport des rayonnements vy trés
pénétrants. L’excés observé (environ 10 %, en comparant une am-
poule préparée depuis 17 ans & une ampoule récente) est conforme
aux prévisions basées sur les valeurs des constantes radioactives et
I’énergie relative des groupes de rayons «.

En méme temps que le radium et ses dérivés se traansforment, des
corps inactifs qui résultent de la transformation s’accumulent dans
la préparation. Ces corps sont I’hélium et le plomb de poids atomi-
mique 206. La quantité de ces éléments augmente avec le temps, la
limite théorique n’étant atteinte qu’aprés destruction compléte de la
matiére radioactive. La masse initiale de radium serait alors rem-
placée par Pb et He dans le rapport de 206 a 20, soit environ 910 mg.
de plomb et 90 mg. d’hélium par gramme de radium.

Apres 22 ans, période de RaD, la quantité de plomb inactif est déja
2,5 mg. par gramme de Ra, et la quantité d’hélium est 0,74 mg., soit
4 cm3. Le calcul montre que la quantité d’hélium par gramme de radium
qui se forme d’une quantité de radium de I’ordre du décigramme enfermée
dans une ampoule de forme usuelle, peut suffire en quelques années pour
produire une surpression d’une atmosphere et davantage, dangereuse pourla
conservation de I’ampoule. Il est donc prudent d’ouvrir de temps en temps
les ampoules pour laisser dégager ’hélium accumulé.

Puisque dans une ampoule scellée contenant un sel de radium, les
produits de transformation, Pb et He, sont conservés, celle-ci ne peut
perdre de poids que par le départ de rayons B, et par perte de masse Am
résultant de la perte d’énergie AE selon la relation AE = ¢2 Am.
La perte d’un électron par atome dans chacune des quatre trans-
formations subies, représente pour 'atome de Ra une fraction 10-5
de sa masse. A la perte d’énergie, mesurée par le débit calorifique,
soit 3,4 X 10° cal. pour la transformation compléte de 1 g. de radium,
correspond une perte de masse 1,6 x 107 g. Les pertes de masse
ainsi calculées sont trop minimes pour qu’on puisse les observer a la
balance, et les tentatives faites pour déceler une variation de poids
d’ampoules de radivm scellées ont donné des résultats négatifs.



CHAPITRE XXV

FAMILLE DE L’ACTINIUM

§ 131. Composition de la famille. Protactinium. Aetinium.

La découverte de I'actinium a été assez rapidement suivie par celle
de ses dérivés, parmi lesquels on a caractérisé d’abord I’actinon et
son dépdt actif, puis I’actinium X, enfin le radioactinium. L’ensemble
de ces corps constitue une famille dont la relation avec celle de I’ura-
nium a fait ’objet de nombreuses discussions et de recherches expé-
rimentales, déja signalées dans le chapitre XXIII. L’actinium ayant
une période d’environ 10 ans, ne peut subsister dans les minéraux
anciens qu’a condition d’y étre produit par une substance meére.
La recherche de celle-ci a abouti a la découverte du protactinium.
Ainsi Pactinium n’est pas la téte de série de la famille qu’on continue
a désigner par son nom. Avant lui se place le protactinium et avant
celui-ci, croit-on, I'uranium ¥, considéré comme le dérivé d’un isotope
de l'uranium AeU.

Le schéma de la suite des transformations, a partir du protacti-

nium, avec indication du mode de transformation et de la période
est le suivant :

o o B B 2, 3 o
ACU —> Pa ——> Ac ——>» RaAc—-—-> AcX—> An — > AcA —>»
%x108%ans 32.000 ans 10 ans 18,9 jours 11,2 jours 3,9 sec. 0,002 sec.

AcCr —B——»

o /74.76 min.
AcB B > AcC <
36.0 min. 2.16 min,
BN\ AcC-E
5 X 10-3 sec.

Le protactinium est I’homologue supérieur du tantale, avec le
nombre atomique 91. Son poids atomique n’est pas définitivement
fixé ; la valeur actuellement envisagée est 231, conformément aux
résultats de ’analyse des masses du plomb provenant de minerais
d’urane. Le protactinium a été découvert a la suite de recherches sur
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la formation de l’actinium dans les produits de traitements de mi-
nerais d’urane (O. Hahn et L. Meitner, F. Soddy et J. A. Cranston).
Plus tard la séparation de Pa pur a été réalisée, la quantité d’oxyde
pur obtenue étant environ 40 mg. (A. Grosse). Cette circonstance
a permis I’étude du spectre de haute fréquence (série L) qui a con-
firmé le nombre atomique NV = 91, préalablement admis en se basant
sur les méthodes de classement des radioéléments exposées dans
le chapitre XXII. Les propriétés chimiques du protactinium ont
été décrites dans le § 39.

Le protactinium émet des rayons « de parcours 3,67 cm., dans l’air
a 15° sous la pression normale. A: ce rayonnement viennent s’ajouter
plusieurs groupes de rayons B secondaires d’origine photoélectrique,
provenant de 3 groupes de rayons vy primaires (voir §§ 83 et 94). Le
. pouvoir pénétrant de ces rayons (x = 126 cm™ dans Al pour les
rayons B) est suffisant pour qu’on puisse les utiliser dans la mesure
des préparations de protactinium assez concentrées.

Le protactinium est un corps a vie longue. Sa constante radioactive i
a d’abord été. évaluée en se basant sur le parcours des rayons «. Oun a
utilisé ensuite la mesure de la vitesse d’accroissement de Pa dans des
composés d’urane purifiés, et la relation A = Ag_,ou A est la quan-
tité de Pa formée par unité de temps et ¢, la quantité qui correspond
a ’équilibre avec une quantité donnée d’uranium dans un minerai
ancien. Soit A’ =X = XN¢,, la relation correspondante relative
a la formation de Ra a partir de la méme quantité d’urane, en équi-
libre avec l'ionium. Les quantités de Pa et de Ra en équilibre entre
elles dans le minerai, sont dans le rapport :

Le rapport des nombres d’atomes formés dans le méme temps est égal
a AA'JA'A, si A et A’ sont respectivement les poids atomiques de Pa
et de Ra. C’est le rapport de bifurcation, si Pa et Ra proviennent du
méme isotope d’uranium. S’il s’agit de deux isotopes indépendants,
le nombre d’atomes transformés par unité de temps est, pour chacun
d’eux, égal au produit du nombre d’atomes présents par la constante
radioactive. Les valeurs les plus récentes, mais de précision encore
médiocre, sont les suivantes :

T = 32.000 ans; AA/AA = 0,045 ¢/ = 0,8. Il y aurait,
d’apres cela, 0,8 g. de Pa par gramme de Ra dans un minerai d’urane
ancien inaltéré.
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L’extraction compléte du protactinium d’un minerai d’urane pré-
sente des difficultés. Ce corps est séparé par entrainement avec le
tantale ou avec le zirconium. Les recherches faites par ces deux mé-
thodes établissent la constance du rapport Pa/U dans les minéraux
(A. Grosse, Tcheng da Tchang).

La production d’actinium par le protactinium a fait ’objet d’une
vérification directe. L’accroissement d’actinium dans les préparations
de protactinium exemptes & ’origine de toute impureté radioactive,
a été mis en évidence par le dégagement d’actinon.

L’actinium se place dans la troisitme eolonne de la classification
et dans sa derniere ligne, avec le nombre atomique [V = 89 ; son poids
atomique probable est 227. Sa préparation et ses propriétés chimiques
ont été décrites dans le § 39.

On n’a constaté jusqu’ici aucun rayonnement propre a l’actinium,
mais il y a lieu de croire que sa transformation est accompagnée
d’une émission de rayons B nucléaires de faible vitesse.

L’actinium est un corps & vie assez longue ; cependant sa décrois-
sance a déja été observée sur des préparations anciennes dont on
mesure le rayonnement g provenant du dépét actif, en équilibre avec
Aec, par lintermédiaire de RAc et de AcX. La période qui n’est
encore connue que trés sommairement est d’environ 10 ans.

L’évolution du dépot actif peut étre traitée comme un probléme
de trois substances,consécutives : ’actinium, le radioactinium et 1’acti-
nium X, en considérant AcX comme étant accompagné des quantités
d’actinon et de dépdt actif qui correspondent a I’équilibre radioactif.
Négligeant la destruction de I’actinium pendant une durée de quelques
mois, on trouve que 1’équilibre de AcX avec Ac est établi a 1 9, pres
en 5 mois, et il en est de méme pour AcC”, si la préparation ne laisse
pas échapper P’actinon (fig. 164, II).

§ 132. Radioactinium. Actinium X.

a) Le radioactinium est le premier dérivé de l’actinium. Cet élé-
ment est un isotope du thorium (IV = 90) et se sépare de ’actinium
par les procédés qui servent pour la séparation du thorium et du
lanthane (par exemple la précipitation par I’hyposulfite de sodium en
solution neutre, précipitation par ’eau oxygénée, et en présence
d’une quantité minime d’élément entraineur). Le radioactinium se
transforme avec émission de rayons « (spectre a structure fine), for-
mant approximativement 2 groupes de parcours voisins : 4,68 cm.
et 4,34 cm. dans Pair & 159 et a la pression normale (§ 69). On lui
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attribue de plus um rayonnement y nucléaire complexe composé de
10 groupes homogénes (entre 30 et 300 ekV, § 93), et un rayonne-
ment B d’origine secondaire comprenant de nombreux groupes de
photoélectrons émis par conversion interne des rayons y nucléaires
(§§ 83 et 93).

Le radioactinium donne lieu a la production d’actinium X et des
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F16. 164. — I. Décroissance de AcX.— 11. Formation de RAc dans Aec. —
IT1. Formation de AcX dans Ae.
Courbe I : nombre d’atomes transformés par unité de temps,
en pour cent du nombre d’atomes transformés par unité de temps pour ¢ = 0.
Courbes II et III: nombre d’atomes de RAc et AcX
transformés par unité de temps en désignant par 100 le nombre d’atomes
transformés par unité de temps de Ac pour ¢ = 0.

dérivés de celui-ci. On peut envisager cette évolution comme un pro-
bleme de deux substances ; le radioactinium d’une part et d’autre part
Pactinium X en équilibre avec ses dérivés. Si RAc est privé & ’ori-
gine du temps de AcX, le nombre d’atomes de celui-ci augmente
d’abord, passe par un maximum, puis décroit selon une loi qui, a la
limite, est celle de la décroissance de RAc. L’évolution du rayonne-
ment « ou B d’une préparation de RAc a lieu suivant une loi sem-
blable qui tend vers la méme limite. LLa mesure du rayonnement
condv it donc & la détermination de la période de RAc. La période
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ainsi trouvée pour RAec, 18,9 jours (fig. 165,I) est plus élevée que
celle qu’on pourrait prévoir d’apres la loi de Geiger Nuttall.

b) L’actinium X est le dérivé direct du radioactinium. Il se sépare
de celui-ci et de I’actinium dans leur précipitation par NH3 et reste
dans la solution ammoniacale. Il a été établi que c’est un isotope
du radium et qu’il faut lui attribuer le nombre atomique 88. On peut
I’obtenir & partir d’une préparation de radioactinium, en utilisant
le phénomeéne de recul qui accompagne 1’émission de rayons .

L’actinium donne lieu & une production rapide de dérivés a courte
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F1c. 165.— I. Décroissance de RAc. — II. Formation de AcX dans RAc.

Courbe I : nombre d’atomes transformés par unité de temps,
en pour cent du nombre initial.
Courbe II : nombre d’atomes transformés par unité de temps de AeX
en prenant égal & 100 le nombre d’atomes transformés
par unité de temps de RAc pour ¢ = 0.

vie, actinon et dépdt actif, dont 1’équilibre avec lui est atteint en
quelques heures et qui émefttent des rayons «, g et y. Le rayonnement
dans son ensemble, observé a partir de ce temps, décroit suivantla loi
exponentielle qui caractérise I’actinium X et d’ou 'on déduit la pé-
riode. Les mesures doivent étre faites dans des conditions ou I’acti-
non ne peut s’échapper. La valeur actuellement admise pour la période
de AcX est 11,2 jours (fig. 164,I).

Le rayonnement propre de I’actinium X comprend un groupe de
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rayons « dont le parcours dans l’air & 15° et & la pression normale
est 4,37 cm. Ainsi que dans le cas de RA¢, mais & un degré moindre,
il y aiciun écart de la loi de Geiger Nuttall. Il existe aussi d’autres
groupes de rayons « (structure fine, § 69). A ces rayons « se joint un
rayonnement y nucléaire composé de 5 groupes homogeénes, entre
140 et 270 ekV, et produisant par conversion interne de nombreux
groupes de rayons B secondaires (§ 82).

Si I’on consideére la formation de I’actinium X dans une prépara-
tion de RAc qui en est privée a l'origine du temps, on trouve que
la quantité de AcX passe par un maximum pour ¢ = 20,8 jours, et
que, & partir de 100 jours, la décroissance caractéristique de RAc
est pratiquement réalisée (fig. 165, IT). Le rayonnement de la prépara-
tion est de la forme J = KAN + K'XN' ou AN’ et ' N’ sont respecti-
vement les nombres d’atomes de RAc et de AcX transformés par
unité de temps, tandis que K et K’ sont les coefficients d’activité de
chacune de ces substances dans les conditions de mesures, le coeffi-
cient K’ comprenant non seulement ’effet ionisant des rayons de AcX,
mais aussi celui des rayons émis par I’actinon et le dépdt actif en équi-
libre aveec AcX. Apres 6 mois il subsiste encore un peu plus d’un mil-
liéme de la quantité de RAc initiale.

§ 133. Actinon et son dépot actif.

L’actinon ou émanation d’actinium est un gaz radioactif de la
colonne des gaz inertes (/V == 86), émettant des rayons « de parcours
5,79 c¢cm. dans I’air & 15° sous la pression normale. Un deuxiéme
groupe, de parcours un peu inférieur, a été également obsarvé (§ 69).
La valeur admise pour la période est 3,92 sec. (§ 44).

L’actinon est le dérivé direct de AcX, et e1 raison de la rapidité
de sa destruction, son équilibre radioactif avec AcX est établi en
moins d’une minute. On peut utiliser la mesure du dégagement
d’actinon comme procédé de dosage de ’actinium X et, par ’inter-
médiaire de celui-ci, on peut doser aussi le radioactinium et l’acti-
pnium. Cependant, cette technique n’offre pas la méme précision que
dans le cas du radon, parce que le maniement de ’actinon est rendu
difficile du fait de la briéveté de sa vie. La mesure du dégagement
est fréquemment faite sur des produits solides dont quelques-uns
sont trés perméables & l’actinon, tels les oxydes, hydrates, ou fluo-
rures de lanthane, avec lesquels ’actinium est couramment séparé.

Le dépot actif de I’actinon se compose, comme on I’a vu au cha-
pitre X, de plusieurs substances nommées AcA, AcB, AcC, AcC',
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AcC". Le dérivé direct de ’actinon est AcA, substance & vie trés
courte (7' = 0,002 sec.) émettant des rayons « de parcours 6,58 cm.
dans P’air a 15° sous pression normale. Ce corps, dont les propriétés
chimiques n’ont pu étre étudiées directement, est considéré, par ana-
logie avec RaA, comme un isotopzs du polonium (/V == 84).

L’actinium A, en se détruisant, produit i’actinium B, qui donne
lieu a la formation de dérivés a vie beaucoup plus courte que la sienne,
avec lesquels il atteint un équilibre de régime en moins d’une demi-
heure. Sa période T' = 36,0 min. est déduite de la vitesse de décrois-
sance du rayonnement du dépot actif, apres que cet équilibre a été
établi. L’actinium B est un isotope du plomb (N = 82). On peut
Pobtenir exempt de ses dérivés dans une solution de dépdt actif,
dont on a séparé AcC par électrolyse ou dépot sur nickel. L’actinium B
se transforme avec émission de rayons B nucléaires de faible vitesse
accompagnés de rayons y peu pénétrants (§§ 83:-et 89).

L’actinium C, dérivé direct de AcB, émet des rayons = qui forment
2 groupes de parcours voisins 5,51 ¢m. et 5,09 cm- dans 'air sous.
pression normale. Ce corps est un isotope du bismuth (N = 83).
On le sépare par dépdt sur nickel d’une solution de dépdt actif. La.
période déduite de sa décroissance est T = 2,46 min. L’actinium C
subit la transformation suivant deux modes différents : la presque
totalité des atomes est transformée par émission de rayons «, et on
peut recueillir par recul une substance nommée AcC" ; une tres petite
proportion, environ 0,20 %, se transforme avec émission de rayons &
en donnant un dérivé a4 vie extrémement bréve nommé AcC’
(/V = 84) qui émet des rayons « de parcours environ 6,5 cm. dans
Pair et dont la période évaluée d’aprés ce parcours est de 1’ordre de
5 X 10-3 sec.

L’actinium C’ est un isotope du thalliam (V= 81). Il émet des
rayons B qui forment le groupe le plus pénétrant de cette nature
dans la famille de 'actinium et qui sont utilisés pour le dosage de
Pactinium. Les rayons y assez pénétrants qui les accompagnent
sont utilisés pour le dosage de préparations suffisamment riches.

La période de AcC”, déduite de sa vitesse de décroissance, est 4,76 min..
Elle n’est pas négligeable par rapport a celle de AcB : il en résulte que le
rapport AcC"[AcC pendant la décroissance de régime du dépot actif n’est
pas le méme que dans I’équilibre avec ’actinium et méme avec le radio-
actinium ou l'actinium X. Sil’on a & déterminer par I’expérience pour le
dépdt actif le rapport I'x/I'g des courants d’ionisation produits respecti-
vement par les rayons « de AcC (complétement absorbés dans I’air) et les
rayons B de AcC” (utilisés dans un dispositif donné), le rapport Z«/Ig qui
correspond & un méme nombre d’atomes de AcC et AcC" transformés par
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unité de temps, se déduit du rapport /'2/I'8, en multipliant celui-ci par Ie
rapport ¢'/(¢" — b) = 1,45 ou b est la constante radioactive de AcB et "
celle de AcC".

Dans le dépét actif constitué par AcB, AcC et AcC" (abstraction
faite de AcC’ dont la proportion est minime), I’évolution de AcC’
est un probléme de deux substances et celle de AcC" un probléme de
trois substances. On trouvera dans le Tableau 15, Appendice, les
nombres les plus utiles.

§ 134. Evolution de la famille.

L’évolution n’est bien connue qu’a partir du protactinium consi-
-déré comme substance mére, avec une vie moyenne beaucoup plus
longue que celles des dérivés. La vie moyenne de l’actinium étant
trés supérieure a celles des dérivés ultérieurs, I’évolution peut étre
-envisagée comme un probléme de deux substances : le protactinium
-d’une part, 'actinium accompagné de ses dérivés d’autre part. La
‘quantité d’actinium passe par un maximum en un temps de ’ordre
-de 50 ans, & partir du début de son accumulation, et décroit ensuite
proportionnellement & celle du protactinium.

Remontant au parent du protactiniam, qu’on nomme UIIIl ou
AcU, on doit attribuer & cette substance une vie suffisamment longue
pour assurer sa survivance dans les minéraux. On estime que la
période pourrait étre comprise entre 10® et 10° ans. D’aprés la cons-
tance des rapports pour les composants de mélanges isotopiques
de diverses provenances, le rapport AcU/UI pourrait étre le
méme en toutes régions a I’époque de la formation de I'uranium.
Si les constantes radioactives ont conservé des valeurs fixes, ce rap-
port, quoique progressivement décroissant, a pu rester le méme dans
les minéraux anciens inaltérés, et il en serait de méme pour les rap-
ports Pa/U et Ac/U. L’expérience est favorable & cette maniére
de voir, malgré quelques désaccords entre les résultats expéri-
mentaux.

Si UIII ou AcU de poids atomique 235 est le parent de Pa (par
Pintermédiaire de UY?), avec une période inférieure a celle de U,
l’extinction de la famille d’actinium dans les minéraux est plus rapide
que celle de la famille du radium. S’il existe encore un parent & poids
atomique plus élevé 239, on ne peut rien conclure actuellement &
«ce sujet.

L’évolution de la famille & partir de AcU se traduirait, de toute
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ére, sommairement par un probléme de deux substances, AcU
duisant Pa considéré comme accompagné de tous ses dériveés.
squilibre entre AcU et Pa étant réalisé en un temps de ’ordre
200.000 ans, négligeable par rapport 4 ’dge d’un grand nombre de
néraux.







CHAPITRE XXYVI

FAMILLE DU THORIUM

§ 135. Composition de la famille. Thorium.

L’élément d’origine de cette famille est le thorium. Les irrégu-
larités observées dans les mesures d’activité de cette substance ont
conduit & la découverte de I’émanation du thorium ou thoron et du
dép6t actif qui résulte de sa transformation. Les essais faits pour
s’assurer si ’activité du thorium lui appartient en propre ont eu pour
résultat la séparation du thorium X. Enfin, le traitement de la tho-
rianite pour l’extraction du radium a permis de découvrir ie méso-
thorium et le radiothorium. Le mésothorium a été ensuite reconnu
complexe et on a été amené a distinguer le mésothorium 1 et le méso-
thorium 2.

Le schéma de filiation a été établi de la maniére suivante avec indi-
cation du mode de la transformation et de la période.

Th—%» MThi—P> MTh2—P> RTE—%» ThX—%»> Ta—%»
Période 1,8x10'%ans; 6,7ans; 6,13 h.; 1,9 an 3,64 j.; 54,5 sec.;

a/—(ThC// —E-—P-

/ 3,1 min.
Tha —*> B —Ps T
0,14 sec. ; 10,6 h. ; 60,5 m.

BN\ThC >

10,1 min.

Le thorium est un élément anciennement cennu, placé dans la
quatrieme colonne et la derniere ligne du systéme périodique avec le
nombre atomique /N = 90. Son poids atomique selon les données les
plus récentes est 232,12. On le rencontre dans des minéraux ou il est
associé avec I'urane et l2s terres rares. Il est employé dans I'industrie
des manchons & incandescence. Le minerai principalement exploité
est la monazite, phosphate de thorium et de terres rares, contenant
une proportion relativement petite (1 a 10 %) d’oxyde de thorium ;
ce minerai est disséminé dans les sables dits monazités provenant
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principalement du Brésil. Le traitement ayant pour objet d’extraire
le thorium et le mésothorium a été décrit précédemment (§ 42).

Les conditions d’évolution radioactive du thorium sont telles qu’il
est trés difficile d’obtenir cet élément exempt de ses dérivés(voir § 139).
En plus de ceux-ci,le thorium peut contenir comme impureté radio-
active son isotope l'ionium, qui est généralement présent dans les
minerais de thorium, puisque ceux-ci contiennent aussi de I'uraniam.
(C’est pourquoi on a encore peu de précision sur le rayonnement du
thorium et sur sa vie moyenne.

Le thorium émet un groupe de rayons « dont le parcours est 2,6 cm.
dans I’air & 15° sous pression normale. C’est un corps a vie tres longue,
et pour déterminer la période, il faut avoir recours a la numération
des rayons. Si celle-ci est effectuée sur une préparation de 7% en
équilibre présumé avec ses dérivés, les particules « comptées sont
attribuées, en proportion égale, aux 6 groupes de rayons o« en pré-
sence. D’apres les mesures les plus récentes, on trouve ainsi pour
la période 7' =1,8 X 1010 apns. Des nombres du méme ordre ont été
obtenus en remplacant la numération des rayons « par la mesure du
courant d’ionisation produit par des couches trés minces de substance.

Une autre méthode consiste & évaluer,pour un minerai exempt de plomb
commun,la proportion Th/U d’une part,et,d’autre part, celle de Pby /Pbrn,
ou Pby et Pbrp sont respectivement les quantités de plomb résultant
de la transformation de U et de Tk depuis la formation du minerai. Admet-
tant que ’on connait leurs poids atomiques, on détermine la proportion
de ces plombs d’apres le poids atomique moyen de leur mélange (voir§140).
L’étude de quelques échantillons de thorianite bien cristallisée, a donné
des résultats dont voici un exemple (G. Kirsch). Les teneurs sont 11,8 %,
d’uranium, 68,9 %, de thorium et 2,34 %, de plomb de poids atomique
207,2, égal pour cette thorianite particuliére & celui du plomb commun.
Les proportions de plomb d’urane (poids atomique 206) et de plomb de
thorium (poids atomique 206) sont d’aprés cela, respectivement 0,96 9%
et 1,38 9%,. On en déduit Pby /U = 0,0815 ; Pbrn/Th = 0,020. Passant aux
nombres d’atomes, il convient de muiltiplier le premier rapport par
238,2/226 = 1,15 et le second par 232,1/208 = 1,12.0n en déduit approxi-
mativement

1,15 X 0,0815

A 4,12 x 0,020 =

La destruction de 7% est donc environ 4 fois moins rapide que celle de U/
et la période de Th est 1,8 x 10* ans, si celle de Ul est 4,4 X 109 ans.
En raison de 'incertitude de ce calcul, on a rapporté la fraction de matiere
radioactive transformée a la quantité finale de celle-ci, au lieu de tenir
compte de la diminution progressive.
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§ 136. Mésothorium 1 et Mésothorium 2.

Le mésothorium 1 est le premier dérivé du thorium. Ce corps est
un isotope du radium et se sépare, en méme temps que celui-ci, des
minéraux de thorium qui contiennent toujours aussi de I'uranium.
Son nombre atomique est N = 88, et son poids atomique environ 228.
Le meésothorium fait I’objet d’une fabrication industrielle, comme
sous-produit de l'industrie du thorium (§ 42). Le mésothorium n’a
pas de rayonnement propre appréciable, et on lui attribue une trans-
formation par émission de rayons @ nucléaires de faible vitesse. Son
dérivé direct est le mésothorium 2 dont la vie est beaucoup plus courte
que celle du mésothorium 1 et dont I’équilibre avec celui-ci s’établit
en 2 jours. Le mésothorium 2 émet des rayons B et des rayons vy trés
pénétrants ; c¢’est un isotope de I'actinium et on peut le séparer de
MThI1 en le précipitant par N/? en présence d’un entraineur.

La période de MTh2 se détermine par la mesure de la décroissance
des préparations ne contenant pas d’impuretés radioactives. Il est
aisé de faire ces mesures en utilisant les rayons y quand l’intensité
est suffisante. La valeur admise pour la période est 6,13 heures.

