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PEEFAC IO

Thorimm iz 1ikely te "becoms a
more important fusl than urammn
(J.¥. DIRWORTH (J,ﬂ)}.

Ao aproximap-ss a realizagao do Corgreago da
Gerebra (#) notou-se que 05 periddicos cientffices _Gque se
ctupam com.enargia nuclear, comegaram a trazer men Seg mui=~
to mais frequentes sobre a utilizacae prética do tério como
combustival nuclear.- No-préprio Congressc um nimero ragea-
vel de trabalhos sobre tério foram apresentados, zeja sobre
ataque' quimico a mindrios, axtragao com solyentes, metalur-
gla, preparo como combustival, ste. Por cutro lado, dados
vitais para o ugo do tério, como por exemplo dat&rminarﬁn
recente da secg@c de chogue para fissao, nao parecem ter si
do apresentados. O nlmero de Setembro de 1955 de Nuclaonics
traz um sumirio das determinacdes da secpao de chogqus para
neutrons lantns para U-235,, Pu=23% , U=233 mas nenhums
referencla & sacgao de choque para peutrons ripides para
0 Th-232, como =8 o problems ou nse fosse  interassanta,
ou fosss interessante de mais para puhl.a_uaqaa, ceovindo
antes qua ficasss gecreto. OQLASSTCME (17), 3s piginas &2
de WTha elements of Nuclear BRaactor Theor:,r“ menciona
el wha nota de rodapé que !'for security reasoms, the
treatment 3n this book is restricted to thermal reactorsh,
J4 WALTER H. ZINM (60) do "Argoone National Laboratory®
manifesta-ge como favoravel 8 um mejor estude dos rea-
tores rdpidos que utilizarism materias primas fisgeis
existertos pa matvreza em quaniidades muito mais gbundantas
gue as usadas nos reatores lentos, Também ALVIN M. WEINBERG

(¥} Tnternational Conferenca on Peaceful Uses of  Atomic
Energy, Agosto 1555, Usnwbra.
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(62) de OCak Ridgs, considera que "since thorium is three ti
mes a5 plentiful as uranium in the earthls ermst, it © ma
wltinately bg the more important fuel”, -MURRAY {43, p.100
comentando sobre o reator ripido ds Arce, Idahe,.U. é A, ,EER,
Exporimental -Breeder REsactor, diz ser "first reattor sowres
of practical alectrical power’.

E? oportuno lsmbrar que j4 em Setetbro de 1945
durante ume das.reunices do Seminfrio de Ffsica Nuclear rea
lizado sob os auspfelos da Fundagao Getulio Vargas no Rio
da Janeiro, CINTRA DO PRADC (&) lovantava a questao de ©e
dedicar mis a.tengau aos estudos nucleares do t6rio, argn-
mentando que 6¢ nao era possivel a fissso direta deo +ério
per neutrons lentos talvez fosse possivel um trabalho and-
logo ao feito em relagac ao U=-238 (também nio fissdl  par
neutrons lemtos) a Pu~23%, Argumentava CINTRA DO FPRADO,qua,
como forz possivel cbter um elemento fissel, Pu=239, ocomo
aunsaquancia da absurgau de um poutron lemto por U-238, e
transformagao por emissac de partfculas beta do elerento
formade até chegar em Fu-239, talvez fosse possivel obter-
se um elspente flssel também no case do Th-232, Oomo sée 2~
contecer_virias vezes no dosenvolvimento das idéias cienti-
ficas, nac despertou a devida a observacio de CINTRA DO PRA
DO. Fouco empo depois SEABORY, GOFMAN e STOUGHTON  (52)
amunciavam a gaacubart-a da fissac, por neutrons lentos, do
isftopo do uranio U-233, o qual se forma, come § perfeita-
mente conhacide, como cunsequenuia da captura de um nsulren -
lento pele Th=232, i.e.,

23368 o2 2
goThEBE + Onl_..gﬂ'rh 91:93 235 _[3—-921] 33

Que os reatores répidos pnderﬁn sar utiliza—
des gom efiuiencia, ¢ talvez rum fubure nae muile remctio,
j& nao constiiue mals objeto de ﬂ_‘I.E{:UBSE.O. Nasse  sentido
pode-ss fazer um paralele com a chservagao feita por 8, B,
DICKDBON (11), Diretor da Minas da Austrdlia do Sul, quan-
do de Simpfsio de Fnergla Atomles na Austrilia: "we are no
longer concerned with the if in commercial atemic  power,
but. only with the when®,

Nao pretendsmos defender nesta tese as  exce-
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laneias do tério gomo combustivel nuelear ou 2 sua superio-~
ridade sobre o uranio, mas aperas, admitindo gue € wm mate=~
rial utilizavel para s producac de ensrgia atomica, estudar
um des seus problemas radioguimices para sua eventual ubtili
zagio. Sa o material & eventualuents utilizavel ertao 4 nrs
cagsdrio & conbecimento de suas propriedades.