L’équilibre qui s’établit rapidement entre MTh1 et MThe permet
de doser MThI par lerayonnement y de M Th2. Cependant, ce dosage
se complique par la présence du radium ainsi que par celle du radio-
thorium et de ses dérivés. L’étude de la courbe d’évolution du rayonne-
ment y avec le temps permet de déterminer la période du mésotho-
rium 1, dont la valeur admise est 6,7 ans (voir § 139).

Comme MThI est extrait du minerai avec un mélange de Ba et Ra,
et que le fractionnement qui élimine Ba ne modifie pas la proportion
MTh1/Ra, celle-cine varie que par le fait de la décroissance de MThl1,
plus rapide que celle de Ra. Si Ba a été complétement éliminé, la
matiére restante est, en ce qui concerne la masse, presque exclusive-
ment du radium, avec une proportion de mésothorium 4, faible méme
au début, et pouvant, néanmoins, produire un rayonnement y plus
important que celui du radium. i

Prenons comme exemple une monazite contenant = %, d’uranium et ¥ %,
de thorium. Le nombre d’atomes transformés par unité de temps est pro- -
portionnel a 2, /A, pour’uranium et pour la quantité de radium en équi-
libre avec lui ; il est yArn/A rapour le thorium et pour le mésothorium 1 en
équilibre avec lui.Dans le mélange Ra 4 M Thl supposé extrait en un temps
pendantlequella destruction de M ThI a été négligeable,les nombres d’ato-
mes transformés de M ThI et de Rasont entre eux comme yAzrdy [Ths ATh.
Pour z = 1 et y = 10, ce rapport est égal a 2,5; par conséquent, dans
une chambre d’ionisation a rayons y, dans laquelle le coefficient d’acti-
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vité serait ie méme pour M Thl agissant parson dérivé M Th2 et par Ra agis-
sant par son dérivé RaC,le rayonnement ¢ de MThI en équilibre avec Mth2
serait 2,5 fois plus intense que celui de Ra en équilibre avec RaC. Mais
puisque la période de MThI est 6,7 ans et celle de Ra est 1.600 ans, les
nombres d’atomes en présence sont dans le rapport 2,5 X 6,7/1.000, soit
environ 0,01 ; par conséquent, la proportion initiale de M 7ThI dans le mé-
lange est de I'ordre de 1 9, de celle du radium. Le minerai considéré con-
tiendrait, par tonne de thorium, 0,3 mg. de MTh1 et 34 mg. de Ra, tandis
que par le rayonnement y de M Th2en équilibre,la quantitéde MTh2 qui
accompagne 34 mg. de Ra, serait ici équivalente a 2,5 X 35, soit 85 mg. Ra.

L’extraction de mésothorium de grandes quantités de minerais
conduit 4 un rendement de ’ordre de grandeur ci-dessus indiqué
sans qu’on ait beaucoup de précision a ce sujet.

On peut obtenir le mésothorium 1 pratiquement exempt de radium,
a partir de sels de thorium purifiés lors de leur préparation ; ces sels
ont été privés d’uranium et de radium, mais 'ionium n’en a pas été
séparé. La formation de MThI est beaucoup plus rapide que celle de
Ra et on obtiendra aprés un temps d’accumulation égal 4 une période
de MTh1,soit 6,7 ans,la moitié de la quantité de M ThI qui correspond
a I’équilibre avec le thorium, tandis que la quantité de Ra formée
dans le méme temps ne sera qu'une fraction minime (environ 0,00006)
de celle qu’on aurait extraite avec le mésothorium du minerai qui
a servi a préparer le sel de thorium utilisé dans cette expérience. Eu
égard a la rapidité relative de la production, on peut envisager une
fabrication industrielle de MThI utilisant une grande quantité de
thorium comme matiére premiére.

§ 137. Radiothorium. Thorium X.

Le radiothorium a été découvert dans les portions les plus solubles
du fractionnement de sels de baryum radifére provenant de la tho-
rianite (§§ 39 et 42). Le radiothorium est un isotope du thorium
N =90 et se sépare avec celui-ci des minéraux. Mais si ’extraction
de MThI + Ra a été faite, ces substances purifiées sont exemptes
de thorium ; des lors, le radiothorium qui s’accumule comme produit
de transformation du mésothorium, est éliminé sans thorium, dans
I’eau meére tres acide de cristallisation des chlorures. Pour le précipi-
ter de cette solution, on peut employer VH® ou H20? en présence
d’un entraineur convenablement choisi. Les radioéléments qui
peuvent étre séparés en méme temps : ThB, ThC, RaB, RaC se sé-
parent facilement de RTh par précipitation al’état de sulfures en solu-
tion acide. Le dérivé direct de RTh est ThX qui s’en sépare dans la
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précipitation par VH?3. Ainsi on peut obtenir RTh exempt de toute
impureté radioactive. Son poids atomique présumé est 224.

Le radiothorium émet un groupe de rayons «, dont le parcours
est 4,02 cm. dans ’air & 15° sous la pression normale. L’existence
d’un autre groupe est probable. Il posscde aussi un rayonnement y
et un rayonnement 8, les rayons y pouvant correspondre & la série K
de I’élément transformé /V == 88, et les rayons B formant 6 groupes
de photoélectrons excités par ces rayons vy de fluorescence qui seraient
eux-mémes excités par les rayons «.

Le radiothorium forme une série de dérivés & vie relativement
courte avec lesquels il est en équilibre en un mois environ, si le tho-
ron, qui en fait partie, ne peut s’échapper. Avec le dépot actif du
thoron apparaissent des rayons 8 et des rayons vy trés pénétrants ;
ces derniers sont utilisés pour le dosage du radiothorium.

La période du radiothorium a été déterminée par la décroissance
du rayonnement y du dépot actif en équilibre avec RTh. Le nombre
admis actuellement est 1,9 an.

Le radiothorium fait I’objet d’une préparation assez suivie ; il
est employé dans I'industrie des peintures lumineuses et aussi en
médecine, ou il sert pour la préparation du thorium X. On obtient
le radiothorium en le séparant de temps en temps du mésothorium
qui le produit. On trouve du radiothorium dans les dépots de cer-
taines sources thermales, dont les eaux doivent contenir du mésotho-
rium.

Dans les laboratoires on utilise le radiothorium comme matiére
dégageant du thoron, par l'intermédiaire du dérivé ThX. A Daide
de ce dégagement, on peut obtenir le dépot actif du thorium sur des
supports disposés a cet effet et portant généralement une charge
négative.

On peut obtenir le thorium X en précipitant une solution de tho-
rium par VA3 ; cette matiére reste alors en solution. Mais puisque
le thorium X est le dérivé direct de RTh, on peut ’obtenir & partir
des préparations de RTh concentrées, a ’aide des mémes réactions
qui peuvent servir pour le sépater de sels de thoriam.

Le thorium X est un isotope du radium et du mésothorium 1.
On Vobtient donc avec MTh1, en le séparant des sels de thorium,
tandis qu’il est exempt de MThI quand on le prépare & partir du
radiothorium. Son poids atomique présumé est 220.

Le thorium X produit directement le thoron qui donne naissance
au dépot actif ; I’équilibre avec ces dérivés est établi en 3 jours.

Oa prive ThX de ses dérivés, en entrainant constamment le thoron
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3 mesure de sa formation et en précipitant les constituants du dépot
actif par H2S ou par NH3. On constate que ThX exempt des dérivés,
émet un groupe de rayons « dont le parcours est 4,35 cm. dans D’air
a 150 sous la pression normale.

Le thoron et le thorium A se reforment en 10 minutes environ
avec un apport de rayons «, tandis que le thorium B se reforme plus
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Fic. 166. — I. Décroissance de ThX. — II. Formation de ThX dans RTh.

Courbe I : nombre d’atomes de ThX transformés par unité de temps
en pour cent du nombre initial.
Courbe II: nombre d’atomes de ThX transformés par unité
de temps en prenant égal 4 100 le nombre d’atomes transformés par unité
de temps de RTh pour ¢ = 0.

progressivement avec les dérivés qui le suivent, déterminant I’appa-
rition de nouveaux groupes de rayons «, ainsi que de rayons B et y
trés pénétrants. La préparation de ThX posséde donc un rayonne-
ment « initial qui croit, passe par un maximum et décroit ensuite
selon la période de ThX. Le rayonnement B et y, nul au début, passe
aussi par un maximum et la loi de sa décroissance finale est la méme ;
elle donne pour la période du thorium X la valeur 7 == 3,64 jours.
En premiére approximation, la formation du dépot actif a lieu con-
formément & un probléme de deux substances, dans lequel on con-
sidére d'un co6té ThX accompagné de Tn et de ThA, de l'autre
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c6té ThB en équilibre avec ThC, ThC' et ThC'. Par conséquent, le
maximum du rayonnement B et y a lieu en méme temps que celui
de ThBen 40 heures environ, en prenant 10,6 heures pourla période de
ThB. Le maximum du rayonnement « se produit auparavant et sa
position dépend de I'utilisation relative des divers groupes de rayons «
dans la chambre d’ionisation. Aprés 40 jours, la quantité initiale de
ThX est réduite & 5 pour 10.000.

La production de ThX dans les sels de thorium a lieu suivant la loi
g = oo (1 — €M), ol ¢, est la quantité limite, ¢ celle accamulée
au temps ¢ et A la constante de ThX. Cette production a lieu par I’in-
termédiaire de MThet de RTh, et ¢’est cette derniére substance qu’on
utilise pour préparer le ThX utilisé en médecine pour les injections.
La formation de ThX a partir de RTh a aussi lieu suivant la loi énon-
cée ci-dessous, car la période de ThX est petite par rapport a celle
de RTh (fig. 166).

Si au lieu de précipiter RTh par NH3, on utilise I’eau oxygénée,
le dépot actif reste en solution avee ThX, ce qui présente un avantage
au point de vue de ’activité initiale.

On peut obtenir ThX par recul & partir de RTh; les atomes pro-
jetés sont chargés positivement et peuvent étre recueillis & I’aide d’un
champ électrique.

§ 138. Thoron et son dépot actif.

Le thoron est un gaz radioactif isotope du radon (N = 86). Ses
propriétés ont été décrites dans le chapitre IX. Sa période est 54,5 sec.,
son poids atomique présumé 220. C’est un dérivé direct de ThX,
mais pour I’obtention du dépdt actif, on préfere utiliser les prépara-
tions de RTh dont la durée est plus grande, et qu’on conserve fré-
quemment a I’état d’hydrates, parfois incorporés a I’hydrate ferrique
ou autres substances perméables.

On peut obtenir le thoron par projection a partir de ThX, et en ce
cas les atomes projetés ne sont chargés, ni dans P’air ni dans d’autres
gaz utilisés.

Le thoron émet des rayons « dont le parcours est 5,06 cm. dans
Pair & 15° sous la pression normale.

Dans les expériences faites avec le thoron, intervient généralement
son dérivé a vie trés courte, le thorium A, qui en est pratiquement
inséparable. La période de ThA est 0,14 sec. Son rayonnement est un
groupe de rayons « de parcours 5,68 cm. dans I’air a4 15° sous pression
normale. Par sa position dans la classification et son analogie avec
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RaA, le thorium A est un isotope du polonium (N = 84). Son poids
atomique est 216.

Le thorium B, produit de la transformation du thorium A, est un
isotope du plomb (N = 82). Son poids atomique est 216. Sa période
déterminée par la loi de décroissance limite du dépot actif est 10,6 h.
Son rayonnement se compose de rayons p et de rayons v, pour la plu-
part assez absorbables. Le coefficient d’absorption moyen des rayons B
dans Al est d’environ 153 c¢m ! et dans le spectre magnétique on
trouve plusieurs groupes dans lesquels ceux qui correspondent a
150 ekV et a 225 ekV (B = 0,636 et 0,720) sont particuliérement
intenses. Le rayonnement B comprend aussi un spectre continu qui
correspond aux électrons de désintégration. Les rayons y nucléaires
forment des groupes dont la fréquence la plus élevée correspond
environ & 41 UX et 300 ekV.

Le thorium C, le dérivé direct du thorium B, est un isotope du
bismuth (& = 83) ; le poids atomique est 212. Ce corps se sépare
de la solution du dépét actif par dépdt sur nickel. D’apres sa décrois-
sance, en équilibre avec ses dérivés, on déduit sa période 60,5 min.
Le rayonnemenrt de cet ensemble comprend deux groupes principaux
de rayons «, de parcours 4,72 cm. et 8,61 cm. dans I’air & 159 sous la
pression normale (voir fig. 92 et 105), ainsi que des rayons B et 7.

La numération faite par la méthode des scintillations, puis par
celle des trajectoires de brouillard, a montré que pour 35 9, de rayons
d2 4,7 cm., il y en a 659 de 86 cm. On observe en outre, en
trés petit nombre, des rayons de parcours exceptionnel, 9,8 cm.
et 11,7 cm.

Le groupe de parcours 4,7 cm. est attribué a ThC tandis que le
groupe de parcours 8,6 cm. est considéré comme appartenant a un
dérivé ThC’ dont la vie est trés courte et qui provient de ThC par la
transformation des atomes de celui-¢i, en proportion de 65 9, avec
émission de rayons @. La période de ThC’, d’aprés le parcours des
rayons «, est inférieure & 10-° sec.

Le groupe de rayons = du ThC n’est pas simple (structure fine).
Il se compose de 6 groupes dont les vitesses extrémes différent d’en-
viron 4 7, (§ 69, pl. IX, fig. 4 et 6).

Par recul a partir de ThC, on obtient une substance nommée ThC"
qui émet des rayons 8 et y et dont la période mesurée par sa décrois-
sance est 3,1 min. Le thorium C" est un isotope du thalliim (:V = 81).
On admet qu’il provient de ThC, par transformation de 35 9, d’atomes
de celui-ci avec émission de rayons o.

L’attribuiion des rayons g et des rayons y rencontre des difficultés
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résultant de la briéveté de vie de ThC". I.’ensemble de ces rayons
comprend les rayons @ les plus rapides et les rayons vy les plus péné-
trants de la famille du thorium ; les coefficients d’absorption indiqués
pour I’aluminium sont u = 14,4 em-* pour les rayons g de ThC et
w = 21,6 cm~! pour ceux de ThC". Les rayons y proviennent de ThC
et de ThC"; leur coefticient d’absorption dans le plomb est p =
0,46 cm-!. Les potentiels équivalents limites des rayons B et y sont
du méme ordre que pour ceux de RaC, soit plusieurs millions de volts.

L’évolution du dépét actif du thorium est traitée comme un pro-
bléme de deux substances, ThB produisant ThC en équilibre avec
ThC’ et ThC'. Si ThB est a Dorigine exempt de ThC, la quantité
de celui-ci passe par son maximum en 3,8 heures. La disparition du
dépot actif a lieu & 1 9, prés en 3 jours.

On a cherché a établir, pour les besoins de dosage, une relation entre le
rayonnement y et le rayonnement « des préparations de ThC". Le rayonne-
ment y est évalué par rapport a celui de 1 mg. Ra, c’est-a-dire en mg. Ra
équivalents. Comme les rayons y de RaC et ceux de ThC" n’ont pas le méme
pouvoir pénétrant, le nombre obtenu dépend du dispositif expérimental
employé, le facteur le plus important dans celui-ci étant I’épaisseur de
plomb utilisée pour la filtration. Citons, a titre d’exemple, que si la mesure
des rayons v est faite au travers de 10 mm. de plomb, une préparation de
ThC + ThC' 4+ ThC" équivalente en rayons y & 1 mg. Ra, émet 4,2 X 107
rayons « par seconde. Si cette méme préparation est en équilibre avec
RTR ou TiX, le rapport des rayons « aux rayons y est un peu plus élevé.
En effet, les nombres d’atomes de ThC" et de ThC qui se transforment dans
le méme temps sont dans le rapport 1,05 quand 72C" est en équilibre de
régime avec ThC, et dans le rapport 1 quand ThC" et ThC sont en équi-
libre avec RTh; dans ce dernier cas, on a donc 4,4 X 107 rayons « par
seconde pour une préparation équivalente a 1 mg. Ra.

¥§ 139. Evelution 'du thorium et du mésothorium.

Le thorium qu’on vient d’extraire du minerai est exempt de méso-
thorium, mais est accompagné de la quantité intégrale de radio-
thorium avec lequel il était en équilibre. Un mois environ apres
Pextraction, le radiothorium est en équilibre avec les dérivés qui
suivent ; La différence entre le rayonnement du systéme thorium
-+ dérivés, tel qu’il est a4 ce moment, et tel qu’il se trouve dans le
minerai, se réduit alors a I’absence dans le premier cas des rayons 8
et v de MTh2 accompagnant MThI;le rayonnement «, par contre,
-est & peu pres le méme. Cependant, cet état de choses ne peut persister,
car le radiothorium, dont la destruction n’est pas compensée par la
production, décroit, entrainant une décroissance proportionnelle de
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ses dérivés ; comme M Th1 se reforme progressivement, la proportion
de RTh,apreés avoir passé par un minimum, croit & nouveau, pour
atteindre avec T'h et MThI un équilibre approximativement réalisé
en 50 ans. Pour traiter numériquement ce probléme, on peut envi-
sager trois substances dont la premiére 7’4 est pratiquement constante,
la deuxiéme est ’ensemble MThl + MTh2 avec la période 6,7 ans,
et la troisitme RaTh + dérivés,avec la période 1,9 ans. Remarquons
que si de Th en équilibre avec M Th1 et RTh on sépare M Th, les évo-
lutions radioactives des deux parts ainsi constituées sont complé-
mentaires. Si donc on fait abstraction de la complication initiale
résultant de ce que ThX se sépare avec MThI,on a pour le compor-
tement de M Th et de RTh les formules suivantes :

NN

T N — N et N, = ——2— (eM — )

4

)\
s (e — )]
AN AN

II: N.=N,(l—e¥) N,=N_[1

ou N et N'sont respectivement les nombres d’atomes de M Thi et de
RTh, N, et N, ces mémes nombres & ’état d’équilibre avec Th, A
et A’ les constantes radioactives de MTh et RTh (A = 0,103 an"!;
X = 0,365 an-!). Les équations [ sont relatives a 1’évolution de
MTh séparé, les équations I/ a celle de Th d’ou on a extrait MTh.
On constate que la quantité de RTh passe par un maximum dans la
partie / et par un minimum dans la partie I, pour une méme valeur
de temps égale a 4,83 ans (fig. 167 et 168).

L’ensemble M Th1 4+ MTh?2 n’émet pas de rayons «, par conséquent
le nombre de ces rayons émis par unité de temps dans la partie I est
proportionnel a /Vz, et il en est de méme de tous les effets qui en dé-
pendent. Ainsi, le courant d’ionisation produit par les rayons « d’une
préparation, nul au début dans la partie I, passe par un maximum
en 4,83 ans et décroit ensuite suivant une loi qui, a la limite, est celle
de décroissance de M Thi. Dans la partie 7/, le courant d’ionisation
produit par les rayons « se compose de 2 parties, dont I'une attribuable
a Th est constante et ’autre attribuable au systéeme RTh -+ dérivés
est proportionnelle & Nj;; la valeur inaltérée au début par 'extrac-
tion de M ThI1,passe en 4,83 ans par un minimum suivi de la recons-
titution graduelle de la valeur d’origine.

Les mesures de I’activité du thorium et de ses dérivés dans les
minéraux et dans les sels purs du commerce sont d’accord avec I’ex-
posé ci-dessus et ont en partie servi pour I’établir. Les couches tres
minces qu’on peut préparer avec divers minéraux tels que la tho-
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rianite, la thorite, 'orangite, la monazite, produisent par gramme de
thorium, le méme courant d’ionisation, soustraction faite de la part
de courant attribuable & I’uranium et ses dérivés présents dans les
mémes minéraux. Les sels de thorium du commerce donnent, par
contre, par gramme de thorium, un courant d’ionisation inférieur,
pouvant n’étre que la moitié de celui qui correspond & Th dans les
minéraux (Boltwood).

Des résultats analogues ont été obtenus en ce qui concerne le dégage-
ment du thoron et la production du dépot actif, proportionnels tous les deux
a laquantitéde RTh (par 'intermédiaire de T2 X).On employait des cuvettes
semblables contenant chacune le méme volume de solution d’un minerai
ou d’un sel de thorium ; chaque cuvette était recouverte d’une lamelle
destinée a recueillir le dépot actif. Le rayonnement « des lamelles apres
exposition de méme durée a été trouvé le méme pour divers minéraux par
gramme de thorium dans la solution, tandis qu’avec les sels de thorium
on a obtenu, par gramme de thorium, une intensité environ moitié moindre

(Dadourian).

La comparaison de sels de thorium d’age différent et connu a été
utilisée pour obtenir les premiers renseignements sur la période du
mésothorium. On a ensuite obtenu des résultats plus précis en obser-
vant pendant une série d’années 1’évolution radioactive du mésotho-
rium. Si 'on connait la constante A" de¢ RTh, par la mesure de sa dé-
croissance directe, qui est plus accessible & ’observation que celle de
MTh1,0on voit d’apres les équations / que la mesure de la vitesse
d’accroissement de RTh permet de déterminer la constante radio-
active Ade M Thi.Onpeutdéduire la quantité de RTh du rayonnement «
des préparations, compte tenu de la partie attribuable au radium
et ses dérivés que la préparation peut contenir. La mesure du rayonne-
ment y offre plus de précision que celle du rayonnement «, plus par-
‘ticulierement parce qu’elle permet d’employer des préparations con-
servées en tube scellé et ne laissant pas échapper le thoron. Mais
dans ce cas, il faut tenir compte du rayonnement y émis par I'en-
semble MThi 4+ MTh2.

Le rayonnement y est représenté par la formule :
I = KAN 4+ K'VN'

ol K et K’ sont respectivement les coefficients d activité, ¢’est-a-dire les
quantités d’électricité libérées respectivement dans la chambre d’ionisation
par atome détruit de MThi et de RTh. Comme les rayons y de MTh2 n’ont
pas le méme pouvoir pénétrant que ceux de TAC" qui interviennent dans
le terme proportionnel & V', le rapport K’/K dépend du dispositif de
mesures et surtout de I’épaisseur de plomb utilisée pour la filtration. I1
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convient de choisir les valeurs de A et de K’/ K de maniére & obtenir un bon
accord avec la loi d’évolution théorique. Si le mésothorium contient du
radium, il faut doser celui-ci et soustraire I'intensité de son rayonnement
de l'intensité totale.

La position du maximum dépend de la valeur du rapport K’/K. Prenant
A = 0,103 an, ¥ = 0,365 an-, on trouve pour le temps * du maximum,
correspondant & quelques valeurs de K'/A :

K"K 0,
1

5 ,0
T ans ,43 7]

f; 1,5
2776 3,34 483

La valeur de K'/K déduite de mesures faites au travers de 5 mm. de
plomb est environ 1,5 ; elle croit avec I’épaisseur de plomb employée. Ce
résultat s’explique par l'effet de filtration ; les rayons yde MTh2 dont le
coefficient d’absorption est w = 0,64 ¢cm- sont éliminés en plus forte pro-
portion que ceux de ThC", pour lesquels p. = 0,46 cm-1. L’effet inverse se
produit quand on mesure le rayonnement y de M Th2 par rapport a celui
de RaC, pour lequel .. = 0,5. En ce cas, le rapport K/K, des activités par
atome transformé (désignant par K, le coefficient d’activité de RaC),
diminue quand augmente ’épaisseur de plomb employée.

On peut en conclure que ’équivalent x en radium, évalué par le rayonne-
ment vy, varie avec ’épaisseur de plomb et qu’il croit avec celle-ci pour
RTh,tandis que’'inverse a lieu pour M Th.La production de RTh dans 1’évo-
lution de MTha tout d’abord pour effet d’atténuer la variation de I’'équi-
valent z avec [, puis d’en renverser le sens.

Dans le tableau suivant, on a indiqué, d’apres Bothe, les équivalents en
radium pour des préparations de M Th d’age différent, ne contenant pas de
radium et pour des épaisseurs ! de plomb croissantes. A I'origine du temps,
la préparation est exempte de RTh.

en années 0 1,0 2,0 3,0 4,0 5.0 8,0 8,0 10,0

0,5cm. 0,777 1,041 1,275 1,225 1,218 1,179 1,17 0,971 0,818
1,0 — 0,719 1,006 1,154+ 1,214 1,214 1,180 1,121 0,976 0,825
2.0 — 0,631 0,953 1,124 1,200 1,210 1,181 1,127 0,986 0,835
30— 0,556 0,909 1,103 1,192 1,211 1,188 1,137 0,998 0,847
4,0— 0,495 0,879 1,091 1,194 1,220 1,203 1,154 1,016 0,864
50— 0,448 0,857 1,087 1,200 1,233 1,219 1,172 1,035 0,881
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D’aprés ces nombres, la variation de ’équivalent = avec [ et avec I’dge
d’une préparation, est trés sensible, surtout pour une préparation récente
(age moins de 2 ans) et, & un moindre degré, pour une préparation ancienne
(age plus de 6 ans). Pour des 4ges de 3 4 5 ans, x ne subit que peu de varia-
tion ; celle-ci est, dans tous les cas, atténuée par la présence de Ra dans la
préparation. Cependan}, a ’aide de courbes d’absorption rigoureusement
établies, on parvient a apprécier, dans une certaine mesure, les proportions
de Ra, MTh et RTh quise trouvent dans-une préparation conservée en tube
scellé. Les résultats sont plus slirs quand on peut poursuivre les mesures
pendant quelques mois.

Considérons enfin I’évolution du débit calorifique d’une prépara-
tion de MTh. Comme ce débit est surtout déterminé par 1’énergie
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des rayons «, négligeons, en premiere approximation, I’apport des
rayons (B et des rayons y. En ce cas, le débit est nul pour une prépara-
tion de MTh1 + MTh2 exempte de radium et de RTh, et croit avec le
temps comme RTh. Désignant par A le débit de chaleur mesuré par
rapport a celui d’un étalon de radium pratiquement exempt de RaD
et de polonium, et I le rayonnement y mesuré par rapport a celui
du méme étalon, on trouve que le rapport A/I, d’abord nul, doit
augmenter avec le temps suivant la formule :

i e
TN

dans laquelle % est le rapport A’ N’/AN des nombres d’atomes de RTh
et de MTh transformés dans le méme temps, u et u’ sont respective-
ment les rapports des coefficients K et K’ au coefficient d’activité
correspondant pour les rayons vy du radium en équilibre avec RaC
et ¢’ est le rapport de la quantité de chaleur libérée par atome trgns-
formé de RTh + dérivés a celle libérée par atome transformé de Ra
+ dérivés, jusqu’a RaD exclusivement. La valeur de ¢ déduite des
énergies d’émission des particules o est 1,335. On peut déterminer
le coeificient #’ en mesurant A// pour une préparation de RTh en
équilibre avec ses dérivés. La courbe d’accroissement de A/ en
fonction du temps pour une préparation de M Th peut alors donner la
valeur de u.Si la préparation de M Th contient aussi du radium, la
formule qui donne A/I doit étre complétée. Puisque % est connu, on
peut utiliser cette relation pour déduire des mesures la valeur de u
et I’dge de la préparation.

La variation de A/l observée pendant pres de 4 ans sur une préparation
de MTh contenant du radium s’est montrée conforme aux prévisions théo-
riques.

La présence simultanée de I’uranium et du thorium dans les miné-
raux fait prévoir la possibilité d’une relation entre ces éléments. Par
exemple, le thorium pourrait étre le dérivé d’un isotope d’urane de
poids atomique 236. L’étude des relations quantitatives entre U et Th
dans certains minéraux anciens inaltérés a d’abord fourni quelques
arguments en faveur de cette hypothese ; mais des recherches ulté-
rieures ont montré qu’il est prématuré d’en tirer des conclusions.






CHAPITRE XXVII

ACCUMULATION DES RADIOELEMENTS
ET DES PRODUITS DE LEUR TRANSFORMATION
DANS LES MINERAUX RADIOACTIFS

§ 140. Produits terminaux des transformations radioactives.
Hélium. Plomb d’uranium. Plomb de thorium.

L’évolution des familles radioactives aboutit & la production d’élé-
ments stables inactifs. Parmi ces derniers, I’hélium libéré par émission
de rayons « peut, suivant les conditions, se dégager ou rester occlus
dans la matiére productrice. En outre d’hélium, il se forme d’autres
matiéres dont on peut calculer le nombre atomique et le poids
atomique A. Dans la famille U — Ra, le dernier terme actif dans la
branche principale est le polonium N = 84, A = 210 ; pour son des-
cendant inactif RaG obtenu par émission d’un rayon « on a N = 82,
A = 206. Dans la deuxiéme branche, le dérivé de RaC”, produit en
trés faible proportion, correspond & N = 82, A = 210; c’est .done
soit une substance identique & RaD, soit un élément qui pourrait en
étre distingué seulement dans le cas ou une différence de structure
nucléaire serait révélée par une différence de comportement au point
de vue radioactif. Dans la famille de I’actinium, on aboutit de méme
a deux éléments du type plomb, V = 82, dont les poids atomiques
sont égaux ; leur valeur est en relation avec celle admise pour les
autres termes de la famille. Le dérivé de AcC’ est ici produit en faible
proportion par rapport a celui de AcC" qu’on nomme AcD. Dans la
famille du thorium, 1’évolution .aboutit & deux éléments, du type
plomb également, produits en proportions considérables ayant le
méme poids atomique voisin de 208, trés probablement identiques,
nommés T'hD. Ces résultats sont indiqués dans le tableau 56, Appen-
dice.

Ainsi les lois de transformations radioactives font prévoir ’exis-
tence de plusieurs éléments inactifs du type plomb, présentant entre
eux des différences de poids atomiques qui peuvent atteindre 2 unités.
Ces prévisions ont été vérifiées par I’expérience et ont contribué &
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établir la notion de I'isotopie. En méme temps s’est posée la question :
le plomb vulgaire provenant de la galéne, minerai non radioactif,
est-il un mélange de plomb d’origine radioactive ?

Les méthodes employées pour 1’étude de ces questions, sont la
détermination des poids atomiques et I’analyse des masses appliquées
a des plombs de diverse provenance. Dans les minéraux d’urane
inaltérés et exempts de thorium, on peut s’attendre a trouver le
« plomb d’urane » composé des derniers termes des transformations
du radium et de ’actinium, RaG et AeD. Dans les minéraux de tho-
rium inaltérés, presque exempts d’urane, on doit trouver principale-
ment le dernier terme de la transformation du thorium pou « plomb
de thorium » Les minéraux qui ont été altérés apres leur formation
peuvert contenir, en outre du plomb de transformation radioactive,
une certaine quantité de plomb étranger incorporé pendant I’attaque
dont ils ont été 1’objet.

L’analyse des masses a été exécutée dans le spectrographe a4 masses
d’Aston, en utilisant le composé volatil tétraméthylplomb. Pour le
plomb vulgaire, provenant de la galéne, on trouve plusieurs lignes
correspondant aux masses 203 a 210 ; les 3 isotopes principaux, de
masses 206, 207 et 208, sont représentés par les proportions respec-
tives 28 9, 20 %, et 49,5 9. L’analyse des masses d’un plomb pro-
venant d’une pechblende du Katanga (poids atomique 206,05) et com-
posé surtout de plomb d’urane, a donné les mémes 3 lignes avec des
intensités relatives modifiées de telle maniére que la proportion de
l’isotope 208 apparait trés faible, celle de I'isotope 207 est 6,7 %, et
celle de l'isotope 206, fortement prédominante, est 93,3 9,. Ces résul-
tats conduisent & attribuer la ligne 207 au plomb d’actinium, d’ou
P’on déduit les poids atomiques de la série d’actinium, en particulier
235 pour l'isotope UIIl qui donne naissance a cette série (§ 126).

Le poids atomique de RaG résulte de celui de Ra par soustraction
de 5 particules « dont la masse de repos est 20,01. Pour un calcul
piécis, il faut, en outre. tenir compte de la perte de masse Am liée
a la perte d’énergie AE qui accompagne la transformation du radium.
Calculant AE par le dégagement de chaleur, on trouve une diminu-
tion de poids atomique voisine de 0,04 seulement (§ 104).

D’autre part, si RaG et AeD sont produits dans le minerai en pro-
portions atomiques respectives 96 9, et 4 9, (voir § 127), le poids
atomique moyen du mélange calculé a partir des nombres entiers
206 et 207 est 206,04 ; par conséquent, le poids atomique du plomb
d’urane reste trés voisin de 206, la différence ne devant porter que
sur les centiémes d’unités.
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Dans le cas du thorium, la perte de poids atomique par transfor-
mation radioactive est environ 0,05, ce qui raméne & 208,06 le poids
atomique calculé d’aprés Th == 232,12 par perte de 6 particules «,
soit 24,012. Ainsi le plomb de thorium a un poids atomique trés.
voisin de 208, Les constituants principaux du plomb commun sont
probablement identiques avec les trois plombs isotopes d’origine
radioactive.

Le poids atomique du plomb d’origine radioactive formé dans les
minéraux contenant de I'uranium et du thorium, est une fonction
de la proportion Th/U dans ces minéraux et des constantes radioac-
tives de U et de Th. Considérons, en pra2miére approximation, la
vitesse de formation des plombs comme constante et correspondant
a la teneur actuelle en U et Th, le poids atomique du mélange de
plombs se calcule par la relation :

Arw Th 238 Arw Th 238
i NU 232 / WU 232

Prenant Ay/Ar» = 4, on trouve les valeurs suivantes :

Th/U = 0,0 A =206,00 ThU= 10,0 4 = 207,44
Th/U = 0,1 A =20605 ThU= 500 A= 207,85
ThjU = 1,0 A =20641  Th/U =100,0 A = 207,92

La détermination du poids atomique du plomb contenu dans les.
minéraux radioactifs a été faite principalement par la méthode qui
consiste a préparer le chlorure de plomb trés pur, a le dissoudre dans
I’eau chaude et a doser le chlore qui y est contenu a I’état de chlorure
d’argent. Le poids atomique du plomb commun, provenant de la
galéne, a été redéterminé comme terme de comparaison et s’est montré
indépendant de la provenance du minerai. Sa valeur est trés voisine
de 207,20.

Dans les tableaux suivants, on a représenté un certain nombre
de résultats relatifs au poids atomique A de plomb provenant de
minéraux radioactifs, d’aprés Soddy, Honigschmid, Richards, Baxter,
““Maurice Curie.

e tableau I comprend les minéraux de diverses provenances, dont
la tenexx en Th est négligeable ou faible : ont été étudiés, jusqu’ici,
des minéraex d’oxyde d’urane non cristallisés (pechblendes) ou cris-
tallisés (uraainites, broggerites, cleveites, ete.), quelques carnotites.
et le Kolm de Suéde, matiere charbonneuse contenant de I’urane.
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TaBLEAU I.
St-Joachimsthal, pechblende .................... ... A = 206,41
St-Joachimsthal, pechblende ...................... A = 206,57
Cornwall, Angleterre, pechblende .................. A = 206,86
Katanga, Congo, pechblende ...................... A = 206,03
Caroline du Nord (U. S. A.) uraninite ............. A = 206,40
Morogoro (Afrique), uraninite ...................... A = 206,035
NoBvege! DRogeeTiters S R IR el arbs e - haryl e b A = 206,06
Norveége, broggerite ............. ... ... .. .. .. AS=—"206,12
IR ARG s 85 .o b o0 S 08 o Eraeitcad R & 6 oo o A = 206,08
Norveges [@léveitedm=se SAF Ml gl = si5 = . L AT N IS AR="206,17
Dakota Sud (U. S. A.), uraninite .................. A = 206,07
Colorad o (WSS S A B AT TG THEN oo - he 42 - - s pe PR = 206,59
EolonadoM (WS AN SR G AT IO LI EE Nk, g - e L TR A = 207,00
Anstraliecarnotiteal e, 5. 1 st T, T ST S, A = 206,34
Sied e S 0lIMECARTO LI TER S 1o f i s e oo R A = 206,01

De ce tableau, il résulte que le plomb d’urane a effectivement un
poids atomique inférieur a celui du plomb commun. La valeur la
plus faible 206,01 est conforme aux prévisions théoriques. Il parait
legitime d’admettre que les minéraux pour lesquels cette limite est
dépassée (pechblende de St-Joachimsthal, carnotites) contiennent un
mélange de plomb d’urane et de plomb commun.

Le tabeau II contient deux analyses relatives aux minéraux de
thorium avec peu d’urane ; ces minéraux étant tres rares, n’ont pu
étre jusqu’ici étudiés en plus grand nombre.

TasrLeav II.

Thorite de Brévig

(Norvege) Thorite de Ceylan
Teneur an P e 0,45 9% 1,62 9%
— G I o Seo ¢ 30,10 % 54,4 9,
— EIWRHE P - OFS5N 0,36 %,
Poids atomique de Pb....... 2075 9010 207%:7'Y

Ces poids atomiques, plus élevés que celui du plomb -commun,
different peu des prévisions théoriques, en tenant compte du rapport
Th/U qui est environ 67 pour la thorite de Brévig et 34 pour celle de
Ceylan.

Le tableau IIT est relatif & trois échantillons de thorianite,contenant
Th et U en proportions comparables, avec un rapport Th/U croissant.

Tasreau III.

Th % U% Pb 9%  Poids atomique de Pb
Thorianite ..... 57,0 26,8 3,5 206,83
— et e 62,7 20,2 S 206,90

= e 68,9 11,8 2,3 207,21
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Ces nombres montrent I’accroissement du poids atomique avec la
proportion Th/U et different peu des prévisions théoriques. Nous
pouvons conclure que le plomb contenu dans les minéraux radioactifs
est du plomb d’urane, soit un mélange de plomb d’urane et de plomb
de thorium, avec possibilité d’adjonction de plomb commun.

§ 141. Age des minéraux.

La formation de plomb et d’hélium dans les minéraux radioactifs
offre un moyen de déterminer 1’dge de ces minéraux et des roches ou
terrains qui les contiennent, & condition qu’il s’agisse d’un minéral qui
n’a pas subi d’altération par les agents extérieurs depuis sa formation
et qui n’ait contenu, lors de celle-ci, ni plomb ni hélium. L’hélium pro-
duit dans les minéraux y reste occlus, mais cette occlusion, d’autant
plus parfaite que la matiére est plus compacte, est rarement com-
pléte. La méthode basée sur la formation de plomb est donc préfé-
rable, mais 1a aussi on rencontre des difficultés ; il n’est pas toujours
aisé d’apprécier la probabilité pour qu’il y ait eu, dans un passé plus
ou moins lointain, échange entre le minéral et le milieu ambiant,
en ce qui concerne les constituants essentiels pour la détermination
d’age, soit 'uranium, le thorium et le plomb. Les minéraux bien
cristallisés offrent & ce point de vue le plus de garantie, mais méme
en ce cas, il a pu parfois se produire une altération interne, sans modi
fication de la forme extérieure. La détermination d’dge d’up minerai
exige le dosage de I'uranium, du thorium et du plomb ainsi que la
détermination du poids atomique A de ce dernier.

Les périodes de U et de Th sont respectivemeat 4,4 X 10° ans et
1,8 X 109 ans. Les proportions de ces éléments détruites pendant
une époque 500 x 10 ans qui correspond a I’Age d’un minerai ancien,
sont 7,5 9%, pour U et 2 Y, pour Th. Eu égard aux incertitudes qui
affectent par ailleurs le calcul d’age, on évalue celui-ci, en premiere
approximation, comme si la production de plomb elt été dés 1’ori-
gine du minerai, constante et égale a la production actuelle. Aux
formules ainsi obtenues qui seules seront exposées ici, on peut appor-
ter des corrections, faciles a établir, pour tenir compte de la variation
de la proportion de U et de Th depuis I'origine du minerai jusqu’a
I’époque actuelle.

Dans les minéraux d’adge supérieur a 106 ans, n’ayant pas subi d’al-
tération de ’extérieur, ’équilibre de régime est établi entre U, Th
et leurs descendants radioactifs, dont les proportions restent tres
faibles, par rapport & celles des substances meéres (voir § 62). Seuls



476 RADIOACTIVITE

s’accumulent les descendants inactifs Pb et He, et la loi d’accumulation
déduite des formules de transformations radioactives est alors sim-

plement :
Nn = Nl’o (1 —‘e-)‘l’t).

ot V,, est le nombre d’atomes au temps ¢ du dérivé inactif, pour lequel
An = 0, N, o le nombre initial d’atomes de la substance meére, et A,
sa constante radioactive. Conservant seulement le premier terme du
développement de e-»! on obtient Nn =AitN, ¢ Les transformations
finales de 'uranium et du thorium en plombet hélium peuvents’écrire:

U = Pb, + 8 He Th = Pbgy, + 6 He
Prenant U = 238 ; Pb, = 206 % = 1,6 X 10-% an-?
Th = 232 ; Pbgy, = 208 A =4 X 10-11 an-!

on trouve pour les quantités de plomb produites par an :

206
g = 935 X 16 X 10719 x ¢t = 1.4 X 1% par g, U
, 208
§ = 535 X 4 x 10-1! X t=3,6 X 10-1* g. parg. Th

et pour les volumes d’hélium produits par an :

8 Xx1,6 x1010

u = 238 X 22,4 x 108 = 1,2 X 10-* mm® par g. U
6 x & X 10-11
W = ZZ P — X 22,4 X 10° = 23 X 10 mm? par g. Th

(le volume d’une molécule gramme de gaz dans des conditions nor-
males étant 22,4 X 10% mm?3).

Si Pb est la quantité totale de plomb trouvée dans le minerai pour
la quantité U d’urane et la quantité 7’4 de thorium, ’dge ¢ du minerai
s’exprime par la formule :

Pb

t=CX TR
Avec les données numériques ici utilisées € = 7200, K = 0,26, 1’age
étant exprimé en millions d’années. Les valeurs attribuées a ces coefficients
Ear différents auteurs varient avec le choix des constantes radioactives.
’incertitude porte surtout sur le coefficient K qui seul contient la cons-
tante radioactive du thorium, moins bien connue que celle de I’'uranium.

Une formule analogue serait valabl® pour I’hélium en désignant par
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He le volume d’hélium en mm? présent dans le minerai avee U g.
d’urane et Th grammes de thorium.
i He
t=0C m‘ % 108 ans
ou C'= 8300 et K' = 0,19.

Si plusieurs échantillons de minéraux radioactifs appartenant
a une méme formation géologique donnent le méme rapport
R = Pb/U + KTh,il y a probabilité pour que I’dge déduit de ce rap-
port soit I’dge commun de ces minéraux et de la formation géolo-
gique, et que le plomb soit entiérement d’origine radioactive. Ce
dernier point est controlé par la mesure du poids atomique.

Il parait établi que le rapport R est assez constant pour une série
de minéraux, plus particuliérement parmi ceux dont la teneur en 74 est
faible et qui contiennent surtout du plomb d’urane. Les minéraux
riches en thorium et pauvres en urane restent plus rarement intacts et
sont sujets & perdre leur plomb sous ’action des agents extérieurs.
Voici quelques exemples d’apres Holmes et Lawson et G. Kirsch.
Les minéraux les plus anciens ici examinés étant ceux a plomb d’urane,
on a tenu compte de la décroissance de U dans le calcul de leur age.

10 Série de clévéites de Norvege (Arendal et environs). Epoque d’ori-
gine présumée, précambrienne. -

U, Tho, Pbo, R
54 466 346 104 11 0,163 4 0,184

La valeur inférieure de R considérée comme la plus digne de confiance
conduit & un age de 1.100 x 108 ans.

20 Série de broggérites de Norvege (Raade et Moos), en cristaux inclus
dans des filons de pegmatite. Epoque d’origine présumée, précambrienne.

U, ThY, Pb R
48475 10 40,1 649 0,114 0,15

La valeur R = 0,13 fréquemment représentée conduit & un age de
900 x 108 ans.

3° Minéraux d’Afrique; uraninite de Morogoro et pechblende de Katanga.

Uv, ThY, Po oy, R
70 a 80 négligeable 6a7 0,083 a 0.094

La valgur R = 0,08 correspond & un 4ge d’environ 600 x 108 ans (fin du
précambrien). La teneur beaucoup plus élevée en plomb des minéraux trans-
formés qui accompagnent la pechblende du Katanga (curite, casolite, etc.)
eorrespond & la modification subie et n’est pas une indication d’age.
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40 Pechblende de St-Joachimsthal. Le rapport R varie de 0,02 a 0,07.
La détermination du poids atomique fait admettre I’incorporation de plomb
commun, provenant de galénes voisines. Admettant # = 0,03 pour la part
du plomb d’urane, on attribuerait a cette pechblende un age d’environ
200 x 10® ans. Des minerais encore plus récents seraient la carnotite du
Colorado avec un rapport Pb/U inférieur a 0,01 et diverses autunites a
teneur de plomb encore plus faible.

50 Uraninite du Dakota Sud (U. S. A.) minerai trés ancien, & plomb
d’urane, se trouvant sous forme de cristaux inclus dans la pegmatite. Le
rapport R = 0,226 conduit a un age de 1.500 x 106 ans (époque archéenne).

6° Série de thorianites de Ceylan, cristaux inclus dans la pegmatite,
contenant plus de 7h que de U, les oxydes ThO? et UO?* se remplacant
comme des groupes isomorphes.

U, Tho, Pbo, R
10 430 70 4 50 1,8235 0,06 a 0,08

Age 450 a 600 x 10°¢ ans.

70 Série de minéraux de Norvege (Brévig), dont quelques thorites et, en
outre, des minéraux contenant peu de U et de Th (zircone, pyrochlore,
biotite, etc.). Epoque d’origine présumée, devon moyen. Le rapport R =
0,04 a 0,05 observé chez ceux de ces minéraux qui paraissent inaltérés,
conduit & un age de 300 & 400 X 108 ans. Plusieurs thorites et orangites
de méme provenance, donnent un rapport beaucoup plus petit, ce qui
parait correspondre a une perte de plomb. Il semble que les silicates de
Th contenant peu d’urane soient particuliérement exposés a une altéra-
tion de ce genre.

En ce qui concerne la relation de I’hélium avec les minéraux, on
a étudié aussi bien la tene®r en hélium que la production de ce gaz
dans les matiéres considérées (Strutt). La teneur en hélium est géné-
ralement de ’ordre de grandeur prévu d’apres celles en U, Th et Pb,
mais elle est toujours inférieure a la valeur prévue, le déficit étant
d’autant plus grand que le minerai est plus ancien. Certaines urani-
nites relativement récentes contiennent jusqu’a 70 9, de la teneur
normale, tandis que d’anciens minéraux pourraient n’en contenir
que quelques pour cent. Ainsi la détermination d’age d’apres la
teneur en hélium est une méthode beaucoup plus imparfaite que celle
basée sur la teneur en plomb. Par contre, le dosage d’hélium en petite
proportion offre beaucoup plus de sensibilité que celui du plomb.

Citons, a titre d’exemple, que la teneur d’une samarskite en hélium
a été trouvéeégale 4 1,5 cm?® par gramme de minerai, soit 15 cm? par gramme
d’urane,ce qui correspondrait a un age d’environ 100 x 10¢ ans, d’ordre
de grandeur acceptable. La thorianite contient environ 10 cm?® d’hélium
par gramme, ce qui est a peu preés la moitié de la teneur calculée d’apres
les proportions de U, Th et Pb et I’age qui en résulte.
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Les minéraux non radioactifs contiennent trés peu d’hélium. Par
exemple, dans le quartz on en trouve seulement 2 X 10-¢ ¢m3 par
gramie.

La production d’hélium dans les solutions de minéraux radioactifs
s’est montrée conforme aux prévisions théoriques. Les minéraux étaient
utilisés en quantités d’environ 100 g., et la solution purgée de gaz
était laissée en récipient clos pendant quelques mois ; I’hélium produit
était ensuite extrait, purifié, et on mesurait sous pression réduite son
volume qui est de Pordre d’un centiéme de mm? pour 100 g. d’urane
et pour un an d’accumulation.

Par élévation de température a 1.000°, la monazite et la thoria-
nite peuvent étre complétement privées de I’hélium qu’elles contien-
nent.

Signalons enfin un essai de détermination de 1’dge des minéraux
d’apres l'intensité des halos pléochroiquss (§ 103) qu’on y rencontre,
par compasaison avec les halos obtenus artificiellement a ’aide de
quantités connues de matieres radioactives. Cette méthode est rendue
incertaine par suite de la possibilité de renversement de 1’effet colo-
rant.

L’évaluation des durées d’époques géologiques par les méthodes
ci-dessus décrites a une grande importance puisqu’elle permet de
contrdler les résaltats jusqu’ici obtenus par les méthodes basées sur
la formation des dépdts sédimentaires ou sur le contenu salin des
mers. Les ages obtenus & ’aide des minéraux sont du méme ordre
de grandeur que ceux précédemment envisagés, tout en étant en
général plus élevés.

§ 142. Les plombs isotopes.

Les éléments du type plomb (N = 82) ont été I’objet de nombreux
travaux et ont joué un role.important dans I’évolution de la notion
d’isotopie. On trouve dans ce groupe (§ 120) des radioéléments a vie
courte : les corps B, un radioélément a vie assez longue, le radium D
(période environ 22 ans) et plusieurs éléments stables (Ra(G, AcD,
ThDj) résultant de la transformation des radioéléments.

Le plomb extrait de minéraux radioactifs possede toujours une
certaine activité attribuable av radium D qui y est contenu, ainsi
qu'a ses dérivés RaE et RaF (polonium). La présence de RaD n’in-
fluence pas le poids atomique, la proportion étant trop faible. Les
quantités de RaD, RaE et RaF contenues dans un plomb sont pro-
portionnelles & la teneur en uréne, mais la concentration de RaD
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dans le plomb total dépend de I’dge du minerai et de 'introduction
accidentelle de plomb commun, dont la composition est indépendante
de la provenance.

Les plombs qui différent par le poids atomique A ont cependant le
meéme volume atomique, quotient de A par la densité D. Celle-ci s été
déterminée par la méthode du flacon, sur des échantillons purs, soi-
gneusement martelés, de plomb de clévéite (A = 206,08), de plomb
de thorite (A = 207,77) et de plomb commun (A4 = 207,20).
Le rapport A/D a été trouvé constant a la précision de 2 pour
10.000.

L’indice de réfraction mesuré avec une grande précision sur des
cristaux d’azotate de plomb est trés exactement le méme pour les
différentes variétés de plomb. Sa valeur est n = 1,7815 a 20°. La
solubilité moléculaire de ’azotate de plomb a également une valeur
constante, soit 1,7992 mol. g. dans 1.000 g. d’eau a 25°; par consé-
quent, la solubilité évaluée en grammes de sel par 1.000 g. d’eau est
proportionnelle au poids moléculaire. La densité d’une solution saturée
étant susceptible d’étre mesurée avec précision, on a pu déduire de 1a
une méthode de comparaison des poids atomiques, qu1 a été appliquée
au plomb, et aussi au chlore.

La température de fusion du plomb et celle du chlorure de plomb
sont indépendantes du poids atomique. Un couple formé par deux
fils de plomb de A différent, ne manifeste aucune force électromotrice
thermoélectrique. La conductibilité électrique de ces fils est la méme
et la supraconductibilité s’établit & 1a méme température.

Ce comportement des plombs isotopes joint a la similitude com-
pléte des propriétés chimiques et électrochimiques, prouve que les
atomes ou molécules isotopes peuvent se remplacer indifféremment
dans un grand nombre de circonstances.

Les essais de séparation de plombs isotopes ont été extrémement
nombreux. Une tentative particulierement démonstrative a consisté
4 soumettre un kilogramme de nitrate de plomb (4 = 206,41) & un
fractionnement comportant mille cristallisations (Richards et Hall) ;
dans les fractions extrémes on a trouvé la méme valeur de A4 et la
méme concentration en RaD.

Les spectres optiques des radioéléments isotopes ont aussi une
similitude trés parfaite. Par exemple, on n’a pu observer aucune
différence entre le spectre du thorium et celui d’un mélange de tho-
rium et ionium a 30 Y, d’ionium. Ce point a été soumis a un controdle
précis a ’aide d’une méthode interférentielle appliquée au spectre de
plombs de divers poids atomiques. Cette analyse a mis en évidence
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de petits écarts entre les longueurs d’onde de raies correspon-
dantes. Par exemple, pour la raie == 4058 A° on trouve (Merton) :

N— A = 0,005 A° A : plomb ordinaire
A — NV = 0,0022 Ao A" : plomb d’uranium
2’: plomb de thorium

Des différences du méme ordre sont observées pour d’autres raies
du spectre optique. Dans les spectres de haute fréquence (séries L
et M) on n’a trouvé jusqu’ici aucune différence. Au point de vue
théorique, on peut s’attendre & une légére influence d’une variation
de masse du noyau sur la fréquence des radiations émises par les
électrons qui occupent les différents niveaux de ’atome.

§ 143. Proportion des radioéléments dans les minéraux.

La théorie des transformations radioactives permet de prévoir
pour chaque dérivé la quantité ¢ qui est en équilibre avec la quan-
tité ¢ de la substance mére. Dans un minerai qui est resté inaltéré
pendant un temps suffisant, cet état d’équilibre est réalisé ; un million
d’années suffit pour cela dans le cas des dérivés d’urane, et 100 ans
seulement dans le cas de ceux du thorium.

Dans une ligne de filiation unique, on peut calculer ¢ par la rela-
tion ¢/g = A'A\JAX, ot A et A sont respectivement le poids atomique
et la constante radioactive de la substance meére, A" et A" étant les
quantités correspondantes pour le dérivé. S’il se produit une bifur-
cation & un certain terme, la constante A doit étre multipliée par
le « rapport de bifurcation » qui est la fraction d’atomes subissant
la transformation suivant la branche considérée. On peut remplacer
le rapport des constantes A par le rapport inverse des périodes T,
selon la relation ¢'/g = A'T'/AT. Dans le tablean ci-apres, on a indi-
qué les valeurs de ¢’ par rapport a I’uranium, le radium, le thorium,
et le mésothorium. On a admis 0,04 pour le rapport de bifurcation
entre les séries de Iactinium et du radium, 4,4 X 10? ans pour la
période de UJ et 1,8 « 100 ans pour celle du thorium.

Ce tableau montre que méme dans les minéraux les plus riches,
constitués en majeure partie par I'uranium ou le thorium, tous les
radioéléments dérivés de ces deux corps se trouvent dans un état
de dilution extréme :

RADIOACTIVITE 31
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Famiire pe L’URANIUM-RADIUM-ACTINIUM
‘Rapport des quantités a U’équilibre (en poids).

Substance T (sec.) PourRa—=1 Pour Ul =1
Ul 1,39 x 107 1,00
UxX, IR EA0/8 1,5 X 10-12
99,65 9, Ux, 6,84 X 10! 5 X 10716
0,35 % Uz 2,6 X 10% OISR NORLE
Ull 9,6 x 1012 (Bp?l 54t
96 9 Io 2,61 X 1012 5,27 X 40 1,8 X 10~8
Ra 5,02 x 1010 1,00 3,4 X 10-7
Rn 3,30 X 10° (AT S
RaA ISR 3IDAH0)2 & P4 52 Tipt
RaB 1,61 x 103 3,04 x 10-8
RaC 1,18 x 10° 2,23 X 10-8
99,96 9% RaC’ env. 10-6 |env. 2 X 10-19
0,04 % RaC" 7,92 x 101 6 Xadloz2s
RaD 6,94 x 1(8 AR ES I (==
RaE 4,26 X 105 Tt~ 3% AR
Po = RaF 1,21 x 107 2,24 % 10
4% AcU Jle] 5 A0 3,855¢ 10=2
CEY 8,9 x 104 2,6 x 10-14
C Pa 1,01 x 1012 BEIWSCH (=1
Ac 31 x 108 2RO (=4
RAc 1,63 x 106 18 3 <a 408,
AcX 9,7 X 105 IR0
An 3,92 SRS
AcA ) SE4(058 1,5 X 10-16
AcB 25116 ()3 AR 6> 11038
AcC IS 02 9,6 x 10-11
0,32 % AcCr env. 10-% lenv. 3  x 10-18
99,68 9% AcC" 2,86 x 102 2,1 X 1¢-10
Famirre nu THORIUM
Rapports des quantités a U’équilibre (en poids).
Substance T (sec.) Pour Th =1 Pour MTh1 =1
Th BRGNS (1 1,00 IR SO
MThi DRI EI08 3,68 x 10-1° 1,00
MTh2 2,21 x 104 R8I M014 (N 15 05 ke 11052
RTkh 6,0 x 107 1,05 X 10-19| 2,86 x 10-1
ThX 3,14 x 105 AT 8 KR S AT s IS
Tn 9,45 X 1101 9,23 x 10-17| 2,50 x 1077
ThA 1,40 x 10-1 2325 > =L A REN63 IR OSLY
ThB 31821 0t 6,23 x 10-14| 1,69 x 10-4
ThC 363> @163 5,92 X 10-15 1,61 x 1073
65 % ThC! = 10-6| < X 10-24|<< 3 X 16-16
35 9% ThC" 1,86 X 10° 1,04 X 10-18] 2,83 x 107




CHAPITRE XXVIII

LA RADIOCACTIVITE DANS LA NATURE

§ 144. Dissémination des poussiéres radioactives
et radioactivité des laboratoires.

Par la séparation de radioéléments d’une grande puissance tels que
le radium, on réalise une concentration d’activité dans des traces
de matiéres qui, déposées sur les objets environnants, les rendent
radioactifs. Lorsqu’on manipule des substances fortement radio-
actives, les objets employés pour les expériences, particulierement
ceux qui servent dans le laboratoire de chimie, ne tardent pas & étre
actifs. Il en est de méme pour les parois et le mobilier. L’air du labora-
toire acquiert une conductibilité anormale, I’isolement des appareils
devient insuffisant. L’opérateur lui-méme transporte de I’activité
sur sa personne et sur ses vétements, ainsi qu’on peut le constater
par la décharge d’un électroscope dont il s’approche.

Il y a donc lieu de prendre des précautions particulieres pour éviter
autant que possible la dissémination des poussiéres actives, et 1a contamina-
tion du laboratoire. Les objets employés en chimie ne doivent jamais étre
emportés dans la salle d’études physiques, et il faut éviter de laisser séjour-
ner inutilement dans cette salle les substances actives, quand elles ne sont
pas enfermées en tube scellé. Il faut éviter le dégagement d’émanations
radioactives dans ces'mémes salles, parce que ces émanations rendent I’air
conducteur par elles-mémes et par le dépot actif qu’elles forment sur les

arois de la piece et sur les objets qui y sont contenus. L’émanation qui est
e plus & craindre est celle du radium, parce qu’elle laisse un dépot actif
a évolution tres lente, dont la destruction demanderait un temps de 1’ordre
de 100 ans. Quand il y a eu un dégagement d’émanation du radium dans
une salle de mesures, il faut réaliser aussitdt une aération énergique.

Il est extrémement utile qu’un laboratoire de radioactivité se compose
de deux ou trois parties indépendantes. On peut alors localiser les opéra-
tions sur les substances trés actives, et réserver des emplacements pour les
opérations sur les substances faiblement actives et pour la mesure d’acti-
vités faibles. Lia séparation doit étre rigoureuse, et I'on doit prendre de
grandes précautions pour éviter le transport de poussieres actives et des
émanations dans les emplacements qu’on veut protéger.

Malgré toutes les précautions, I’air des salles de physique d’un labora-
toire de radioactivité, ou méme d’'un béatiment dans lequel il existe un
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laboratoire de radioactivité, est toujours beaucoup plus conducteur que
Pair normal.

On a donc de toute facon avantage & diminuer I’effet nuisible de la con-
ductibilité de l'air des salles de mesures. Dans les travaux d’électricité
statique, on a fréquemment 1’habitude d’établir la communication entre
les divers appareils par des fils métalliques isolés, protégés par des cy-
lindres métalliques en relation avec le sol, qui préservent les fils contre
toute influence électrique extérieure. Dans les études sur les corps radio-
actifs, cette disposition est insuffisante ; I'air étant conducteur, la force
électromotrice de contact inévitable entre le fil et le cylindre tend & pro-
duire un courant a travers l’air et a faire dévier ’électrometre. Il est pré-
férable de mettre tous les fils de communication & 1’abri de I’air en les pla-
cant, par exemple, au milieu de cylindre remplis de paraffine ou d’une
matiere isolante ou encore en faisant le vide dans le cylindre rendu étanche.
Il y a aussi avantage a faire usage dans ces études, d’électrometres rigou-
reusement clos ou on a fait le vide. Enfin ’emploi de méthodes de zéro
pour les mesures est particulierement avantageux.

Les expériences qui ont pour but la recherche de faibles activités
dans les matiéres naturelles ordinaires, ne peuvent pas, en général,
étre exécutées dans les laboratoires qui ont contenu ou contiennent
des matiéres radioactives concentrées.

§ 145. Rayonnement du potassium et’du rubidium.

Le probléme d’une radioactivité générale de la matiére a fait 1’ob-
jet de nombreuses recherches. On a obtenu un résultat certain pour
deux métaux alcalins, K et Rb, auxquels il convient d’attribuer
une faible radioactivité, signalée tout d’abord par Campbell et
Wood.

Ces .substances émettent spontanément un rayonnement 8 mis
en évidence par son pouvoir ionisant et son effet photographique.
L’activité de sels de diverses provenances est comparable ; elle est
environ 1.000 fois plus petite que celle de I'uranium. L’activité est
proportionnelle a la teneur en métal K ou Rb ; quand on tient compte
de I’absorption, on peut donc la considérer comme une propriété
atomique de ces métaux. On ne réussit pas a la concentrer par le
fractionnement d’un sel de potassium. Cependant, en employant la
méthode de distillation fractionnée, Hevesy a obtenu un résidu dont
Pactivité était augmentée de 4 9, par rapport & 'activité normale
et en a conclu que c’est 'isotope de masse atomique 41 qui est radio-
actif et non l'isotope de masse 40.

Pour étudier les sels de K et de Rb, il faut, en général, employer
des quantités de matieres relativement grandes, sous surface étendue,
par exemple, 100 g. répartis sur 1.000 cm?; le courant d’ionisation
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mesuré est alors de ’ordre de 10-13 amp. Avec des appareils de mesure
trés sensibles, tels que les compteurs de rayons B, on peut réduire
a 20 mg. la quantité de matiére utilisée. Malgré la faible intensité
du rayonnement,on a pu établir qu’il est dévié comme les rayons B
dans un champ magnétique (Henriot).

Les rayons B du potassium sont comparables en pouvoir péné-
trant & ceux du radium E et les rayons B du rubidium a ceux du
radium. Les coefficients d’absorption p dans I’aluminium varient
suivant les, auteurs avec une valeur de 30 a 40 cm-! pour K et de
300 a 500 cm-! pour Rb. Les vitesses moyennes respectives peuvent
étre évaluées a 0,85 et 0,60 (en fraction de la vitesse de lumiére).

Le potassium parait émettre aussi un faible rayonnement y com-
parable en pouvoir pénétrant a celui de RaC.

La numération de rayons B de couches minces conduit & comparer
le nombre de rayons B émis par un poids donné de K ou Rb a celul
des rayons B émis par UX en équilibre avec le méme poids d’urane.
On trouve les rapports K : Rb: U =1 : 16 : 1.000. Tenant compte
que le rayonnement B de UX se compose de deux groupes apparte-
nant aux éléments successifs UX, et UX,, on déduit de ces résultats
les périodes de K et de Rb qui sont respectivement 1,5 X 101% ans
et'4 x 101 ans. Sil’émission de rayons g de K est attribuable 4 #*K
seulement, la période serait 7,5 X 10! ans. Si, comme il est probable,
les rayons B sont d’origine nucléaire, les produits de transformation
seraient Ca pour le potassium et Sr pour le rubidium. Cette présomp-
tion n’a pas encore été vérifiée.

Parmi les autres métaux alcalins, aucun ne donne de rayonnement
appréciable, a la précision de 1/300 de celui du potassium.

La méme vérification a été faite pour divers éléments de Na & Hg (Guy).
Cependant, certains auteurs pensent avoir observé I’émission de rayons o
de petit parcours chez plusieurs métaux communs (Hoffmann). De nou-
velles expériences sont nécessaires pour acquérir une conviction a ce
sujet.

Le rayonnement de K et de Rb est le premier fait expérimental
qui montre qu’en dehors de la régionoccupée par U, Th et leurs dérivés,
on trouve dans la classification périodique des éléments radioactifs,
avec des poids atomiques dont un assez petit, ’autre moyen. Il ne
parait exister aucun lien entre ces métaux alcalins actifs et les radio-
éléments lourds. Le rayonnement du potassium, quoique faible,
apporte une contribution appréciable au dégagement de chaleur
d’origine radioactive qui se produit dans les roches superficielles de la
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terre. parce que le potassium se trouve dans ces roches en quantités
importantes.

§ 146. Radioactivité du samarium.

Le samarium (IV = 62) est faiblement radioactif, avec émission
de rayons « de parcours 1,2 cm. environ (Hevesy et Pahl). L’activité
est environ 1/270 de celle de I'uranium. Le nombre de rayons émis
est de 75 par gramme de samarium et par seconde.

Ces rayons a ont été observés au moyen d’un compteur a fil et par
la méthode d’ionisation ; on a observé aussi leurs trajectoires dans
I’appareil a détente de Wilson (Maurice Curie et F. Joliot).

Si on suppose que l'activité du samarium n’est pas due & un isotope
présent en faible proportion, ce nombre de particules émises corres-
pond & une période de 1,2 X 10'% ans. D’autre part, la formule théo-
rique de Gamow powr la relation entre la période et le parcours des
rayons a prévoit une période de cet ordre pour un corps de nombre
atomique 12 émettant des rayons « de parcours 1,2 cm. Il est done
probable que c’est l’isotope principal du samarium qui est radio-
actif.

§ 147. Les radioéléments dans les terrains et les roches.

La présence de radioéléments dans la terre n’est pas limitée aux
minéraux d’urane et de thorium proprement dits. Grace a I’extréme
sensibilité des méthodes de mesures, on a pu établir que tous les
terrains et roches accessibles contiennent des traces, généralement
minimes, de matiéres radioactives. Les premiers travaux a ce sujet
sont dus a Elster et Geitel qui ont constaté que divers échantillons
de terrains produisaient dans une chambre d’ionisation un accroisse-
ment de la conductibilité de I’air différent suivant la substance em-
ployée, plus marquée pour les argiles. Un limon des sources de 1'Italie
du Nord (Gango) s’étant montré encore notablement plus actif, on a pu,
par un traitement chimique, en extraire une petite quantité de radium,
identifié par le dégagement de radon. La présence des émanations et de
leurs dépdts actifs dans ’atmosphére, constatée a la méme époque,
laissait prévoir.la présence dans le sol des éléments producteurs de
gaz radioactifs et des éléments primaires qui leur donnent naissance.
On a donc été conduit a entreprendre le dosage des matiéres radio-
actives contenues dans les terrains et les roches (Strutt, Joly, Holmes)
ete.). Les mesures ont porté sur la détermination des teneurs en radium
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et en thorium. La teneur en uranium a été déduite de celle de radium,
en admettant pour le rapport U/Ra la valeur constante 3 x 10¢.
On utilise pour les analyses 50 4 100 g. de matiére.

Pour doser le radium, on peut attaquer la matiére et la mettre en solu-
tion, puis déterminer la quantité de radium qu’elle contient par le dosage
du radon accumulé qu’on dégage par ébullition (§ 49). Une autre méthode
consiste a faire fondre la matiére avec un mélange de carbonates alcalins
ou avec la potasse et de recueillir les gaz dégagés lors de la fusion et conte-
nant le radon que I’on aspire dans une chambre d’ionisation.

Le thorium était également dosé par le dégagement d’émanation. La
matiére dissoute en solution acide est placée dans un récipient muni d’un
réfrigérant ascendant. Un courant d’air qui traverse la solution bouillante ,
desséché a la sortie, entraine le thoron dans une chambre d’ionisation.
On ne recueille celui-¢i qu’aprés avoir purgé de radon la solution. L’effet
obtenu dans la chambre d’ionisation est comparé & celui que produit dans
les mémes conditions une solution contenant une quantité connue de tho-
rium. On peut aussi extraire de la matiére soumise a I’étude les hydrates
de terres rares contenant le thorium et doser ensuite celui-ci par compa-
raison avec un hydrate de teneur connue.

Daus toutes ces expériences, il est nécessaire de contréler les réac-
tifs employés en ce qui concerne leur teneur en Ra ou 7Th. On peut
dire, d’une maniére générale, que la teneur des roches en Ra est de
Pordre de 10-12 g. par gramme de roche, la teneur en U qui s’en
déduit est de I’ordre de 10-® g. par gramme ; la teneur en Tk est de
Pordre 10-®* g. par gramme.

Entre les roches de diverses espéces, on constate des différences.
Les roches éruptives acides sont plus riches en Ra que les roches
éruptives basiques ou les roches sédimentaires. La quantité de Th
parait varier d’'une manieére analogue. Dans le tableau ci-dessous, on a
réuni les valeurs moyennes suivantes :

Ra U Th, K 5i0?
en 2.X102 eng.X10® en g.X10s % %
Roches éruptives acides (gra-
0ites MeneiSs)IN SR igiA iy e 3,0 8,0 2,0 3,4 74
Roches éruptives basiques ... 1,3 349 0,5 1,3 48
Roches sédimentaires (grés,
schistes, calcaires)............. 1,4 4,2 1,2 — —

On présume que les roches sédimentaires ont abandonné aux
dépots des eaux profondes une partie du radium contenu dans les
roches éruptives dont la désagrégation leur a donné naissance.

I1 existe des régions relativement riches en Ra telles que celles des
tunnels du St-Gothard et du Simplon, tandis que d’autres régions
sont pauvres. On a constaté que les laves du Vésuve contiennent par
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gramme jusqu’a 16 X 102 g. Ra. Les météorites de roches ont une
teneur en Ra comparable a celle des roches terrestres basiques ; les
météorites de fer ont une teneur beaucoup plus faible.

On ne peut pas évaluer la quantité totale de radium contenue
dans la terre, car on ignore la variation de concentration en profon-
deur. D’apres certains géologues, la terre serait formée par un noyau
de fer entouré de couches successives de roches dont la plus riche en
silice située a I’extérieur serait aussi la plus riche en radioéléments.
Ces considérations sont d’une grande importance pour la discussion
du régime thermique de la terre (§ 152). Le potassium pouvant jouer
un role dans le régime, la teneur en K a été indiquée dans le tableau
a coté de celle pour Ra, U et Th.

La formation de minéraux d’urane et de thorium s’explique par
les transformations subies par les roches granitiques sous l’influence
des eaux a température élevée. La masse dissoute ou fondue se re-
froidissant lentement, il a pu se faire une concentration de certains
éléments dans les parties les plus solubles qui, cristallisant a leur
tour, ont formé des minéraux occupant les fissures de la masse de
premieére cristallisation. Les minéraux primaires ont pu ensuite subir
des transformations sur place, donnant naissance & des minéraux

secondaires.
§ 148. Les radioéléments dans les eaux et dans les gaz naturels.

Quand P’air atmosphérique barbote dans 1’eau de source, sa con-
ductibilité se trouve en général augmentée (J. J. Thomson, Hims-
tedt, etc.). L’augmentation provient de ce que le courant de barbo-
tage entraine une petite quantité de radon dissous dans l’eau qui
émerge de la source.

Ce fait a été reconnu général ; il n’indique pas cependant pour I’ean
une ¥neur en radium déterminée. Le plus souvent les eaux de source
contiennent par litre une quantité de radon trés supérieure a celle
qui correspondrait a 1’équilibre avec la quantité de radium dans le
méme volume. On doit, en ce cas, admettre qu’elles se sont chargées
de radon au contact des terrains qu’elles ont traversés avant d’émerger.
L’exces de radon se dégage a I’air libre et se détruit avec le temps ;
la radioactivité de telles eaux va donc en diminuant 4 mesure qu’elles
s’éloignent de la source. Conformément a cette circonstance, ’eau
des ruisseaux, des riviéres et des fleuves est généralement moins active

que ’eau de source.
Outre le radium, les eaux peuvent aussi contenir du thorium ; ces
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matieres radioactives se trouvent alors aussi dans les dépdts des
eaux. Dans les dépots de certaines sources, on trouve du radiotho-
rium (Source de 1’Echaillon).

L’eau fraichement distillée n’est pas active si 'opération a été
faite dans des récipients inactifs.

Certaines sources donnent lieu a un dégagement de gaz plus ou
moins abondant. Les gaz dégagés peuvent contenir du radon avec
une concentration plus grande que I’eau dont ils proviennent, fait lié
a la solubilité assez restreinte du radon. On constate aussi le déga-
gement de’ thoron.

Dans certaines régions, il se produit des dégagements gazeux non
par I'intermédiaire des eaux, mais au travers de roches ou terrains
poreux. Dans ces gaz naturels, on rencontre fréquemment une forte
proportion de CO?; on y trouve, en outre, I’azote, les gaz rares :
argon, hélium, néon, et aussi le radon (Moureu, Lepape). Une source
de Bourbon-Lancy dégage environ 10.000 litres d’hélium par an.
Aux Etats-Unis (Texas) il existe des terrains donnant un dégagement
d’hélium suffisant pour qu’on ait pu l’utiliser pour le remplissage
d’aérostats. Il est probable que I’hélium qui s’échappe du sol pro-
vient de substances radioactives situées dans la profondeur, et il
en est de méme du radon. Cependant, la recherche de minéraux
radioactifs a l’aide de cet indice ne parait pas offrir de chances de
succés; le radon peut provenir de régions souterraines éloignées,
étant donnée la durée de sa vie moyenne, et il en est a plus forte rai-
son de méme pour ’hélium qui est stable. Le débit d’hélium parait
sans relation avec ’activité de la source.

La mesure de I’activité des eaux comprend le dosage du radium et du
thorium ainsi que celui du radon. L’eau ayant été puisée au griffon de la
source ou a I’orifice d’émergence, il convient de fermer aussitot le récipient
d’une maniére étanche et de noter le temps de la prise. Aussitdt que pos-
sible apres celle-ci, on transporte I’eau dans ’appareil de mesures a I’aide
d’un dispositif qui réduit au minimum toute perte de radon ; on extrait
celui-ci par la méthode d’ébullition et on en mesure la quantité. On laisse
ensuite I’eau en récipient clos pendant un temps convenable, et on pro-
cede & une nouvelle extraction de radon quidéterminela quantité de radium,
généralement minime, contenue dans ’eau utilisée. On peut aussi doser
le radium dans le résidu d’évaporation d’une quantité d’eau connue : dans
le méme résidu, on dose le thorium.

Pour les gaz naturel:, le seul radioélément & doser est le radon, le thoron
ne pouvant étre recueilli que dans des conditions trés particuliéres, en
raison de la briéveté de sa vie; ainsi, on trouve du thoron dans les gaz
aspirés dans la terre & ’aide d’appareils placés au ras du sol. Pour doser
le radon, on recueille le gaz a son point d’émergence dans un récipient
étanche, notant I'instant de la prise; on le transporte aussitot dans la
chambre d’ionisation qui fait partie de I’appareil de mesures.
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La mesure du radon étant faite, il convient de tenir compte de la
décroissance et d’effectuer la correction qui consiste a ramener la
mesure & ce qu’elle aurait été a I'instant de la prise. Il est habituel
d’exprimer la quantité de radon en millimicrocuries (10-? curie,
notation abrégée mme.) par litre & I’émergence pour I’eau comme
pour le gaz. On utilise aussi I'unité de concentration « éman » qui
vaut 10-1° curie/litre. Dans ’évaluation de ’activité d’une source, il
convient de tenir compte non seulement de la concentration des
matiéres actives, mais aussi du débit de la source.

Le rapprochement fait entre la radioactivité des sources thermales
et leurs qualités thérapeutiques a eu pour conséquence l’examen
d’un trés grand nombre de sources et de boues thermales dans tous
les pays. Pour beaucoup de sources, I’activité n’est pas supérieure
a celle des eaux potables d’usage courant et des eaux de riviére. On
peut estimer cette valeur normale & 0,1 mme. par litre (1 éman) et la
teneur en radium de telles eaux est de ’ordre de 0,005 x 10-%° g.
par litre.

La teneur de ’eau des océans en radon est environ 0,03 mme/litre
et la teneur en radium, varie de 4 & 14 x 10-'5 g./litre ; done, dans
ce cas aussi, il y a exces de radon sur la quantité produite dans la mer,
cet excés provenant sans doute de ’apport des fleuves.

Parmi les eaux de source, la plus riche en radon, selon les observa-
tions faites jusqu’ici, est celle qui émerge dans la mine d’urane de
St-Joachimsthal (Jachymov), et dont la teneur en radon est 165 mme.
par litre d’eau et 450 mme. par litre de gaz,tandis que lateneur en Re
est 2 X 10-19 g. par litre d’eau. L’excés considérable de radon parait
provenir du massif granitique dans lequel se trouve la mine (Beha-
mek).

La radioactivité des sources ne parait pas étre en relation simple
avec leur température. Cette activité éprouve des fluctuations selon
les jours, les saisons et les conditions météorologiques.

Signalons enfin que les pétroles naturels contiennent du radon qui y
reste absorbé grace a sa solubilité relativement grande.

Dans le tabeau suivant, on a réuni les données relatives & un cer-
tain nombre de sources. Entre la teneur en radon et celle en radium,
on ne remarque aucune relation simple, les facteurs dont dépendent
ces teneurs étant différents dans chaque cas :
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Rnen10-1° curie/litre Raen 10-10

Température — = — gr/litre

{degrés) Eau Gaz
Bagnéres-de-Luchon, S.Lepape France........ 2983 415
Extreys (Hte-Loire) ....... — 340
La Bourboule, S. Chauny.... — 54,8 205 1614
Plombiéres, S. Lambinet ..... — 26,8 141
Sail-les-Bains, S.du Hamel . - 34 115 502
Royat, S. St-Mart ......... - 28,8 145 497
Bagnoles-de-1’Orne, G. Source. — 26 7,35 25, 0,68
Vernet-les-Bains, S. Providence == B0, 157 1159
VAL Do Gach Foc T e S A o Bortugal v ..} 305
Bath, King’sWell ..:........ Angleterre .... 50 17,3 336 1,4
Gastein, S. Elisabeth ........ Autriche ..... 46,7 533
Karlsbad, Sprudel .......... Tchécoslovaquie 72,5 0,4 3 0,5
St.Joachimsthal, S. Thermale . — 270 1640 4500 2,4
— eau du réservoir de Step .. — 18000 14,8
Brambach, Neue Quelle ..... Allemagne .... 7150
Baden Baden, Biittquelle .. ... — 955 500
Ischia, S. romaines ......... TEalies, o et 57 1355
Colorado, S. n° 207 ........ Etats-Unis . ... 14,5 305 2725
Lower Geyser Basin, Firchole

1BV 8 e o TR (A — 85 2,9 3290
Murasugi, Etigo Mineral Spring Iapon ........ 25 160,5
Arima, Irino-Yu............. 53,4 0,8 dlit
NPT e ZIW. 5 T, - - 31 138
330

Fuwa, (Bombay).L........... Inde 67 620

§ 149. Teneur de l’atmosphére en radon et en dépot actif.

Parmi les émanations que dégagent les matiéres radioactives con-
tenues dans le sol et dans les eaux, le radon seul a une vie assez longue
pour diffuser dans ’atmosphére ou l’on constate, méme a grande
distance du sel, sa présence ainsi que celle de son dépdt actif. Le
thoron ne se rencontre qu’a proximité du sol, mais son dépot actif,
entrainé par les mouvements d’air, a une durée suffisante pour s’écar-
ter du sol bien plus que le thoron qui lui donne naissance. L’actinon
ne peut guére pénétrer dans ’atmospheére, mais on y trouve parfois,
en trés faible proportion, son dépot actif.

Pour établir la présence de dépdts actifs dans ’air, on y tend un
long fil métallique isolé, chargé négativement, qui reste exposé de
quelques heures & quelques jours (Elster et Geitel). On le détache
ensuite, on ’enroule sur un cadre, et on constate 4 ’aide d’un appareil
électrométrique, que le fil a acquis une activité, parfois trés notable,
et que celle-ci disparait spontanément avec le temps. Par frottement
ou par ’emploi d’acides, on peut enlever la couche superficielle du fil
et concentrer l'activité dans le petit volume de matiére enlevée ;
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celle-ci est alors suffisamment active pour produire des impressions
photographiques et pour exciter la phosphorescence. L’expérience
donne le méme résultat dans l’air confiné ou a ’air libre ; dans ce
dernier cas, on recueille plus de matiére active, car le volume d’air
utilisé est plus important.

L’analyse des courbes d’évolution de I’activité recueillie sur un fil
montre que celui-ci porte en général un mélange de dépots actifs du
radon et du thoron. Le dépot du radon disparait le premier en quel-
ques heures ; la loi de décroissance devient alors celle qui caractérise
le dépot actif du thoron et par extrapolation vers ’origine du temps
on peut déterminer I’activité initiale due aux matiéres qui le com-
posent. Par différence entre la courbe initiale et la courbe extrapolée
on obtient une courbe de décroissance qui convient au dépot actif
du radon et permet d’en déterminer I’activité initiale.

La proportion relative des dépots actifs du radium et du thorium
dépend des conditions d’expérience. Dans l’atmosphére au-dessus
de la mer, I’activation est principalement du type Ra. Il en est de
méme au-dessus du sol a4 haute altitude. Au voisinage du sol, au con-
traire, ’activation du type Th peut dominer, plus particuliérement
quand o n plonge le fil dans une cavité au travers de laquelle est cons-
tamment aspiré I’air du sol.

Quand il y a condensation de vapeur d’eau dans l’atmospheére, la
pluie et la neige entrainent dans leur chute les particules de dépots
actifs. Le résidu d’évaporation de 50 cm?® d’eau de pluie a une acti-
vité facile a observer qui disparait spontanément avec le temps et
qu’on peut entrainer avec un précipité formé dans la solution. La
matiére radioactive recueillie est le dépot actif du radium. La neige
fraichement tombée donne par évaporation un résidu actif semblable
a celui de ’eau de pluie. Aprés une chute de neige prolongée, la radio-
activité de celle-ci est moindre.

Les déterminations quantitatives de la radioactivité de 1’atmo-
pheére ont surtout pour objet le dosage du radon. On dispose pour cela
d’une méthode directe qui consiste a aspirer un volume d’air connu
au travers d’un serpentin refroidi dans un bain d’air liquide ; le radon
se condense dans le serpentin, et on peut ensuite le faire passer dans
une chambre d’ionisation. La condensation a trés basse température
peut étre remplacée par I’absorption dans le charbon; en ce cas, le
tube & charbon absorbant doit étre chauffé vers 300° pour obtenir
le dégagement du radon qui y est retenu. On a employé comme ab-
sorbants le sulfure de carbone a basse température et les pétroles.
Les mesures donnent des résultats variables dans de larges limites ;
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la teneur moyenne au-dessus des continents, au voisinage du sol, est
de ’ordre de 10-16 curie/cm3 et correspond a environ deux atomes
de radon par cm?2 Au-dessus des océans, loin des rivages, la teneur
est moins élevée et peut descendre & 10-18 curie/cm? ; dans les régions
polaires sous glace et neige, elle tombe presque & zéro. Les expériences
en ballon ont montré une diminution de la concentration aux alti-
tudes croissantes, ainsi qu'on doit s’y attendre si le radon contenu
dans 'atmosphére a sa source dans les terrains superficiels.

On a aussi essayé de doser le radon par une méthode indirecte qui
utilise les expériences d’activation de fils, ci-dessus mentionnées.
L’interprétation de ces expériences offre une précision médiocre
en raison des incertitudes qui s’attachent au comportement des
matiéres radioactives contenues dans l’atmosphere. Le probléme
consiste & mesurer la concentration de I’air en atomes de dépot actif
et d’en déduire la concentration en radon et en thoron. Ceci suppose,
qu’'en absence de champ électrique, la distribution des émanations
et des constituants de dépots actifs est uniforme en volume et sou-
mise aux lois de '’équilibre radioactif, — hypothése valable dans une
certaine mesure pour le radon, tandis que pour le thoron la concen-
tration moyenne décroit rapidement en s’éloignant du sol.

On peut faire une théorie élémentaire de I’activation d’un fil de dia-
metre 2e¢ supposé placé dans I’axe d’un cylindre de diameétre intérieur 26
et chargé négativement par rapport a celui-ci par I’application d’une ten-
sion V (1). On admet que les atomes RaA chargés positivement, et ayant
une mobilité K, se déposent seuls sur le fil; certains d’entre eux se
détruisent avant d’avoir été recueillis. Soit ® le nombre d’atomes de
RaA recueillis par unité de temps sur 'unité de longueur du fil, @,
le nombre d’atomes produits dans le méme temps, a4 I'intérieur du cy-
lindre par unité de longueur. La variation de @/®, avec V ressemble &
I’accroissement du courant d’ionisation en fonction de la méme variable.

" Le rapport ®/®, est voisin de 1 pour une petite distance entre le fil et le

cylindre et une tension élevée ; le dépot actif produit dans le volume dispo-
nible est alors presqu’intégralement recueilli sur le fil ; en augmentant ce
volume ou en réduisant la tension on recueille une fraction qui diminue
et tend vers zéro. Ainsi, on peut obtenir d’'un volume donné de gaz, un effet
limite qui correspond & @,. La mesure de I’activité du fil, due & Ra4 et ses
dérivés, donne alors la concentration N du radon, par comparaison avec
Peffet obtenu dans les mémes conditions avec une quantité deradon connue.

Une théorie plus compléte doit tenir compte de la possibilité pour les
ions de RaA de se recombiner avec les ions négatifs contenus dans les gaz,
ou de se fixer sur des poussiéres avec transformation en gros ions de faible
mobilité. Ces effets interviennent peu quand le volume utilisé est restreint
parce que I'ionisation du gaz est faible ; par contre, il peut toujours y avoir

(1) On trouvera ce calcul dans le Traité de Radioactivité (M™me P. Curie). Paris,
1910.
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un déficit de RaA provenant du fait que tous les atomes produits ne seraient
pas chargés a lorigine.

Quand on fait croitre le rayon b du cylindre, les conditions se rapprochent
de celles qui correspondent a4 un fil tendu & l’air libre ; la concentration
de RaA au voisinage du fil est alors voisine de celle d’équilibre, et les
mouvements d’air contribuent encore a ce résultat. L’effet de la recom-
binaison et des poussiéres prend alors une bien plus grande influence que
dans un volume limité.

Des considérations analogues sont applicables au dépét actif du tho-
rium, mais les erreurs sont en ce cas plus grandes, du fait que le thoron
n’a pas une concentration uniforme dans le volume utilisé.

Au lieu de récolter le dépot actif dans I’air au repos, on peut aspirer un
certain volume d’air au travers d’un condensateur eylindrique (aspirateur
d’Ebert) et augmenter ainsi le volume utilisé tout en conservant une extrac-
tion compléte des ions radioactifs (Gerdien, Kohlrausch).

Pendant I’activation du fil, les corps A4, B et C s’accumulent sur celui-ci,
conformément aux lois de transformations radioactives. Le courant d’ioni-
sation I mesuré aprés un temps ¢ d’activation ou bien un temps donné
apres que celle-ci a été arrétée, est proportionnel, pour chaque corps, a sa
quantité et a son coefficient d’activité dans 1’appareil de mesures utilisé.
Si les coefficients d’activité sont connus, la mesure de I permet de déter-
miner le nombre d’atomes de RaA recueillis. On en déduit la concentration N
d’atomes de radon en équilibre avec la concentration N' de RaA dans Dair
aspiré.

Si le dépdt actif de Tk est présent, il faut ajouter a I des termes supplé-
mentaires. L’analyse de la courbe qui donne / en fonction du temps pen-
dant ou aprés I’activation permet de faire la part du courant attribuable
a chacun des dépdts actifs. La part attribuable a 7/ augmente avec le temps
d’exposition et dépend du dispositif expérimental employé ; elle a dépassé
509, dans certaines expériences faites a ’air libre sur des fils de 10 a 100 m.
de longueur situés & quelques métres du sol.

On peut recueillir brusquement le dépdt actif contenu dans un
volume limité d’air, en y faisant passer la décharge disruptive sous
forme d’aigrette entre une pointe et une plaque (méthode Sella). Ce
procédé est susceptible d’amener sur la plaque non seulement des ions
radioactifs, mais aussi les poussiéres en suspension dans le gaz;
on peut done espérer réaliser ainsi une extraction assez complete.
Cette méthode a donné pour le rapport du dépét actif de Th a celui
de Ra des valeurs inférieures a celles qui résultent d’expériences
d’activation a D’air libre, et probablement plus rapprochées de celles
qui correspondent & 1’équilibre radioactif existant dans I’air au voi-
sinage du sol entre les émanations et leurs dérivés.

Les expériences faites en ballon montrent que la concentration
en dépdt actif décroit rapidement quand I’altitude augmente, plus
particulierement dans le cas de Th. Au-dessus de la mer, la concentra-
tion est beaucoup plus faible qu’au-dessus des continents.
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§ 150. Ionisation de 1’atmosphére. Ionisation en vase clos.

L’air atmosphérique est toujours faiblement ionisé. Au voisinage
du sol et aux altitudes modérées, cette ionisation est attribuable
presque entiérement aux matiéres radioactives répandues dans 1’at-
mosphere, le sol et les eaux. Aux altitudes élevées, on voit apparaitre
une cause ionisante nouvelle, le « rayonnement cosmique ultrapéné-
trant » dont l'effet au niveau de la mer est relativement peu important.

L’étude systématique de I’ionisation de I’atmosphére présente un
grand intérét; les ions interviennent, en effet, dans divers phéno-
meénes météréologiques tels que ’existence d’un champ électrique
a la surface de la terre, la production de nuages par condensation
de vapeur d’eau sur les centres chargés et les phénomeénes des orages.

On mesure la teneur en ions de l’air atmosphérique a 1’aide d’un
aspirateur d’Ebert. C’est un tube dans lequel on fait passer un volume
d’air connu qui abandonne ses ions a 1’électrode axiale (§ 6). Il est
nécessaire de distinguer entre les « petits ions » et les gros ions qui
résultent de la fixation de petits ions sur les poussiéres et les goutte-
lettes (P. Langevin). Le rapport de ces deux espéces d’ions est variable
selon les conditions atmosphériques et la pureté de l’air. Il existe
aussi pour la concentration ionique des périodes de variations jour-
naliéres ou plus prolongées.

Les gros ions et les particules neutres de mémes dimensions servent
probablement de centres de condensation pour les nuages formés
aux altitudes inférieures a 2.000 m. Une masse d’air qui s’éléve aprés
avoir abandonné un tel nuage, ne pourra former de nouvelles gouttes
qu’a une altitude beaucoup plus élevée (10 & 12 km.) quand le refroi-
dissement aura donné lieu & une sursaturation suffisante pour que la
condensation ait lieu sur les petits ions.

La concentration de I’air en petits ions détermine presqu’intégra-
lement sa conductibilité électrique ;la faible mobilité des gros ions
les empéche de prendre une part notable au transport du courant
bien que leur nombre et leur charge puissent étre du méme ordre
que pour les petits ions.

L’ionisation de l’air atmosphérique au ras du sol est beaucoup
plus élevée qu’a une certaine distance. Dans les cavités ou cavernes
on observe parfois des ionisations particulierement élevées ; il en est
de méme pour les gaz aspirés du sol qui sont particuliérement con-
ducteurs. Ces effets sont attribuables a la teneur relativement élevée
de I’air du sol en émanations et dépdts actifs.
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Les causes ionisantes qui agissent dans ’air donnent lieu & une
certaine production d’ions. On désigne par j la production d’une
paire d’ions par seconde et cm?® dans’air de densité normale. Si n est
la concentration ionique observée, supposée la méme pour les ions
des deux signes, les lois de la recombinaison font prévoir la relation
n =)/jla. Cependant, plusieurs auteurs estiment que sur les faibles
concentrations ioniques qui existent, la perte d’ions a moins lieu
par recombinaison entre les ions de signes opposés que par fixation
sur des particules étrangéres. Ceci conduit & modifier la formule qui
donne la vitesse de recombinaison en ajoutant au terme normal «n?
un terme Br qui aurait une importance prépondérante. Alors que la
valeur de « est environ 1,6 X 10-% on trouve pour B des valeurs de
P’ordre de 0,02 sec-%, soit pour I'ion une vie moyenne d’environ 50 sec.
dans I’air normal. Pour une concentration n = 103, an? est négligeable
par rapport a Bn.

De nombreuses mesures, variant dans des limites étendues, con-
duisent & admettre pour I’air normal, & des altitudes peu diffé-
rentes du niveau de la mer, une concentration ionique d’environ
n = 600, a laquelle correspond une production 12 j, selon la for-
mule j = Bn. Cette production est, pour la plus grande partie, expli-
quée par la teneur du sol et de I’atmosphére en matiéres radioactives.

A 10-1¢ curies de radon par cm3 correspond une émission d’environ
3,5 X 10-® particules « de Rn, RaA et RaC par seconde ; les nombres d’ions
produits par rayon étant respectivement 155.000, 170.000 et 220.000, on
trouve un total de 2 j qui, augmenté de 10 9%, pour tenir compte des rayons 8
et Y devient 2,2 j. Attribuant la méme efficacité au thoron et a son dépot
actif, on obtient 4,4 j.

Pour évaluer le rayonnement pénétrant provenant du sol, considérons
un élément de volume situé dans l’air pres de la surface au point O et tra-
cons dans le sol deux hémispheéres concentriques centrés sur O avec des
rayons r et r + dr. La matiére comprise entre les hémispheres a une
masse 2nr® pdr, ou p est la densité. Le rayonnement qui en émane produit

au point O par unité de volume un nombre d’ions dn= — e"*" x 2 =r? o pdr,
r

ou A est le nombre d’ions produit par gramme de matiére active a la
distance de 1 cm., dans ['unité de volume; p est la quantité de matiére
radioactive en grammes par gramme de terrain et p est le coefficient d’ab-
sorption du rayonnement dans lesol. Intégrant depuis 7 = O jusqu’ar=oo,
on trouve n = 2xKpp/w. Des expériences faites avec le radium comme
source de rayons, ont donné pour les rayons y de cette substance
K = 3,9 x 10°. Prenant ¢ = 0,1, on trouve que dans un sol de densité
p = 2 la teneur en radium p = 2 X 10-!2 correspond a la formation d’une
paire d’ions par sec. et cm? a la surface du sol, soit 1 j. Si pour le thorium
p = 10-5, ’action ionisante de son rayonnement y est du méme ordre,
ainsi qu’il résulte des mesures de comparaison directes. On aurait done,
venant de ces deux causes, environ 2 j, en général, cette valeur pouvant
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étre doublée, quand on se trouve au-dessus de terrains relativement actifs.
Le résultat obtenu n’est pas applicable contre la surface du sol, ou la
production d’ions est beaucoup plus intenses (100 j et davantage), parce
qu’il peut y avoir influence directe des rayons « et g de matiéres contenues
dans le sol et s’en dégageant ; ces effets perturbateurs ne sont plus sen-
sibles 4 une distance de l'ordre du meétre. Cependant, ’évaluation des
causes ionisantes ne peut donner qu’un ordre de grandeur, en raison des
fluctuations observées dans la concentration des radioéléments dans le
sol et dans ’atmosphére. En résumé, la radioactivité du sol et de ’atmos-
pheére expliquent la production de 6,5 & 10 j. En admettant que la radia-
tion cosmique fournit 1,5 j au niveau de la mer (§ 151), on obtient un total
de 8 4 11 j, du méme ordre que le nombre 12 j prévu d’aprés la teneur
en petits ions, sans que la différence puisse étre discutée utilement, en
raison de l'incertitude qui subsiste sur les données individuelles.

Au lieu d’étudier les causes ionisantes qui agissent dans I’atmos-
phere par leur effet sur I’air libre, on peut employer la méthode de
P’ionisation en vase clos qui consiste & mesurer le courant de satura-
tion I produit dans une chambre d’ionisation étanche. La mesure de /
donne directement le nombre d’ions produits dans la chambre par unité
de temps, sans faire intervenir le coefficient de recombinaison. L’ob-
servation d’une masse d’air limitée permet d’atteindre une précision
plus grande et d’employer des appareils plus délicats. En revanche,
il est nécessaire de prendre en considération I’effet des parois.

On peut énumeérer ainsi qu’il suit les causes de l’ionisation en vase
clos : ‘

10 Rayons pénétrants qui entrent dans la chambre au travers
des parois et qui sont émis, soit par les substances radioactives pré-
sentes dans le sol, soit par les particules de dépdts actifs suspendus
dans ’atmosphére ou se trouvant sur la face extérieure des parois
(rayonnement extérieur). Rayons secondaires émis par les parois de
la chambre sous l’action des rayons pénétrants primaires venant de
I’extérieur. {

20 Rayons émis par les émanations radioactives contenues dans
la chambre et les dépdts actifs qui en proviennent. Rayons secon-
daires qui accompagnent ces rayons primaires.

39 Rayons provenant de la paroi elle-méme si celle-ci est radio-
active et rayons secondaires accompagnant ces rayons primaires.

40 Radiations cosmiques. Il importe de distinguer les modes d’ac-
tion qui permettent de séparer ces effets complexes.

On agit sur le rayonnement pénétrant venant de l'extérieur en
entourant la chambre d’écrans absorbants protecteurs. La matiére
de ces écrans doit étre aussi exempte que possible d’impuretés radio-
actives.

RADIOACTIVITE 32
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On peut éviter 'introduction des émanations radioactives dans la
chambre en remplissant celle-ci d’air soigneusement privé de ces gaz
par les procédés qui servent pour leur dosage (§ 149). En ce cas, leur
présence ultérieure ne pourrait provenir que d’impuretés radioactives
contenues dans les parois.

Les parois interviennent, d’une part, en raison des traces de ma-
tiéres radioactives qu’elles contiennent, effet qui doit étre éliminé
par le choix des matériaux employés. D’autre part, indépendamment
de toute contamination radioactive, les parois interviennent dans
P’ionisation totale et dans sa distribution, parce que en recevant les
rayons primaires, elles émettent des rayons secondaires. L’effet le
plus important consiste dans I’absorption de I’énergie des rayons vy
avec émission de photoélectrons et d’électrons de choc dont 1’action
ionisante s’ajoute a celle des électrons libérés directement dans I’air
qui remplit la chambre. Ainsi, on doit distinguer dans l'ionisation
Veffet gaz et Ueffet paroi (§ 96). L’importance de ce dernier dépend
des dimensions de la chambre, de la nature de la paroi ainsi que de la
pression du gaz et de sa nature.

Quand une chambre dont les parois ont été soigneusement nettoyées
a été remplie d’air purifié,on y observe une augmentation réguliére et
lente de I’ionisation, généralement attribuable 4 un dégagement d’éma-
nation par les parois, et aussi des variations irréguliéres qui pro-
viennent de perturbations dans le rayonnement pénétrant ayant sa
source a ’extérieur. Il est nécessaire de tenir compte de ces varia-
tions pour rendre les observations comparables.

L’ionisation / en vase clos augmente avec la pression du gaz contenu
dans la chambre. On peut la représenter par la superposition de deux
termes dont ’un, proportionnel a la pression, est attribuable aux
rayons pénétrants, tandis que I’autre, qui tend vers une valeur limite,
est attribuable aux rayons plus absorbables provenant des parois ;
I'importance relative des deux termes dépend des conditions de I’ex-
périence. Pour des pressions élevées (> 50 atm.), certains auteurs
ont observé dans les gaz purs une ionisation qui n’augmentait plus
avec la pression. L’effet secondaire des parois est d’autant plus im-
portant que le nombre atomique IV de la matiére qui les forme est
plus élevé ; on atténue cet effet en employant des parois constituées
en matiere de faible poids atomique.

De I’ensemble des observations, il résulte que I’ionisation en vase
clos au niveau de la mer a une valeur moyenne d’environ 10 j, quand
Peffet paroi est éliminé autant que possible. Ce résultat est en accord
avec ceux déduits des mesures de la concentration des ions dans I’at-



LA RADIOACTIVITE DANS LA NATURE 499

mosphére. Des valeurs notablement plus élevées que la moyenne
ont été observées au-dessus de terrains granitiques ou de mines de
potassium. Au-dessus des océans ’ionisation tombe a 4 ], et des valeurs
plus faibles encore ont été obtenues dans des mines de sel gemme,
ainsi qu’au-dessus de grands lacs ou de grandes étendues de neige ou
de glace.

Un point d’intérét particulier est la variation de I’ionisation en
vase clos avec I’altitude, déduite d’expériences faites en ballon ou au
sommet de montagnes. Jusque vers 2.000 m., 'ionisation ne varie pas
notablement (Goekel). De 2.000 m. & 5.000 m., elle éprouve une
augmentation appréciable (Hess). Ces observations ont conduit Hess
a4 admettre I’existence d’une radiation venant d’en haut, d’origine
probablement extra-terrestre et de pouvoir pénétrant supérieur a
celui de tous les rayonnements connus. Cette hypothése a été con-
firmée par des mesures de coefficients d’absorption de ce nouveau
rayonnement fréquemment désigné comme « radiation cosmique ».

Indépendamment de cette cause, les anomalies observées dans la
propagation des ondes hertziennes (T. S. F.) conduisent & admettre
I’existence d’une ionisation intense dans I’atmospheére vers I’altitude
de 50 km., ou l'air est fortement raréfié. Cette région d’air est pro-
bablement rendue conductrice par les rayons ultraviolets provenant
du soleil et absorbés dans les couches supérieures de I’atmosphere.

§ 151. Radiation cosmique.

Mesures d’ionisation. Pouvoir pénétrant du rayonnement. — On a vu
que c’est par des mesures d’ionisation qu’on a pu établir ’existence
du rayonnement cosmique. Cette méme méthode a montré que le
nouveau rayonnement est beaucoup plus pénétrant que les rayons y
les plus pénétrants des corps radioactifs.

L’ionisation produite au niveau de la mer par le rayonnement
cosmique n’est que 10 9%, environ de celle qui est attribuable aux
radioéléments. Pour faciliter les mesures, on élimine autant que pos-
sible, I’effet de ces derniers et on emploie des chambres d’ionisation
contenant un gaz sous pression (10 4 50 atm.). La mesure est ramenée &
ce qu’elle aurait été dans ’air de densité normale (unité j, voir p. 498).
L’eau de certains grands lacs étant trés peu active constitue un
milieu favorable et a permis d’exécuter ces mesures jusqu’a des pro-
fondeurs dépassant 200 m., la chambre située dans I’eau étant munie
d’un dispositif automathue pour I’enregistrement du courant{: Reg’eﬁ’ ,q
ner, lac de Constance). Des mesures analogues ont été faites d&ns des ™ /b
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lacs de haute montagne, a la surface desquels l'ionisation due aux
rayons cosmiques est plus importante qu’aux faibles altitudes (Mil-
likan et Cameron). Le coefficient]d’absorption dans I’eau ainsi déter-
mine est @ = 0,002 & 0,004 cm-*; on a signalé aussi I’existence d’un
groupe encore plus pénétrant u = 0002 cm-*. Dans la figure 169, on a
représenté la production d’ions en unités j, en fonction de I’épais-
seur d’eau traversée,’atmosphére située au-
dessus du niveau étant comptée en metres
d’eau équivalents.

Enremplacant la chambre d’ionisation par
un compteur, on peut déceler ’effet de rayons
cosmiques au travers d’un métre de plomb.

En assimilant le rayonnement cosmique &
des rayons y ultrapénétrants, on a cherché
& déduire la longueur d’onde des expériences
d’absorption. On est conduit ainsi & des éner-
gies quantiques de I’ordre de 108 eV et davan-
tage. Cependant I’application des formules
d’absorption n’est plus, en ce cas, justifiée,
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Fic. 169. — Absorption du rayonnement Sy L:iug.me.ntatlon
cosmique dans I’eau. de l'ionisation avec

laltitude a été étu-
diée a l’aide d’ascensions en ballon et de ballons enregistreurs. Le
premier procédé a permis & des observateurs munis d’appareils de
mesures de pénétrer dans la stratosphére jusqu’a une altitude de
17 km. (pression 7 cm. de Hg) (Piccard et Cosyns). Un ballon enre-
gistreur équipé par Regener, a fourni l’enregistrement du courant
d’ionisation, de la pression et de la température, jusqu’a une altitude
de 28 km. (pression 2 cm. de Hg). En ramenant la production d’ions
mesurée & ce qu’elle serait dans les conditions normales de pression
et de température, on obtient la courbe représentée figure 170. On
voit que cette courbe, aprés une montée rapide, s’infléchit et qu’aux

confins de I’atmospheére, la production tend vers une valeur limite,
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d’environ 275 j, soit 275 paires d’ions par cm3 d’air de densité
normale et par seconde.

Méthode des compteurs électrigues. — Bothe et Kolhorster ont uti-
lisé des compteurs a fil pour I’étude de rayons cosmiques. Cette
méthode offre ’avantage d’une grande sensibilité. De plus, ’emploi
de deux ou trois compteurs (Rossi) convenablement placés dont on
enregistre les coincidences, permet d’éliminer des effets parasites et
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de controler le trajet des rayons ionisants. On trouve que le nombre
de ces derniers est maximum selon la direction verticale et décroit
a partir de cette direction. La décroissance est attribuée a I’augmen-
tation de ’absorption de I’atmosphére avec I’obliquité. Le nombre
d’impulsions regues par un compteur, du fait des rayons qui y pénétrent
de toutes les directions, par cm? de surface et par minute, est envi-
ron 1,5.

Méthode des trajectoires de brouillard. — Les rayons ionisants qui

font partie du rayonnement cosmique peuvent étre photographiés

par la méthode de détente, ’observation ayant lieu, en général, dans
un champ magnétique. Avec une intensité de champ modérée, on
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apercgoit des trajectoires rectilignes qui ressemblent a celles d’élec-
trons trés rapides (Pl. XXVI, fig. 1 et 2). On voit aussi une telle
trajectoire dans la planche XIX figure 3 ; elle se distingue, par le
manque de courbure, des trajectoires d’électrons secondaires de
rayons 7, présentes sur le méme cliché (Skobelzyn, champ 1.800 gauss).
Dans des champs magnétiques plus intenses (p. ex. 18.000 gauss), les
trajectoires sont presque toutes courbées. La mesure de leur rayon
de eourbure permet de déterminer 1’énergie de la particule, si la masse
est connue.

Tant que la masse d’un proton n’est pas trés supérieure a sa masse
de repos, sa vitesse, a produit RH égal, est beaucoup plus petite
que celle d’un électron, et son pouvoir ionisant est beaucoup plus
grand. La densité de I’ionisation le long de la trajectoire permet donc,
en général, une distinction en ce qui concerne la masse de particules
dont les trajectoires ont une incurvation semblable dans un méme
champ magnétique. On trouve ainsi que les trajectoires observéessont
rarement celles de protons, mais généralement celles d’électrons, sauf
que l'incurvation correspond aussi fréquemment & une charge posi-
tive qu’a une charge négative, le sens du parcours sur la trajectoire
étant supposé connu. C’est la ’origine de la découverte de I’électron
positif ou positron (Anderson), dont la masse, encore imparfaitement
connue, ne peut différer beaucoup de celle de I’électron. Les énergies
des électrons et des positrons du rayonnement cosmique sont com-
prises entre 10% et 10° eV, on en signale aussi de supérieures a 101° eV
Pour ces particules de vitesse exceptionnelle, la distinction entre un
électron et un proton s’efface, car ’énergie de repos devient petite
par 1apport a ’énergie cinétique, méme pour le proton (énergie de
repos du proton 9 x 108 eV, celle de I’électron 5,1 x 10° eV). Quand
on place une plaque de plomb de quelques millimétres d’épaisseur
a lintérieur d’une chambre & déteate, les rayons cosmiques ionisants
peuvent parfois traverser cette plaque avec diminution appréciable
de vitesse et du rayon de courbure de la trajectoire. Le sens du par-
cours est, en ce cas, fixé.

Rayons secondaires. Gerbes. — Un caractére particuliérement
frappant des rayons cosmiques ionisants est d’apparaitre par groupes
ou « gerbes » pouvant contenir plus de 20 rayons (Blackett et Occhia-
lini) (planche XXVI, figure 3). Les rayons d’une gerbe ont leur origine
en un point commun ; ils ont donc I’apparence de rayons secondaires
produits par un rayon primaire. Sur certaines trajectoires, on voit
des embranchements qui s’interprétent également par la production
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de rayons secondaires (Skobelzyn). Une plaque de plomb ou d’autre
métal placée & I'intérieur de la chambre & détente donne parfois
lieu a la production d’une gerbe ayant son point de départ dans la
plaque. En additionnant les énergies des rayons d’une gerbe, on
obtient un total de ’ordre de 101° ¢V. Dans unechambre d’ionisation,
on observe de méme de brusques libérations d’ions qui correspondent
a une énergie du méme ordre. Il y a lieu de croire que ces effets cor-
respondent & des transmutations nucléaires déterminées par les
rayons cosmiques.

Nature des rayons cosmiques. Effet de latitude. — Les rayons
cosmiques ont été considérés soit comme un rayonnement y ultra-
pénétrant, soit comme des particules chargées de trés grande vitesse,
pénétrant dans 1’atmosphére terrestre des espaces interplanétaires.
S’il s’agit de particules chargées, celles-ci doivent étre déviées dans
le champ magnétique de la terre, de telle maniere qu’il doit en arri-
ver davantage au voisinage des pdles qu'au voisinage de I’équateur.
Cet « effet de latitude » a été mis effectivement en évidence (Clay,
A. H. Compton et ses collaborateurs, etc.), ’excédent d’ionisation
dii aux rayons cosmiques est environ 15 9, aux latitudes + 500, par
rapport a la latitude 0. Cet excédent croit avec I’altitude. On doit
donc admettre qu’une partie, sinon la totalité des rayons cosmiques,
sont des électrons positifs ou négatifs qui pénétrent dans 1’atmos-
phére venant de ’extérieur. On sait, par ailleurs, que ¢’est & une telle
pénétration d’électrons qu’est attribué le phénomeéne des aurores
boréales.

L’origine de I’énergie mise en jeu dans la production de rayons
cosmiques primaires est encore inconnue. Elle est du méme ordre que
I’énergie interne de noyaux lourds.

§ 152. Belation de la radioactivité
avec les conditions thermiques de la terre et du soleil.

Plusieurs auteurs ont attiré I’attention sur ce fait que les radio-
éléments doivent intervenir dans le régime thermique solaire et
terrestre.

Les conditions de vie & la surface de la terre, dépendent essen-
tiellement de 1’apport d’énergie qu’elle recoit du soleil. Celui-ci a
fait 'objet de nombreuses mesures ; le flux d’énergie regu sous inci-
dence normale par cm? de surface terrestre et par minute (constante
solaire) a une valeur moyenne évaluée a 2 calories, soit 0,035 cal./sec.
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Connaissant la distance de la terre au soleil D = 1,5 X 1013 cm.,
on trouve que I’énergie totale rayonnée par le soleil en une seconde
est 0,035 X 4nD? soit environ 102¢ cal./sec. Prenant pour la masse
du soleil 2 X 1032 g. et pour la production de chaleur de 1 g. d’urane
en équilibre avec ses dérivés 2,5 X 10-8 cal./sec., on trouve, que méme
si le soleil était entierement constitué par 'urane, sa production d’éner-
gie due aux transformations radioactives serait 5 X 102° cal./sec.,
soit la moitié de celle dont il faut rendre compte. Il en est a plus forte
raison ainsi si I’on considére que parmi les matiéres entrant dans la
composition du soleil et de la terre et accessibles a I’expérience, I'urane
ne domine pas.

L’examen du spectre du soleil n’a pas révélé jusqu’ici la présence
de radioéléments ; ceux-ci pourraient cependant se trouver dans la
région centrale dont la lumiére est absorbée dans les couches péri-
phériques. Celles-ci contiennent de I’hélium pouvant provenir de
transformations radioactives.

De toute maniere, I’énergie rayonnée par le soleil ne peut avoir sa
source unique dans les transformations radioactives actuellement
connues qui peuvent seulement en fournir une partie. Les rayons
émis en vertu de ces transformations seraient presque intégralement
absorbés dans ’atmosphére avant d’arriver & la surface de la terre.

On a fréquemment admis que I’énergie du soleil est de 1’énergie
de gravitation, mise en liberté pendant la concentration progressive.
Dans cette hypothése, Lord Kelvin a calculé que la durée du régime
actuel ne dépasse vraisemblablement pas 100 millions d’années.
Une durée bien plus faible encore (12 millions d’années) résulterait
de calculs de Darwin. Ces valeurs sont trés inférieures aux durées
présumées des époques géologiques. Il parait "donc certain qu’il
existe dans le soleil des sources d’énergie qui I’entretiennent & une
température élevée ; ce peuvent étre des phénomeénes de radioacti-
vité, soit connus, soit inconnus, ou des phénoménes de formation
d’atomes a partir des constituants primordiaux, ou encore des effets
de destruction de masse.

En ce qui concerne la terre, le point de vue adopté avant la décou-
verte de la radioactivité était celui d’'une masse primitivement incan-
descente soumise a un refroidissement progressif. Lord Kelvin a for-
mulé & ce sujet une théorie trés compléte. On y admet que le pro-
cessus de refroidissement par rayonnement vers l’extérieur a été
d’abord trés rapide, grace aux courants de convection circulant dans
la masse liquide, et que celle-ci est parvenue en peu de temps a la.
température de solidification des roches superficielles (environ
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4.0000) (1). Avec la formation d’une enveloppe solide commengant
par Pextérieur s’est terminée la phase de refroidissement rapide,
et celui-ci a désormais progressé trés lentement, la faible conducti-
bilité thermique des matériaux de l’écorce empéchant la chaleur
intérieure de se propager vers la surface. Il s’est établi alors un équi-
libre de régime entre I’apport d’énergie venant du soleil et la perte
par rayonnement. Cet échange ayant lieu dans la couche superficielle,
celle-ci a pris une température moyenne stationnaire qui a déter-
miné le climat et a permis I’apparition de la vie sur la terre. Le début
de P’histoire géologique et biologique du globe, compterait ainsi
depuis la date de solidification. Pa1 la suite, la perte de chaleur de la
masse intérieure rapportée a 'unité de temps, serait donnée par la
formule Q = SKG, ou S est la surface terrestre, K le coefficient de
conductibilité thermique des roches superficielles et G le gradient
de température au voisinage de la surface. Pendant cette phase,
il n’y a pas de changement fondamental dans la température super-
ficielle, mais la distribution de température dans I’intérieur de la terre
varie progressivement. La chute de températuie, d’abord localisée
au voisinage de la surface, s’étend sur une profondear croissante,
4 mesure que le refroidissement gagne en profondeur, de sorte que le
gradient G mesuré a la surface décroit réguliérement en fonction
du temps. Partant de ces données, on peut calculer le temps néces-
saire pour que le gradient ait atteint sa valeur actuelle. On arrive
einsi 4 une durée de I'ordre de 100 millions d’années pour I’histoire
géologique ou « age de la terre ». Des calculs plus récents, utilisant
les mémes principes, conduisent & un ige de 22 millions d’années.
L’age ainsi déterminé est insuffisant pour expliquer les points fon-
damentaux de I’histoire du globe. La progression du refroidissement
vers l'intérieur pendant ce temps et les effets de contraction qui en
résultaient ne suffisent pas pour expliquer les grands bouleversements
tectoniques ; 1’age considéré ne suffit pas non plus pour la formation
des dépots sédimentaires, ou pour 1’évolution des formes organiques.
Plus récemment, la mesure d’age de minéraux radioactifs a confirmé
Pincompatibilité des prévisions théoriques avec la réalité et a permis
d’envisager une durée de 1.600 millions d’années pour I’Age de la terre
(§ 141). En méme temps, toute contradiction disparait entre la
théorie et l’expérience, puisque les radioéléments contenus dans la
terre constituent une source d’énergie qui retarde le refroidissement.

(*) Dans les théories ultérieures, on a utilisé une température inférieure :
1.200° a 1.800°.
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L’examen des données numériques a prouvé que la radioactivité
. des roches superficielles suffit peut-étre pour qu’a la place du refroi-
dissement prévu, on ait a envisager un échauffement. Le flux de cha-
leur Q = SKG émis vers 'extérieur se calcule, en effet,comme il suit :

K =5 x 10-3 degré X ecm. X sec. KG = 1,6 x 10-¢
G = 0,00032 degré/cm. Q= SKG=8,2 x 102 cal./sec.
Se—=551 > (0Llem?2

Prenons pour le dégagement de chaleur d’un gramme d’urane en équi-
libre avec ses dérivés g = 2,5 X 10-8 cal./sec. Pour compenser la perte
de chaleur Q, il faut une quantité d’urane P = Q/g = 3,3 x 1020 g. U.
Si la teneur moyenne du sol en U est 6 X 10-¢ g./g. de roche, corres-
pondant pour Re ala teneur 10-12 g./g., la masse P de U est con-
tenue a la surface de la terre dans une couche de roches de 37 km.
d’épaisseur, en faisant égale & 3 la densité moyenne des roches.

Pour tenir compte de Tk, admettons pour 7% une teneur 1,5 x 10-°
et pour leffet calorifique 0,7 X 10-8 cal./sec. par g. Th. On trouve
alors que la quantité de Th qui accompagne 1 g. de U ajoute au
débit calorifique de celui-ci la fraction 0,7, ce qui a pour effet de
réduire a 22 km. ’épaisseur de roches qui, par sa production de cha-
leur, compense la perte vers I’extérieur.

Enfin, on peut montrer que le potassium contenu dans le sol apporte
une contribution appréciable a la production de chaleur. En lui
attribuant une teneur 0,04 et un débit calorifique 4 x 10-'2 cal./g.,
oa obtient de ce chef un débit de 16 X 10-14 cal./g. de roche a peu
pres égal a la part 15 X 10-14 cal./g. attribuable a 1>arane.

Si la concentration des éléments a l'intérieur de la terre est la
méme qu’a la supetficie, la production de chaleur qui en résulte est
environ 100 fois plus élevée que la perte a I’extérieur et la tempéra-
ture intérieure doit subir une augmentation trés lente, de ’ordre de
2 X 10-% degré/an. Si la concentration moyenne diminue avec la
distance au centre, on peut avoir, soit une compensation, soit un
refroidissement interne. Diverses théories ont été développées, dans
lesquelles le role attribué aux radioéléments a une importance plus
ou moins grande par rapport a l¢ perte calorifique (!). Dans la théo-
rie des « cycles magmatiques » de Joly; on utilise la chaleur dégagée

(1) Pour I’exposé de ces théories, consulter ’ouvrage Geologie u. Radioaktivitdt,
G. Kirsch, 1928. Pour les données numériques, voir St. Meyer et E. Schweidler,
Radioaktivitdgt, Leipzig, 1927.
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par les radioéléments pour invoquer dans le magma basaltique situé
au-dessous des roches superficielles, des élévations de température
amenant la fusion et déterminant par 13 un déplacement des conti-
nents. Quand l’excés de chaleur a été éeoulé, le magma se solidifie
a nouveau. Ces révolutions géologiques auraient un caractére pério-
dique.

Dans certains massifs rocheux particuliérement riches en matiéres
radioactives (tunnel du Simplon) on a effectivement observé des
anomalies correspondantes du gradient de température.
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CHAPITRE XXIX

LES LABORATOIRES TECHNIQUES DE RADIOACTIVITE

§ 153. Services de mesures et de controle.

L’emploi de matiéres radioactives en médecine et quelques appli-
cations industrielles ont fait naitre le besoin d’un controle régulier
des quantités employées. Ce controle est fait presque toujours par les
méthodes de la radioactivité. 1l est confié dans différents pays a des
laboratoires techniques spécialisés (!). La premiére initiative a été
prise a-Paris, a titre de mesure de protection contre les erreurs de
dose dans la curiethérapie. Les Services de controle délivrent des
certificats dont les textes sont en rapport avec la nature de la déter-
mination.

Voici un aper¢u des besoins auxquels doit satisfaire un Service
de mesures radioactives :

10 Mesures faites par le rayonnement y. — Cette catégorie com-
prend la majorité des mesures de bonne précision, faites sur des ma-
tiéres contenues en tubes de verre ou de platine scellés, de dimensions
courantes. Le rayonnement y de ces tubes est comparé & celui d’un
étalon contenant une quantité de radium déterminée. Les matiéres
soumises 4 I’examen sont le radium, le mésothorium, le radiothorium,
et, dans certains cas, le radon. Un soin tout particulier est apporté
au controle des étalons, par comparaison avec I’étalon international
(voir § 97).

20 Mesures de la quantité de radium contenue dans un échantillon
de minerat ou une solution. — Dans le cas du minerai, cette opéra-
tion comporte la mise en solution du radium contenu dans 1’échan-
tillon et le dosage par la méthode de dégagement de radon (§ 49). On

(1) Service de Mesures du Laboratoire Curie de I’Institut du Radium (France) ;
National Physical Laboratory (Angleterre) ; Physikalische Technische Reich-
sanstalt (Allemagne) ; Laboratoire de I’Universite libre de Bruxelles (Belgique) ;
Institut fiir Radiumforschung (Autriche) ; Bureau of Standards (Etats-Unis).
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510 RADIOACTIVITE

peut aussi doser I’uranium par les méthodes de la chimie et en déduire
la teneur en Ra en utilisant le rapport Ra/U supposé connu. Le dosage
d’une solution par le dégagement de radon a liea sur la totalité ou sur
une partie aliquote. Dans certains cas, il est nécessaire de déterminer
aussi la teneur en thorium ; on emploie pour cela des méthodes chi-
miques si la teneur n’est pas trop faible.

30 Teneur d’une eau minérale en radium et en radon. — On la
détermine par le dégagement de radon et si celui-ci est en excés sur
la quantité en équilibre avec Ra, la mesure doit étre rapporiée a la
date de prise au griffon de la source (§ 148). Dans le résidu d’évapo-
ration de grandes quantités d’eau, on peut doser le radium. Les dépdts
de sources minérales peuvent étre dosés pour leur teneur en Ra et
autres matieres radioactives. Pour les mesures de dégagement de
radon, il faut disposer d’uune solution étalon a teneur connue de Ra,
ainsi qu’il a été expliqué au § 49. Des solutions étalons ou des sels
étalons solubles & teneur connue sont préparés par les Services de
Mesures avec tous les soins nécessaires.

4o Actioité d'échantillons de maticres solides. — Cette détermina-
tion se fait par comparaison avec un étalon d’oxyde d’urane en mesu-
rant le rayonnement « des mémes quantités de matieres dans des
conditions déterminées. Le résultat donne une indication de radio-
activité avec peu de précision sar la teneur en matiéres radioactives
(§ 74). La méme méthode permet de comparer des étalons d’urane
entre eux.

50 Etalonnage d’appareils de mesures tels que des électroscopes ou des
quartz piézcélectriques.

En outre de ces catégories d’opérations, un Service de Mesures
est sollicité de donner des renseignements sar la radioactivité de
matiéres trés diverses, soit naturelles (boues thermales, dépots de
sources, etec.), soit préparées en vue d’applications médicales. L’exa-
men de ces produits divers se fait suivant des modalités quidépendent
des circonstances.

Dans toutes les catégories de mesures, il y a lieu parfois d’appli-
quer des corrections ou de faire des opérations de contrdle non prévues
a Pavance pour tenir compte de circonstances paiticuliéres.

Pour exécuter les mesures avec toute la précision qu’elles com-
portent, pour éviter les erreurs et pour savoir faire varier les moyens
de contréle selon les besoins, il »st nécessaire de posséder une bonne
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connaissance générale des phénomeénes de radioactivité et une tech-
nique résultant d’une expérience étendue. Ces qualités ne peuvent
étre réunies que chez des opérateurs faisant partie du parsonnel
d’un laboratoire spécialisé.

Signalons aussi qu’il existe des laboratoires techniques consacrés
a certaines préparations radioactives coarantes. Tels sont les services
de préparation de radon qu’on trouve auprés d’hdpitaux, ainsi que
les laboratoires qui préparent le thorium X pour [Putilisation
meédicale.
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LN O PO O

(1)

1,5657055
1,1314110
2,6971165
2,2628220
3,8285275

3,3942330
%,9599385
4,5256440
%,0913495

1

0,36788
0,13534
0,049787
0,018316

0,0067379

0,0024788

0,00091188
0,00033546
0,00012341

0:

1
2
3
4
05
0,6
7
8
9

,9565705
,91314441
,8697116
1,8262822

1,7828527

1,7394233

1,6959938

1,6525644

1,6091349

0,90484
0,81873
0,74082
0,67032

0,60653
0,54881
0,49658

0,44933
0,40657

=4
o
=1

OIS O » 0O

1,9956571
T,9913141
1,9869712
1,9826282

1,9782853

1,9739423
7,9695994
1,9652564
7,9609135

0,99005
0,98020
0,97045
0,96079

0,95123

0,94176
0,93239
0,92312
0,91393

o
(=]
(=3
=4¢

WO~ Ut W
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0,99900
0,99800
0,99700
0,99604

0,99504

0,99402
0,99302
0,99203
0,99104
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TABLEAU RESUME POUR
LE CALCUL DE &%

Exemple de calcul : y = 4472

log €097 — 1,9695994
log €9%2 — 1,9991314

logy  — 1,3607185

la table de logarithmes donne:
y = 0,22947
Pour le calcul inverse, on
écrira :

|
r— —28Y_ _ 2302585108y
log e

Le tableau ci-dessous donne les
valeurs dez pour quelques va-
leurs particuliéres dey = e-#

(1)

0,1053605
0,2231435
0,3566750
0,5108255
0,6931472
0,9162907
1,2039728
1,6094379
2,3025851

4,6051702
6,9078553

0,6931472
1,3862944
2,0794415
2,7725887
3,4657359
4,1588830
4,8520302




No 2
TABLEAU DES PRINCIPALES CONSTANTES

Nombres usuels et unités :

x = 31416 1 UX. = 104 cm.
e = 27183
_i, = 0,36788 1A =108 cm.
1
log,,e = 0,4343 1 volt = 9908 U.E.S.

loge 2 = 0,69315

Nombres fordamentauz :

Vitesse de la lumiére : ¢ = 29980 x 1019 ¢cm. X sec.-!
Masses atomiques :
%0 = 16,0000 valeur absolue 26,381 x 10-% g.
iH = 1,00778 » 1,662 x 10-2t g
sHe = 4,00216 » 6,5994 x 10-24 g.
my proton = 1,0072 » 1,664 x 10-2¢ g,
my particule « = 4,00106 » 6,598 x 10-% g.
mg électron = 0,0005479 » 9,040 x 10 g.
Rapport de la masse de I’électron au repos a la masse 1 :1.825
Nombre de Faraday : F = 96.490 coulombs absolus
96.495 coulombs internationaux
charge élémentaire : e = 4,770 x 10-10 U.E.S. absolues
charge spécifique: -n:—o = 1,761 X 107 U.E.M. absolues.

5,2765 x 1017 U.E.S absolues
moment magnétique de I’électron: 0,9175 x 10-2 erg X gauss
moment magnétique du proton: 0,4967 X 103 erg X gauss-
Quantum d’action de Planck kh = 6,547 X 10-2Terg X sec.
Nombre d’Avogadro: 9T = % 6,064 x 102 par molécule gramme

2,702 x 1019 par cm3 (15°-760 mm.)
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Année : AWany= 365,24223 jours = 3,155693 x 107 sec.
1 sec. = 3,168876 x 10-8 an

Inverse de la constante de structure fine : % = 13729 «

-, L
T 2mpgce?
Constante des gaz parfaits par molécule gramme R = 8,314 x 107 C. G. S.

Valeurs dérivées :

8 v 1 X A
c '/ {lom BZ

Pour transformer : Multiplier par:
électron volts en ergs 1,5911 x 1012
ergs en électron volts 0,6285 x 1013

oy s (O16
unités de massd | 16 ) en ergs 1,482 x 103
ergs en unités de masse <?—é;> 0,6746 x 108
unités de masse <%‘> en électron volts 0,9316 x 109
électron volts en unités de masse %136 1,0734 x 10-9
1 gramme vaut : 9 x 1020 ergs ou 5,656 x 1032 électron volts

1 électron volt vaut : 1,77 x 10-3 g.
moc? = 5,9303 X 10-3 ergs = 3,7272 x 10° électron volts pour les rayons a
moc? = 8,1252 X 10-7 ergs =5,1067 x 105 électron volts pour les rayons B
moc? = 1,4938 X 103 ergs = 9,3885 x 108 électron volts pour les protons

”;f — 6,2162 x 106 U.E.S. = 3,7272 x 10° volts pour les rayons «
o __ 14,7034 x 108 U.E.S. = 5,1067 X 108 volts pour les rayons p
Mo _ 3129 x 106 U.E.S. =9,3885 x 108 volts pour les protons
Energie cinétique : E = myc®(n—1)

E = 59303 x 10-3 (4 — 1) ergs pour les rayons «

E = 8,1252 X 10-7 (w — 1) ergs pour les rayons

E = 1,4938 x 103 (y — 1) ergs pour les protons

E = 3,7272 x 109 (y — 1) électron volts pour les rayons «

E = 51067 x 105 (n—1) électron volts pour les rayons f

E = 9,3885 x 108 (n — 1) électron volts pour les protons
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Produit du champ magnétique H par le rayon de courbure ¢ de la tra-
jectoire, exprimé en gauss X cm.

moc2
2e

2
Ho = m:c 78 = 1,7034 x 103 4B pour les rayons

Hp = n8 = 6,2162 X 108 m B pour les rayons «

Hy moc?

nB = 3,129 X 106 4B pour les protons

Longueur d’oide en cm.
1,9628 x 10-16 1,2336 x 10-4

énergie du quantum en ergs ~ énergie du quantum en électron volts

Nombre de rayons « émis dans 4~ stéradians par gramme de Radium et
par seconde :
Z = 3,68 x 1010
Coefficient pour le calcul du nombre de paires d’ions & produites par un
rayon « et de sa vitesse v, d’apres son parcours R dans I’air (évalué en cm.
pour 6 = 0° et # = 760 mm.).

k =k, R%3 V3 = gy R,

ko = 6,3 X 10% (valeur approximative)
ae = 1,08 x 102

a3 = 1,026 x 10°
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UNITES EN RADIOACTIVITE

Radium : La teneur en radium s’exprime par le poids (g. ou mg.) de
radium élément contenu.

On désigne par « curie » la quantité.de n’importe quel radioélément de la
famille du radium en équilibre avec 1 g. de Ra.

Radon : 1 curie de Rn correspond a 0,66 mm? & 0° et 760 mm.

1 millimicrocurie = 10-9 curie.

1 Eman = 10-10 curie par litre (10-13 curie par cm3).

1 unité Mache (1 ME) correspond & la quantité d’émanation qui seule,
sans ses produits de désintégration, par l'utilisation compléte de son
rayonnement par ionisation de ’air, peut produire un’courant de satura-
tion de 10-3 U.E.S.

1 ME = 3,64 Eman.

Polonium : 1 curie Po émet 3,7 X 1010 rayons « par sec. et correspond en
poids & 2,24 X 10-% g. de Po.

La quantité de polonium qui correspond a un courant de saturation de
1 U.E.S. dans P’air (en utilisant complétement les rayons « émis dans
'angle 2= stéradians) est de 1,68 X 10-10 g. de Po ou 0,75 X 10-6 curie Po.

Un microcurie de Po (rayons « utilisés dans l'air dans I’angle 2z sté-
radians) produirait un courant de saturation de 1,34 U.E.S.

Mésothorium : « 1 mg. de mésothorium » signifie actuellement d’ordinaire
’équivalent en rayons 9 de 1 mg. Ra comparé aprés absorption dans 5 mm.
de Plomb ; cette définition est pour beaucoup de raisons (dépendance de
P’age de la préparation et du dispositif expérimental) insuffisante et impré-

cise.



SYSTEME PERIODIQUE DES ELEMENTS

5B
10.82

TN
14.008

13 Al
26.97

15 P
31.02

21 Se
45.10
31 Ga
69.72

23 V

50.95
33 As
74.93

26 Fe 27 Co 28 Ni
55.84 58.94 58.69

107.880

39 Yt

88.92
49 In
114.76

41 Nb

03.3
51 Sb
121.76

44 Ru 45 Rh 46 Pd
101.7 102.91 106.7

55 Cs
132.91
79 Au
197.2

57-71
Terres rares
81 Tl
204.39

73 Ta

181.4
83 Bi
209.00

760s 771Ir
191.5 1931

78 Pt
195.23

Base :

87 —

0 = 16.0000

(Valeurs des poids atomiques
admises en 1933).

89 Ac
227

TERRES
RARES

91 Pa
231

57 La 58 Ce
138.92 140.13

65 Th 66 Dy
159.2  162.46

59 Pr

60 Nd

140.92 144.27

67 Ho
163.5

68 Er
165.20

62 Sm
150.43  152.0

70 Yb
173.04 175.0

63 Eu

71 Lu

64 Gd
157.3




a) TABLEAU DES ISOTOPES

Elément

N°5

Nombres massiques et proportions des Isotopes (1)

Poids
atomique

H

© ® =3 O gD W D -~

I e
S © W N O TR Wb e O

1 99. 997 20. 008

%4

68.3 791.7
{8)0.05 999.’95
1020.6 1179.4
12475 130,25 (SP-)
1%45, 15,5 (SP.)
1699.8 170.03 1'80.16
19

20, 21, 22,
23

24, 255, 261
27

28,, 29, 30,
31

32,, 33,5 3k
35, 37, (39)
36, 40,

39,, 4,
%05 5 44y 5
45

48 (50)

1’ 0078
4’ 002
6’ 940
97 [}
10,45
12,00
14,08
16
19

1. Le nombre massique de l’isotope le plus abondant est indiqué en chifires gras
lorsque sa proportion dans le mélange atteint ou dépasse 50 %. Les proportions sont
portées en indice. Les isotopes dont I’existence est douteuse sont entre parenthéses.
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Z | Elsment] Nombros massigues &t ptoportions des Itotopss atﬁgﬁ;*;ue
23 | va |51 50, 65 |
2% cr |'50,, 5246 53104 Shsa 5% ‘
25 Mn | 55 54,05 |
26 Fe | 54; 56 55,84
27 Co |59 58,94 |
2 | Ni |58, 60, 58,59 |
29 Cu | 63,, 65 63,57
30 Zn 6%, 60272 674, 68175 704, 65,35
31 Ga | 69, 71, 69,75 .
32 Ge 7015, Tl1s 72354 7303 Thgsq 7523 / 73,80

7661 7707 )
33 As 75 74,91
34 e ARG = T e Sego BU 45 o 8248 784,62
35 Br | 79,, 81, 79,016
36 Kr 7804 80z, 82135 83115 Bye, 86164 837
37 Rb | 85, 87, 85,44
38 St | 86y, 8755 88g; 87,51
39 Y 39 88,49
40 Zr 90, 92,3 9%, (96) Al
41 Mb | 93 93,4
42 Mo 92:02 g0 Biss 9178 74 I 96

98550 10044 5 i
44 | Ru | 965 (98) 9955 100y, 101, 1025, 1045,| 101,
47 Ag | 107, 109, 107, ggo
48 cd 110¢ 111le 142p 113a 114a 116¢ 112,49
49 In (115 %y



Elément
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Nombres massiques et proportions des Isotopes Poids

52

atomique

50

51
52

53
54

55
56
57
58
59
60
73
74
75

80

81
82

83
92

Sn

Sh
Te

Cs
Ba
La
Ce
Pr
Nd
Ta

Re
Os

Hg

Tl
Pb

Bi

1121-1 1140.7 1150.4 11614:2 1179.8
11815 119510 120g, 0 1215, 1225, 118,70
1244,

121, 123,, 121,76

1225, 1234 126, 1255, 12610, s
(127) 128355 13055,

127 126,45

127,64,

1245, 1260, 12845 4295,, 130,
13090, 1824 5| A83%, - SSAIBE & %131’3
133 1325
13554 13659 13711 138, 137,36
139 138,4q
140a 142 140,14
141 140, 54
142 144 (145) 146 144, 5,
181 181,
182554 183123 184555 186494 184,
48500 o' 18T 5 o 186, 3,
186, o 18756 188,56 18915 19045,
oy % 191,
1
200, ¢,

196, 19855 199165 200sss 2015,
20229.3 2046.9 s

20320.4 2057, 204,54

(203) 2045 (205) 206450 207,
208,,, (209) (210) (

209 2091 00
238,, 238,14

207,44

\rd



524 RADIOACTIVITE

5b) TABLEAUX DES ISOTOPES RADIOACTIFS

92| Ul U AcU
=0
= a
L5 :
90| UX; lo UY |RiAc Th RdTh
ok - 1 4
> Ac MsTh2
Q y \ /
"g\ss.. Ra AcX MsTht ThX
Ea7l
8 y Y
g 86| Rn An Tn
E 85
S 84| Rag\ Rag\' Rad A’ ACA ThC ThA
831 Ra]‘l\ RaC\ 1 Ac@\ Thg\
82| pig Ranlk.hs ACQ[ACB ThDiThB
81| %C" AcC” Thi
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5c¢) TABLEAU DES FAMILLES RADIOACTIVES

Ul 44x103 U
10:
UX,
8/
[Pa67h UZ UX,14%4m Pa
B\

25) Th

3x10% U

8,3x10%
15802

jaz; E
10(
RaA
la
RaB
le

RaC

3,05m Po
268m Pb
197m Bi
TI1132m RaC” RaC10% Po
B\ /=

RaD 22a Pb

<]

Rele 50j Bi

RaF®o 140j Po

a

RaG stable Pb

Th 1,8:(10'3
10:
MsTh1 6.7a
I8
Msl'l’hz 6.13h
5}
RATh 190a
la
ThX 364
lu
Tn 54.5s
la
ThA 014s
1&
ThB 106k
i
ThC 60.5m
o/ \p
Po3im ThC ThC 108
B\ /e
ThD stable

Famille Uranium-Radium

Famille Thorium

T
.
Ae
Th
Raj
Em
Po
Pb
Bi
Tl

Pb

AcU 40x108 U

la

UlY 246h Th
8

Pa 32«04 Pal
lor.

Ac 135a Ac

8
RdAc 189 Th
v

AcX
I8
An
[+3
AcA 2x03
[+2 =
AcB  360m Pb
|8
AcC
\8
T1 476mAcC” AcC 103

B\ /=

AcD stable

11.2j Ra
392s Em
Po
216m Bi

Po

Pb

Famille Actinium
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ad) ENERGIES EXPRIMEES EN ELECTRON-VOLTS
des niveaux K des éléments de nombre atomique N

N \ N v v s N %
a 13,5 | 24 5.974 25.450 | 70 61.230
2 25,0 | 25 | 6.522 26.600 |71 | 63.280
3 424 | 26| 7.006 |49 | 27.850 |72 | 64.920 |
4| 154 | 27| 7.690 |50 | 29.080 |73 | 67.240 .
5 1902 | 28| 8.310 |51 | 30.350 |74 | 69.230 !
6| 2873 | 20| 890 |52| 31.80 |75 | 71.150
7| 4028 | 30| 9.620 |53 ] 33.150 |76 | 73.640
8| 5327 |3t | 10.370 |54 | 34.500% | 77 | 76.120
9| 6920 | 32| 11.080 |55 | 35.820 |78 | 78.230
10| g+ | 33| 11.80 |56 | 37.240 |79 | 80.540
10| 1.067 |34| 12.630 |57 | 38.750 |80 | 82.850
12 | 1.209 |35 | 13.450 |58 | 40.280 |8 | 85.150
13 | 1.560 |36 | 14.300* |59 | 41.830 |82 | 87.820
14| 1.838 |37 | 15.160 |60 | 43.380 |83 | 90.420
15 | 2.142 |38 | 16.060 |61 | 45.050% | 84 | 93.000*
16 | 2.468 |39 17.020 |62 | 46.690 |85 | 95.550%
17 | 2.820 |40 | 17.950 |63 | 48.450 |86 | 98.500*
18| 3.192 |41 | 18.940 |64 | 50.140 |87 | 101.100%
19 | 3506 |42 | 19.950 |65 | 51.960 |88 | 103.800%
Il 20 | 4.026 |43 | 20.940* |66 | 53.650 |89 | 106.700
i 91 | 4.479 |44 | 22110 |67 | 55.660 |90 | 109.470
5 29 | 4.953 |45 | 23.150 |68 | 57.190 |91 | 112.200%
i 93 | 5.453 |46 | 24.290 |69 | 59.210 |92 | 115.770
g
-{I Les énergies marquées d’un astérisque ont été interpolées.



b) ENERGIES EXPRIMEES EN ELECTRON-VOLTS
des niveaux L. & O pour les éléments de N = 81 A N = 92.

81Tl | 82 Pb | 83Bi

15.290 | 15.800 | 16.320
14.660 | 15.150 | 15.660
12.620 | 12.910 | 13.380
J710 | 3.843 .006
.440 | 3.550 .705
.950 .060 .120
.b24 .600 .700
.402 .495 .592
846 891 937
741 783 823
628 661 695
408 433 463
386 414 440
144 164 183
138 156 175
134 140
Ou, 1 100 87 149
Orv, v 29 10 26

Les énergics des différents niveaux des éléments de nombre atemique 84 a4 89 et 91 ont été interpelées.

JLIAILDVOIAVYH

LTS
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TABLES RELATIVES AUX RAYONS o.

Valeurs fondamentales :

Masse au repos........ M, = 6,598.10-3 g.
Charge électrique. . .... 2¢e = 9,540.10-10 U.E.S.= 3,182.10-20 U.E.M.
Rapport de la oharge a %
lamasse ............ o 4823 U.E.M.
o

Notations et formules.

v pitesse initiale.

’ ] ; o v
g  rapport de la vitesse v a la vitesse de la lumiére : g = P La valeur

adoptée pour les calculs est ¢ = 2,9980.10%0 cm./sec. Les tables
donnent les valeurs du carré g2 qui figure dans toutes les cor-
rections de relativité.

E  énergie cinétique initiale exprimée en ergs ;

1
E=Myc| 77— —1
; <V T—@ )
V  énergie cinétique initiale exprimée en électron-kilovolts :

V= —Ee— 3 X 101 (F en ergs, een U. E. S).

V' énergie cinétique initiale du rayon de recul (électron-kilovolts) :
Mo
M/

ou M’ est la masse de ’atome de recul.

V= 1%

W, énergietotale libérée par la désintégration (électron-kilovolts) :
W=V+V

Hp produit du champ magnétique par le rayon de courbure de la trajectoire
décrite par la particule « :

1 M
Hp=* OV

Vi %
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= Parcours moyen dans Uair ¢ 760 mm. Hg et 15°. Calculé par la rela-
tion :
- ./ &m2? 3AF3 8m3 16
1 = AE2 L; — += SR e + o (v
e < ke ) 4 me2 ( E3 > R

obtenue en intégrant I’équation théorique de Bethe-Bloch ; m est
ici la masse de I’électron et Li le symbole du logarithme intégral :

o logz n n

T

) = f 92 _ 05772 + log (log 2) + = il

¢ (v) est pratiquement constant aux grandes vitesses et représente

* alors la constante d’intégration dont la valeur numérique est dé-

terminée en introduisant en (1) les valeurs relatives au groupe
principal du ThC’ :

v = 2,054,.109 cm./sec. n = 8,533 cm.

¢ (v) diminue aux faibles vitesses suivant I'intégrale des termes
correctifs de F. Bloch. Les valeurs numériques des constantes A
et E sont :

A= L
128net mNZ

La valeur de E, mal connue théoriquement, est déterminée empiri-
quement a partir des résultats expérimentaux.

=9,44,.1047 E =1,38.10-10 erg = 87 volts

P Parcours extrapolé dans Uair a 760 mm. Hg et 15°. La différence P-x
dépend des fluctuations de parcours. Dans le domaine des grou-
pes de rayons « naturels, on peut utiliser ’équation empirique :

P =1011=

k  Nombre de paires d’tons produits le long du parcours complet dans
Pair. On peut admettre que ce nombre est proportionnel a I’éner-
gie cinétique initiale :

k = 1,80.100.E
Le facteur de proportionnalité est donné par la valeur expérimen-
tale de & pour le groupe du RaC’: k = 2,20.10%

1 Intensité des composantes de structure fine et de long parcours, rap-
portée en général a celle du groupe le plus intense.

RADIOACTIVITE 34
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a) Tables par valeurs croissantes de la vitesse

des rayons o.

v v Hp

cm./sec. kilovolts gauss-cm.

105 %

1,555,
1,659,
1,763,
1,866,
1,970,
2,074,
2,178,
2,282,
2,386,
2,490,
2,594,
2,698,
2,801,

2,906,
2,926,
2,947,
2,968,
2,989,
3,010,
3,030
3,051,
3,072,
3,093,

3,114,
3134,
3,155,
3,176,
3197,
3.218,
3,238,
3,259,
3,280,
3,301,
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a) Tables par valeurs croissantes de la vitesse (suife).

v v Hp

cm./sec. kilovolts gauss-cm.

10-3x 103 x

0,8463 ' 3,322,
0,8570 3,343,
0,8677 3,363,
0,8784 3,384,
0,8893 3,405,
0,9002 3,426,
0,9112 3,447,
0,9222 3,468,
0,9333 3,488,
0,9445 3,509

0,9558 3,530,
0,9671 3,551,
0,9785 3,572,
0,9899 / 3,593,
1,0014 3,613,
1,0129 : 3,634,
1,0245 3,655,
1,0362 3,676,
1,0480 3,697,
1,0599 3,718,

1,0718 3,738,
1,0837 3,759,
1,0958 3,780,
1,1079 3,801,
1,1200 3,822,
1,1322 3,843,
1,1446 3,863,
1,1570 3,884,
1,1695 3,905,
1,1820 3,926,

1,1945 3,947,
1,2071 3,968,
1,2199 3,989,
1,2327 4,009,
1,2455 4,030,
12584 | 7 4,051,
1,2714 ¢ 4,072,
1,9845 4,093,
1,2976 4114,
1,3108 4,135,

OOV OVOVOOHOLD
OO WO, O
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a) Tables par valeurs croissantes de la vitesse (suite).

v Vv Hp _I[

cm./sec. kilovolts gauss-cm.

109X 105
2,00 4,451 1,3240 8322 4,156, 7,82, 2,38 1
2,01 4,496 1,3373 8406 4,176, 7,95, 2,40

2,03 4,586 1,3642 8575 4,218, 8,21, 2,45
2,04 4,631 1,3777 8660 4,239, 8,345 2,48
2,05 4,677 1,3913 8745 4,260, 8,47, 2,50
2,06 4,723 1,4050 8831 4,281, 8,615 2,63
2,07 4,769 1,4187 8917 4,302, 8,754 2,55
2,08 4,815 1,4324 9003 4,323, 8,893 2,57
2,09 4,861 1,4463 9090 4,343, 9,034 2,60

210 | 4907 | 14602 | 9178 | 4,364, | 9,17, | 2,62
241 | 4954 | 14742 | 9266 | 4385, | 9,32, | 265
212 | 5001 | 14883 | 9354 | 4406, | 946, | 2,68
213 | 5048 | 15024 | 9443 | 4427, | 961, | 270
244 | 5096 | 15166 | 9532 | 4448, | 976, | 2,73
245 | 5444 | 15309 | 9622 | 4469, | 991, | 2,76
246 | 5192 | 15452 | 9712 | 4,490, | 10,07, | 2,78
247 | 5240 | 15596 | 9803 | 4511, | 10,22, | 281
248 | 5288 | 15741 | 9894 | 4532, | 10,38, | 2,83
219 | 5337 | 15886 | 9985 | 4552, | 10,545 | 2,86

220 | 538 | 16032 | 10077 | 4573, | 10,70, | 288
221 | 5435 | 16179 | 10169 | 45%, | 10,86, | 291
222 | 5484 | 16326 | 10262 | 4615, | 1103, | 294
223 | 5533 | 16474 | 10355 | 4636, | 11,19, | 2,96
224 | 5583 | 16623 | 10449 | 4657, | 11,36, | 2,99
225 | 5633 | 16772 | 10543 | 4678, | 1153 | 3,02
226 | 568 | 16922 | 10637 | 4699, | 1170, | 3,05
227 | 5734 | 17073 | 10731 | 4720, | 1188, | 3,07
228 | 578 | 17224 | 10826 | 4741, | 1205, | 3,10

5836 | 17376 | 10922 | 4762, | 12,23, | 3,13

2,29
2,30 5,887 1,7529 11018 4,783, | 12,41,
2,35

202 | 4541 | 13507 | 8490 | 4197, | 808 | 243 N
|

3,16

; 6,145 1,8308 11504 4,887¢ | 13,43 3,29
2,40 6,410 1,9093 12001 4,992, | 14,32, 3,44
2,45 6,680 1,9901 12508 5,136, | 15,35, 3,58
2,50 6,955 2,0726 13027 5,201, | 16,44, 3,73
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b) Groupes naturels de rayons o.

La valeur expérimentale de la vitesse sert de base pour les calculs. Dans les
cas ol la vitesse n’a pas fait I'objet de mesures directes (UI, UII, Io, AcU, Pa,
Th), la valeur expérimentale de base est celle du parcours extrapolé.

A. — GROUPES PRINCIPAUX.

v E A% V!

109¢m.fsec.| 10-5 ergs |kilovolts|kilovolts

Radioélément

Uranium I 1,420 | 0,666 | 4190 71
Uranium IT 1,511 0,755 4740 81
Tonium 1,498 | 0,742 | 4660 | 82
1,519 | 0,763 | 4795 86
1625 | 0,873 | 5488 | 100
1,699, | 0,954, | 6001 | 112
Radium C (1) 1,627, | 0,876, | 5508 | 105
Radium C’ 1,922, | 1,222, | 7683 | 146
Polonium 1,597, | 0,843, | 5300 | 103

o

o

ov

o«
G

o

o

~

Actinouranium.....| 1,511 | 0,755 | 4740 | 82

Protactinium 1,569 | 0,814 | 5115 90

f . ( (3| 1,701 0,957 | 6015
Radioactinium ;\ (4) 1,663 0’914 5748
Actinium X (1) ....| 1,659 | 0,910 [ 5720
Actinon (1).. 1,811, | 1,086, | 6826
Actinium A 1,884 | 1,174, | 7382
Actinium C (1) 1784, | 1,053, | 6621
Actinium C/ 1,892 | 1,184 | 7445

Thorium 1,446 | 0,691 | 4345
Radiothorium (1)...| 1,615, | 0,862, | 5420
Thorium X 1,653; | 0,904, | 5681
1,738, | 1,000, | 6284
Thorium A 1,805, | 1,078, | 6775
Thorium C (3) 1,707, | 0,963, | 6057
Thorium C’ 2,054, | 1,396 | 8779

o

o
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(}) Les nombres indiqués se rapportent a la composante A de structure fine, a la fois
plus rapide et la plus intense.

(?) Les nombres indiqués se rapportent a la moyenne pondérée des composantes A, B,
C de structure fine, formant le groupe le plus rapide.

(®) Les nombres indiquésse rapportent & fa moyenne pondérée des composantes A et B
de structure fine.

(*) Les nombres indiqués se rapportent a la moyenne pondérée des composantes H,
I, J de structure fine, formant le groupe le plus lent.
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b) Groupes naturels de rayons o (suife).

B. — GROUPES DE STRUCTURE FINE.

: v Vo |W=V4+V
Radioélément
109 cm./sec. | e. kilovolts kilovolts
1,519 4795 4881
1,490 4612 4697
1,627, 5508 5613
1,618, 5446 5550
A | 1,706, 6050 6159 4,70 0,8
B 1,701, 6019 6127 466 0.15
C 1,697, 5989 6097 4,63 1.0
D | 1694 5967 6075 460 0.15
2 | 1688 5923 6030 454 0,05
Radioactinium .{F 1,680, 5870 5975 4,49 0,1
G | 1673 5816 5921 4.43 0.05
H | 1,665, 5765 5869 4,36 08
I 1,662, 5744 5847 4,34 0.15
\J 1,659 5719 5822 432 0.6
K | 1,652, 5674 5776 4,26 0.1
A | 1,658, 5717 5823 4,31 1,0
Actinium X .. (B | 1642 5605 5709 418 0.6
C | 1632 5532 5634 410 0.15
A | 1,811, 6826 695% 5,68 1,0
Actinon ...... B | 1,778 6561 6683 5.35 01
C | 1,759, 6437 6556 518 01
b2 e A | 1,784, 6621 6749 5,42 1,0
Actinium G~ et iy 6274 6396 4,98 0.2
: . A | 1615 5420 5517 3,96 1,0
Radiothorium tB 1,602 5335 5431 387" 0.2
A | 1,71, 6089 6207 4,74, 0,3
B | 1,705, 6049 6166 470 1.0
o C | 1.665 5762 5873 4,36 0,03
Thorium C. ...y | 1644 5617 5725 4,19 10-3
E | 1641 5597 5705 417 0,02
F | 1623 5474 5579 4,03 10-4
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b) Groupes naturels de rayons o. (suite).

C. — GROUPES DE LONG PARGOURS.

v \% W
Radioélément
109 cm.[sec. kilovolts kilovolts

0 1,922, 7683 7829 6,87 108
1 1,995, 8280 8437 7,76 0,43
| 2 2,072, 8941 9112 8,79 0,45

3 2,087, 9069 9242 9,00 22
4 2,115, 9315 9493 9,40 0,38
5 2,135, 9492 9673 9,70 1838
Radium C' ....! 6 2,154, 9660 9844 9,98 0,35
17 2,167, 9782 9968 10,19 1,06
8 2,181, 9908 10097 10,41 0,36
- , 9 2,200, 10077 10269 10,71 1,67
{10 2,207 10149 10342 10,83 0,38
(11 2,227, 10329 10526 11,15 1,42
\12 2,246, 10509 10709 11,47 0,23

0 2,054, 8779 8948 8,53 106

Thorium C' ...{ 1 2,135, 9492 9674 9,69 34

[ 2 2,249, 10538 10738 11,53 189
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No 8

TABLES RELATIVES AUX RAYONS H.

Valeurs fondamentales :

Masse du proton au repos My = 1,661,.10-2 g.

Charge électrique ...... e = 4,77,.1040 U E.S. = 1,591.10-20 U.E.M.
Rapport de la charge ala 4 .
HUATSC 2151+ oesroieF 0o o o uf s JTa: 979 U.E.M.

Notations et formules (voir les tables relatives aux rayons ).

v

p

vitesse initiale

rapport de la vitesse v a la vitesse de la lumiére.

énergie cinétique initiale exprimée en ergs.

énergie cinétique initiale exprimée en électron-kilovolts.

produit du champ magnétique par le rayon de courbure de la tra-

M
jectoire décrite par le proton (Ho = ——1—_—__1H v)
' '/1 a0 Bz €

Parcours moyen dans l'air & 760 mm. Hg. et 15°. Calculé par la
méme relation que pour les rayons « en posant :

i My

- RnetmNZ

La valeur de la constante d’intégration ¢ est déterminée de mantére
que :

n=23820 pour v = 2,054.10° cm./sec.

Les termes correctifs de Bloch et de variation de charge sont plus
faibles pour les rayons  que pour les rayons a«. Il en a été tenu
compte aux faibles vitesses. Aux grandes vitesses, il a été tenu
compte des corrections de relativité.

An = 1,007, A



Table par valeur croissante de la vitesse des rayons H.

v p2 E Vv Hp ™
cm./sec. ergs kilovolts gauss-cm. cm.
10° X 10-3 x 10-6 x 105 x

'
1,0 A3 0,831 522 1,044 0,8
11 1,346 1,006 632 1,149 1,1
1,2 1,602 1,198 753 1,253 1,4
1,3 1,881 1,406 884 1,358 1,8
1,4 2,181 1,630 1025 1,463 23
1,5 2,504 1,872 1177 1,568 2,9
1,6 2,849 2,131 1340 1,673 3,6
157 3,216 2,406 1513 1,778 4,4
1,8 3,605 2,698 1697 1,883 o
1,9 4,017 3,007 1891 1,988 6,3
2,0 4,451 3,333 2095 2,093 7,5
2,1 4,907 3,676 2310 2,198 8,9
2,2 5,386 4,036 2536 2,304 10,4
2,3 5,887 4,414 2773 2,409 12,1
2,4 6,410 4,808 3021 2,514 14,0
2,5 6,955 5,219 3280 2,619 16,1
2,6 7,523 5,647 3649 2,725 18,4
3,7 8,113 6,092 3929 2,830 21,0
2,8 8,724 6,554 4120 2,936 23,9
2,9 9,358 7,034 4422 3,042 27,0
3,0 10,015 7,531 4734 3,148 30,4
3.1 10,694 8,045 5057 3,254 34,1
S (48395 8,577 5391 3,360 38,2
3,3 12,118 9,126 5736 3,467 42,6
3,4 12,863 9,693 6092 3,573 47,4
3,5 13,631 10,277 6460 3,680 52,6
3,6 14,422 10,89 6838 3,786 58,2
3,7 15,234 il il 221 3,893 64,1
3,8 16,068 12,14 7628 4,000 70,5
3,9 16,925 12,79 8040 4,107 77,4
4,0 17,804 13,46 8463 4,214 84,8
4,1 18,705 14,15 8897 4,321 92,7
4,2 19,629 14,86 9343 4,428 101,3
4,3 20,575 15,59 9800 4,535 110,4
4,4 21,543 16,34 10270 4,643 119,9
4,5 22,534 17,10 10750 4,750 130,0
4,6 23,547 17,88 11240 4,858 140,8
4,7 24,581 18,68 11740 4,966 152,3
4,8 25,638 19,49 12250 5,075 164,6
4,9 26,717 20,32 12770 5,184 1775
5,0 27,819 21,17 13310 5,293 191,1
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RELATION DE LA VITESSE DES RAYONS {3

avec leur énergie, avec leur rayon de courbure dans
un champ magnétique H et avec la longueur d’onde du
quantum de méme énergie

myc2 1
V= =1l
4 <V = >
mecC <]
He=of o
eS¢
=l : 1
mgyc 1 1
y'1—p2 |
|
1 W Hp
W x10° ) a
B \/1 — B ergs eli{ﬁff;{f:- §mclrsrf en unités X
70,01 | 1,00005 0,041 0,02553 17,0 | 483100
0,10 | 1,00504 4,095 2,574 171,2 4792
1 611 4,964 3,120 188,5 3953
2 728 5,915 3,718 205,9 3318 |
3 856 6,952 4,372 223,4 2822
4 995 8,064 5,080 240,8 2428
015 | 1,01144 9,295 5,842 258,4 2112
6 01305 10,60 6,664 276,1 1851
7 01477 12,00 7,543 293,9 1635
8 01660 13,49 8,477 311,7 1455
9 01855 15,07 9,473 329,7 1302
0,20 | 1,02062 16,75 10,530 347,7 171
1 281 18,53 11,65 365,9 1059
2 512 20,41 12,83 384,2 961,7
3 755 22,38 14,07 402,6 876,8
4 | 1,03001 24,38 15,33 4211 802,2
025 | 1,03280 26,65 16,75 4398 736,4
6 3562 28 94 18,19 458,7 678,2
7 3857 31,34 19,70 471,7 626,2
8 4167 33.86 21,28 496,8 579,7
9 4490 36,48 22,93 516,2 538,1
0,30 | 1,04829 39,24 24,66 535,7 502,3
1 5182 42,10 26,46 555,4 466,2
2 5550 45,09 28,34 575,3 435,2
3 5934 48,21 30,30 595.5 4071
& 6335 51,47 323 | 6158 381,3




Hp

gauss X cm.
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A

en unités X

RADIOACTIVITE

1 W x 10° W
——— en électron-

; Vi—g ergs Tilonclie
0,35 1,06752 54,86 34,48
6 7187 58,40 36,70

7 7639 62,07 39,01

8 8110 65,90 41,42

9 8600 69,88 43,92
0,40 1,09109 74,01 46,52
1 9639 78,32 49,22

2 1,10190 82,80 52,04

3 0763 87,45 54,96

4 1359 92,29 58,01
0,45 1,11979 Y733 61,17
6 2623 102,6 64,46

7 3293 108,0 67,88

8 3990 113,7 71,44

9 4716 119,6 7t
0,500 1,15469 12557 79,00
05 5858 128,8 80,98
10 6255 325 83,01
15 6660 135,4 85,08
20 7073 138,7 87,19
0,525 7494 1421 89,34
30 7924 145,6 91,53
35! 8363 149,2 93,77
40 8812 152,9 96,07
45 9269 157,6 98,40
0,550 1,19736 161,4 100,8
55 20213 164,2 103,2
60 0701 168,2 105,7
65 1198 172, 108,3
70 1707 176,4 110,9
0,575 2226 180,6 QLB
80 2757 184,9 116,2
85 3299 189,3 119,0
90 3853 193,8 MIRS
95 4420 1984 124,7
0,600 1,25000 203,1 127,7
05 5592 207,9 130,7
10 6198 212,9 133,8
15 6818 217,9 137,0
20 7453 223,1 140,2

636,4
657,3
678,4
699,8
724,5

743,4
765,7
788,3
811,3
834,6

858,3
882,5
907,0
932,0
95785

983,4

999,6
1010
1023
1037

1051
1065
1079
1093
1107

1122
1136
1151
1166
1182

1197
1213
1229
1245
1261

1278
1294
1311
1329
1347

348,7
336,1
316,2
297,9
280,9

265,1
251,6
237,1
224,4
212,7

201,7
191,4
181,8
172,7
164,1

156,1
152,3
148,6
145,0
141,5

138,0
134,7
131,5
128,4
125,4

122,4
119,5
116,6
113,9
111,2

108,6
106,1
103,7
101,2
98,92

96,62
94,38
02,21
90,07 -
88,00
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8 SN eS0T B ) (R A
\/1____(32 ergs kilov:l(:s gauss X cm. | en unités X

0,625 8102 228,3 143,5 1365 85,96
30 8767 233,7 146,9 1383 83,98

35 9447 239,3 150,4 1401 82,03

40 30144 2449 153,9 1420 80,13

45 0858 250,7 157,6 1439 78,28
0,650 1,31590 256,7 161.3 1458 76,47
55 2340 262,8 165.2 1478 74,70

60 3108 269,0 1691 1497 72,97

65 3896 275,4 1731 1518 71,26

70 4705 282,0 1717,2 1538 69,60
0,675 5534 288,7 181,5 1559 67,98
80 6386 295,6 185,8 1581 66,38

85 7260 302,7 190,3 1602 64,83

90 8157 310,0 194,9 1624 63,31
95 9080 317,5 199,6 1647 61,81
0,700 1,40021 325,2 2014,4 1670 60,34
05 1002 333,1 2009,4 1692 58,91

10 2004 341,3 214,5 1717 57,51

15 3036 349,7 219,8 1742 56,13

20 4097 358,3 225,2 1767 54,78
0,726 5190 367,2 230,8 1793 53,46
30 46317 376,3 236,5 1819 52,16

35 47777 385,8 2425 1846 50,88

40 48675 394,7 248,6 1874 49,63

45 49910 405,5 254,9 1902 48,40
0,750 1,51185 415,9 261,4 1931 47,20
55 52502 426,6 268,1 1961 46,01

60 53864 4317,7 275,1 1992 44,85

65 55272 4491 283,3 2023 43,70

70 56729 460,1 290,7 2056 42,58
0,775 58237 473,2 298,4 2089 41,47
80 59800 485,9 306,4 2123 40,40

85 61421 499,1 315,7 2158 39,32
90 63103 512,7 324,2 2195 38,28
95 64850 526,9 333,2 2242 37,25
0,800 1,66667 541,7 340,4 2271 36,23
2 67413 5477 344,3 2287 35,83

4 68172 551 348,1 2303 35,43

6 68942 560,2 352,1 2319 35,06

8 69726 566,5 356,1 2336 34,65
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w

541

B Wx 10° en électron- Hp A
‘/1——62 ergs kilovolts | 82uss X cm. | en unités X
0,810 1,70523 573,0 360,2 2353 34,25
2 71333 579,6 364,3 2370 33,86
4 72157 586,3 368,5 2387 33,47
6 | ' 7299 593,1 372,8 2405 33,09
8 73847 600,0 377,1 2422 32,71
0,820 1,74713 607,1 381,6 2440 32033
2 75656 614,7 386,4 2460 31,93
4 76494 621,5 390,6 2487 31,55
6 77408 629,0 89653 2496 31,20
8 78339 636,5 400,1 2515 30,85
0,830 1,79287 644,2 404,9 2535 30,46
2 80252 652,1 409,8 2555 30,09
4 81236 660,1 414,9 2575 29,74
6 82239 668,2 420,0 2595 29,37
8 83260 676,5 425,2 2616 29,01
0,840 1,84302 685,0 430,5 2637 28,64
2 85364 693,6 435,9 2659 28,30
4 86447 702,4 441,5 2680 27,95
6 87552 711,4 4471 2703 2759
8 88680 720,6 452,9 2725 27,24
0,850 89831 729,9 458,7 2749 26,89
2 91006 739,4 464,8 201 26,54
4 92206 749,2 470,9 2796 26,20
6 93432 759,2 477,2 2820 25,88
8 94685 769,3 483,5 2845 2l
0,860 95965 779,7 490,1 2871 25,17
2 97274 790,4 496,7 2897 24,83
4 98612 801,2 503,6 2923 24,49
6 99982 812,4 510,6 2950 24,16
8 2,01383 823,8 517,7 2978 23,82
0,870 2,02818 835,4 525,1 3006 23,49
2 04287 8474 532,6 3034 23,16
4 05792 859,6 540,2 3064 22,83
6 07335 872,1 5481 3094 22,50
8 08916 885,0 556,2 3125 22,17
0,880 2,10537 898,1 564,5 3156 21,86
2 12202 911,7 573,0 3188 21853
4 13909 925,5 581,7 3221 21,31
6 15663 939,8 590,7 3255 20,88
8 17465 954,4 599,9 3289 20,56
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| wxioe

B Vi3 ergs
0,890 | 219317 969,5
o[ 21951 9849

4 23180 | 1001

6 25197 1017

8 27275 1034

0,900 | 2,29416 1052

2 31623 1069

4 33900 1088

6 36251 1107

8 33630 1427

0910 | 241191 1147

2 437839 1168

4 46479 1190

6 49265 1213

8 52155 1236

0920 | 2,55155 1261

2 58271 1286

7 61511 1312

6 64883 1340

8 63395 1368

0,930 2,72064 1398

2| 75804 | 1429

4 79898 | 1462

6 849590 1496

8 88487 1531

0,940 2,93105 1569

2 97962 | 1609

4 3,03080 1650

6 03432 | 1694

8 14198 | 1740

0950 | 320256 | 1790

% 26692 1842

4 33547 1898

6 40869 1957

8 48713 2021

0960 | 357142 | 2089

2 66234 2163

4 76078 2243

6 86734 2330

8 98485 2425

w
en électron-
kilovolts

Hp

gauss X cm.

A

en unités X

609,3
619,1
629,1
639,4
650,0

660,9
672,2
683,8
697,8
710,2

723,0
734,3
748,0
762,3
777,0

792,3
808,2
824,8
842,0
860,0

878,7
898,2
918,7
940,1
962,5

986.1
1011
1037
1065
1094

1125
1158
1193
1230
1270

1313
1360
1410
1465
1524

3325
3361
3399
3437
3477

3517
3559
3602
3646
3692

3739
3787
3837
3889
3943

3999
4056
4116
4178
4243

4310
4380
4453
4529
4609

4693
4781
4874
4971
5074

5182
5299
5420
5551
5690

5840
6001
6175
6364
6571

20,24
19,93
19,61
19,30
18,98

18,86
18,35
18,04
17,73
17,42

17,11
16,80
16,49
16,18
15,87

15,57
15,26
14,96
14,65
14,33

14,04
13,73
13,42
13,11
12,82

12,51
12,20 :
11,89
11,58
11,27

10,97 f
10,66 !
10,34
10,03 i
9,711

9,394
9,073
8,750 |
8,420 _
8,093 :
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8 Wx10° en électron- He %
 SROET i nkil(‘jvolts gauss X em. | en unités X

0,970 411344 2530 1590 6797 7,758
2 25566 2645 1663 7046 7,420
4 41407 2774 1743 7323 7,076
6 59197 2919 1834 7634 6,725
8 79374 3083 1937 7986 6,360

0,980 5,02520 3271 2056 8389 6,002
2 5,29433 3489 2193 8856 5,625
4 5,61268 3748 2356 9408 5,237
6 5,99718 4060 2552 10070 4,834
8 6,47441 4448 2796 10900 4,412

0,990 7,08883 4947 3109 11950 3,967
1 7,47037 5257 3304 12610 3,733
2 7,92154 5624 3535 13390 3,490
3 8,46639 6067 3813 14320 3,235
4 9,14243 6616 4158 15480 2,967

0,995 | 10,0125 7323 4602 16970 2,680
6 | 11,1915 8282 5204 19060 2,370
7 | 12,9196 9686 6087 21940 2,027
8 | 15,8193 12042 7568 26890 1,630
9 | 22,3662 17362 10911 38060

1,131
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Transfor-
mation

RADIOACTIVITE

Ne 10

RAYONS y NUCLEAIRES

Energie
eneKV.

Longueur
d’onde
en U.X.

Transfor-
mation

Energie
eneKV.

Longueur
d’onde

en U.X.

UX,

UX,

9159

134

ThB-»ThC

ThC—»-ThC”

ThC—>ThC'
1)

(1) C. D. Ellis, Nombres de 1934.

(2) L. Meitner, Zs. f. Phys., 50, p. 5 (1928).
(3%14 Meitner, Zs. f. Phys., 34, p. 807 (1925).
(4) T. Graf, C. R. 197, p. 238 (1933)

(5) Black Roy. Soc. Proc., 106, p. 632 (1925).

>

|
|
1

ThCL>ThDE
(1)

\

115
176
238
294
299

39,9
287
298
327
432
451
471
617

276,5

510

282
2620

726
1623
1802

107
70,1
51,8
42,0
41,3

309,2
43,0
41,4
37,7
28,6
27,4
26,2
20,0

44,61

24,2

21,2
4,71

17,00
7,60
6,85




RADIOACTIVITE

Rayons 7 nucléaires (suite).

Transfor- Energie LSPOgl:l;:r

mation eneKV. en U.X

Transfor-
mation

Energie

ene

V.

545

Longueur
d’onde
en UX

gl) C. D. Ellis, Nombres de 1934.

Ac

(B4+C'+C")
(4)

2) L. Meitner, Zs. f. Phys., 50, p. 5 (1928).
(3) L. Meitner, Zs. f. Phys., 34, p. 807 (1925).

(4) T. Graf, C. R. 197, p. 238 (1933).

(®) Black Roy. Soc. Proc., 106, p. 632 (1925)..
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86,0
80,4
19
62
46

189,6
35,4
30,7
29,1
14,9

212

155
95,4
67,0
49,4
38,7
36,5
30,2
26,7
13,5
12,7

143,4

35
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p/p Absorption massique totale
exprimeée en (grxcm)‘
T/p Absorption photoélectrique d'apres
la formule empirique de Gray.
6/p Absorption par diffusion (effet Compton H'/P A
calculée par la formule théorique y A
de Klein Nishina. y.AEEDd
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calculée par la formule théorique v4 =
de Bethe et Heitler. /| %/ 2
yd Z1vP g
e A <
e 5
s
Zd o
= )
A i
=i -
] L G/p
%/ e =
N\ e =t
L~ L —
10 20 ' 30 40" AenUX 50
3000 2000 1000 600 500 400 300hv en EKV 247.
- T il i - L == = —— — s

1:‘




5 jours

8 jours

10 jours

0
1
2
3
4
5
6
7
8
9
10
11

P b ek e
P TNE N

1,00000

0,99247
98500
97759
97023
96293

95569
94849
94135
93427
92724
92026

91333
90646
89964
89287
88615
87948

87286
86629
85977
85330
84688
84050

(1)

b

48421

48057
47695
47336
46980
46626

46275
45927
45581
45238
44898
44560

44225
43892
43562
43234
42908
42585

42265
41947
41631
41318
41007
40698

o,
40392

40088
39786
39487
39190
38895

38602
38311
38023
37737
37453
37171

36891
36614
36338
36065
35793
35524

35257
34991
34728
34466
34207
33950

33694

33441
33189
32939
32691
32445

32201
31959
31718
31479
31242
31007

30774
30542
30312
30084
29858
29633

29410
29189
28969
28751
28535
28320

28107

27895
27685
27477
27270
27065

26861
26659
26459
26260
26062
25866

25671
25478
25286
25096
24907
24719

24533
24349
24165
23984
23803
23624

0P
23446

23269
23094
22920
22748
22577

22407
22238
22071
21905
21740
21576

21414
21253
21093
20934
20777
20620

20465
20311
20158
20006
19856
19706

19558

19411
19265
19120
18976
18833

18692
18551
18411
18272
18135
17998

17863
17728
17595
17463
17332
17201

17072
16943
16816
16689
16563
16439
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HeuresI 11 jours

12 jours | 13 jours | 14 jours | 15 jours | 16 jours | 17 jours | 18 jours | 19 jours | 20 jours | 21 jours
o, 0, 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0

0 13610 11353 94701 78998 65898 54971 45855 38251 31908 26617 22204
1 13507 11267 93989 78403 65402 54557 45510 37963 31668 26417 22036
2 13405 11182 93281 77813 64910 54146 45168 37678 31430 26218 21871
3 13305 11098 92579 77227 64421 53739 44828 37394 31193 26021 21706
4 13204 11015 91882 76646 63937 53334 44490 37113 30959 25825 21543
5 13105 10932 91191 76069 63455 52933 44155 36833 30726 25631 21380
6 13007 10850 90505 75497 62978 52535 43823 36556 30494 25438 21220
1 12908 10768 89823 74929 62504 52139 43493 36281 30265 25246 21060
8 12811 10687 89147 74365 62033 51747 43166 36008 30037 25056 20901
9 12715 10606 88477 73805 61566 51357 42841 35737 29811 24868 20744
10 12619 10527 87810 73250 61103 50971 42519 35468 29587 24681 20588
11 12524 10447 87150 72698 60643 50587 42199 35201 29364 24495 20433
12 12430 10369 86494 72151 60187 50206 41881 34936 29143 24310 20279
13 12336 10291 85843 71608 59734 49829 41566 34673 28924 24127 20127
14 12244 10213 85197 71069 59284 49454 41253 34413 28706 23946 19975
15 12152 10136 84556 70534 58838 49081 40943 34153 28490 23766 19825
16 12060 10060 83919 70004 58395 48712 40634 33896 28276 23587 19676
17 11969 09984 83288 69477 57956 48457 40329 33641 28063 23409 19527
18 11879 09909 82661 68954 57520 47982 40025 33388 27852 23233 19381
19 11790 09835 82039 68435 57087 47620 39724 33137 27642 23058 19235
20 11701 09761 81421 67920 56657 47262 39425 32887 27434 22885 19090
21 11613 09687 80809 67409 56231 46906 39128 32640 27227 22712 18946
22 11526 09614 80200 66901 55808 46553 38834 32394 27022 22542 18804
23 11439 09542 79597 66398 55387 46203 38541 32150 26819 22372 18662

“(9711n8) ;—9 =1 uUOpBI NP IOUBSSIOID
L =1 uop 10199




Heures

23 jours

24 jours

25 jours

28 jours

29 jours

0
1
2
3
4
5
6
7
8
9

0,0
15450

15334
15219
15104
14990
14878

14766
14655
14544
14435
14326
14218

14111
14005
13900
13795
13681
13588

13486
13384
13284
13184
13085
12986

0,0
12888

12791
12695
12600
12505
12411

12317
12224
12132
12041
11951
11861

11771
11683
11595
11508
11421
11335

11250
11165
11081
10998
10915
10833

0,0
10751

10670
10590
10510
10431
10353

10275
10197
10121
10044
09969
09894

09819
09746
09672
09599
09527
09455

09384
09314
09244
09174
09105
09036

0.00
62406

61937
61471
61008
60549
60093

59641
59192
58746
58304
57866
57430

56998
56569
56143
55721
55301
54885

54472
54062
53655
53251
52850
52453

0,00
52058

51666
51277
50891
50508
50128

49751
49377
49005
48636
48270
47907

47546
47188
46833
46481
46131
45784

45439
45097
44758
44421
44087
43755
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Heures

041531
082731
12360
16419
20446

24439
28410
32348
362563
40130
43980

47802
51591
55353
59087
62793
66472

70123
73747
77343
80911
84452
87971

©oO~N® GpWNd= O

0,91457

94920
98356
1,0177
0515
0851

1185
1516
1844
2170
2494
2815

3133
3449
3763
4075
4384
4691

4995
5208
5598
5895
6191
6484
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Heures 9 jours 10 jours | 11 jours | 12 jours | 13 jours | 14 jours | 15 jours | 16 jours | 17 jours | 18 jours
%, 4, %, %, S, S5, 5,2 S, 53
0 4367 6156 7648 8893 4,9931 0797 1520 122 2625 045
1 4448 6224 7705 8940 4,9970 0830 1547 145 2644 061
2 4529 6290 7761 8987 5,0009 0863 1574 168 2663 076
3 4609 6357 7816 9033 0048 0895 1601 190 2682 092
4 4688 6424 7872 9079 0087 0927 1628 213 2700 107
5 4767 6490 7926 9125 0125 0959 1654 235 2719 123
6 4845 6555 7980 9170 5,0162 0990 1681 256 2737 138
7 - 4923 6620 8035 9215 0200 1022 1707 279 2756 153
8 5000 6684 8088 9260 0237 1052 1733 300 2773 168
9 5076 6747 8141 9305 0274 1083 1758 322 2791 183
10 5152 6811 8194 9348 0311 1114 1784 343 2809 198
11 5228 6873 8247 9392 0348 1145 1810 364 2827 213
12 5302 6936 8299 9435 5,0384 1175 1835 385 2844 227
13 5376 6997 &350 9478 0420 1205 1860 406 2861 242
14 5450 7059 8401 9521 0455 1234 1885 427 2879 256
15 5523 7120 8452 « 9564 0490 1264 1909 447 2896 271
16 5595 7181 8503 9606 0526 1293 1933 468 2913 285
17 5667 7241 8553 9648 0560 1322 1958 481 2930 299
18 5738 7300 8602 9689 5,0595 1351 1982 508 2946 313
19 5809 7359 8652 9730 0629 1379 2005 528 2964 326
20 5879 7418 8701 9771 0664 1408 2029 548 2980 340
21 5950 7476 8749 9811 0697 1436 2053 567 2996 354
22 6019 7534 8797 9852 0731 1464 2076 587 3013 368
23 6087 7591 8845 9891 0764 1492 2099 606 3029 381
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Ne 14

DESACTIVATION DU DEPOT ACTIF DU RADIUM

Tableau donnant, au bout d’'un temps ¢ aprés activation saturée,
les nombres d’atomes de RaA, de RaB et de RaC transformés
par unité de temps.

Radium B Radium C
A3 X B Ao X C

100 100

99,9 100

99,7 100

99,0 100

97,9 99,9
96,6 99,8
95,0 99,7
89,7 99,0
85,8 98,2
81,9 97,2
76,2 95,4
67,2 91,6
59,1 86,9
51,9 81,8
45,7 76,5
40,1 71,0
35,3 65,7
31,0 60,4

23,9 50,5
18,5 41,7
14,3 34,2
11,0 27,7
8,5 22,4
6,6 W
5,0 14,3
2,3 6,9
1,1 3,5
0,2 0,8
3 0,2

€




Ne 15
DESACTIVATION DU DEPOT ACTIF DE L’ACTINIUM
Tableau donnant, au bout d’'un temps t aprés activation saturée,

les nombres d’atomes de AcB, AcC et AcC” transformeés
par unité de temps.

Temps Actinium B Actinium C Actinium C”
t )\BXB AcX C )\c“x (¢
0 100 100 100
1s. 100 100 100
2 99,9 100 100
5 99,8 100 100
10 99,7 100 100
30 99,0 99,9 100
1 m. 98,1 99,7 100
2 .96,2 99,0 99,9
3 94,4 98,0 99,7
4 92,6 96,5 99,4
5 90,8 95,4 98,9
6 89,1 93,9 98,4
7 87,4 92,3 97,6
8 85,8 90,8 96,8
9 84,1 89,2 95,9
10 82,5 87,6 94,8
15 75,0 81,9 88,7
20 68,1 72,5 81,9
25 61,9 65,9 75,6
30 56,2 59,8 68,5
40 46,4 49,4 56,7
50 38,3 40,8 46,9
1h. 31,6 33,6 38,7
1 h. 10 m. 26,1 27,8 31,9
1 h. 20 21,7 23,0 26,4
1 h. 30 17,8 18,9 21,7
1 h. 40 14,6 15,1 18,0
2 h. 10,0 10,6 12,2
2 h. 20 6,8 7,2 8,3
2 h. 40 4,6 4,9 5,7
3 h. 3,2 3,4 3,9
3 h. 20 2,2 2,3 2,6
3 h. 40 1,5 1,6 1,8
4 h. 1,0 1,1 1,2
4 h. 20 0,7 0,7 0,8
4 h. 40 0,5 0,5 0,6
5 h. 0,3 0,3 0,4
5 h. 20 0,2 0,2 0,3
5 h. 40 0.1 0.2 0,2
6 h. 0,1 0,1 0,1
6 h. 20 0,1 0,1 0,1
6 h. 40 € & 01
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Ne 16

DESACTIVATION DU DEPOT ACTIF DU THORIUM

l'ableau donnant, au bout d’un temps ¢ aprés activation saturée,
les nombres d’atomes de ThB, ThC et ThC" transformés
.par unité de temps.

Thorium B

a8 X B

Thorium G

Ac X C

Thorium C”

— —

Total
des Rayons
Acn x G

Rayons
de 4 cm. 78
35 Y% Ac X G

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10
15
20
25
30
40
50
60
70
80
90

100

9959
99,5
98,9
98,4
97,8
97,3
96,8
(819),7
94,7

93,7
82,2

76,9
72,1

=
! SO
PWOTO O WWO R

OOoOor W

100

100

100
99)9
9939
99,8
99,6
99,5
99,2
98,7

98,2
94,3
89,5
84,4
79,3

™

CoOOoOR,NNPOS
[CX N Y CRR SRS

100

100
100
100
100
99,9
99,8
99,7
99,4
99,0

98,5
94,7
90,1
84,8
79,7
74,9
70,2
65,8
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