Doz vinte e cinco trabsthos apresentades pelo
Eras;l no Congressc de Gensbra (Nncleonics, Juns 1955,p.76)
pito examinam algum aspsto do tério como materdal para ex-
ploragao ds emdrgia nuelsar. O aspeto do tratamsnto de ml=-
nérics e produgdo industrial de sais de tério, que 4 vimha
sende estudade hi bastante tempo por IRUMHOLZ e colaborado-
res (38), § abordado em mais de um trabalho.daguela relagac.
Eptudes e Potofissac do béric s problems que jg ara estudz=
do por ¥, SCUZA SANTOS e colaboradores mno laboratbrio de
F{sica fuclear da Faculdade de Ciencias de Sao Paulo, sao
apresentades em dois trabalhos daguels lisia. Problamaﬂ da
genlagia sao focallsados em tres trabalhos,

Nao sde de nosso cophecimento, na ldteratura
naclonal, astudos radic:quimlws sobre & fissao do tério no'
que ¢iz respeito. & identificagac dos elementos formados na
fissao. Na literatura estrangeira existem o8 trabalheoa pig
neirogs de CUTT0 HAHN e colaboraderes e publicados prineipal~
mente nos apos de 1938 o 1941 e cuga ravisac & felta, npesia
tese, no capftulo relativo ao histbrico da fissao, Hog tres
volumes dadlca.dng aos estudos radiogquifmicos dos elesmantes
formados na fissae, do conjumto do MManhattan Project Tech-
nical Sectlon, Division IV, Fintenlum Froject Record,1951",
k€ apenas um trﬁhail_h.u relativo ao estudo qufmico dg ﬁssaﬂ
do tério. Foi este estudo, relatado em sete péginas,execu-
tade por oito pesquisadores e entitulade "FPreliminary study
of fission productz of thorinmt, SUARMAN e eolshoradeores
(50%, Des onze slementos identificados neste trgbelho apa-
neg cinee o foram com certesza; o8 demais, de geordo com a
discussic dos autores, sao identificagdes provaveis e sujei
tas portanto & contraprovas, Trabalbo de data anterlor a
aste referido, ¢ de autoria de. TUREEVICH e RIDAY (54), foi
publd cedo om 1951:! pela Cowlsaao de Enersia Atomica, America
na tends a classificagao ABCD=280Z, BSuo ldenbificados de=
zassote elementos neste traballio oz quais entretamte nac ag
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frem contraprova de e::i.stgncia uo trabalho n® 225 do "Fluto
nium Frojeet Record", embora o de n# 225 geja de data. pos-
terior a0 ARGD-2862.

‘A YIist of Repearth Byports for Sala, United
States Atomic Energy Comlssion" de Julho de 1955 nan  tras
mals nenhim trabalho relativo 3 identificacao dos elemoutos
formades na fissae da ‘111-232 provocada por neubtrons ripi-
dﬂﬁ-

. A esaassas de dadus relativys ao problems em
questio, associada A importancia que o tério deverd tar mno
deganvelvimento dos programas de energla nuclear naciomals,
foi una das razpes que nos levaram a esindar o assonto on=-
joe resultados apresentamcs na presente tese. Outro motivo
do estudo foi o mesmo se enguadrar dentro dos temas em qua
h4 cerca de cinco andos vimos trabalhando e nos espscialisap
do, OCom a grande e inevitawel eapecialiaaqao atusl pnos o=
rios campes de pesquisa cisntifica somente se astonde a um
temn e nele ge aprofndando, sem, evidentemente, relegar o3
demais problemas a um planc de menor importancia, & possi-
vrl tragzar algums contribmqao, por modesta que seja,ac enor
me panoramz clentifico moderno.

. Causou-nos viva impressac o apareciments, hd
alguns meses, em algwmis revistas, de uma fotogprafia em gue
aparese em ula wosa pao nador gque um webro gusdrado, o equi
pame it o wsade por OTTC HAHN para a descoberta da fissao om
1939, Alguns blogos de thumbo, pilhas eldtrices portdieis,
um ¢ireuwito eletronice rfstico, constliuem & parte material
que, eXplorada habil e lncansavelmente por wm-apalxonade pes
quisador, o leveu & descoberte da mals nobre conguista cien
tifdeca do séeulio vinte,

Pars a exseugzo da Pasquiss gue & yelatada ma
presonte tese penhm equipamento lwmeso fol usade, FProog-
rames nos ater ao principio que b4 varios anes wvem o Profeg
sor Francisco Maffeld procwrande incutdr em nossas wentes e
qus ¢onsiste em, na mdida do possivel, procurar contar :aem
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pre com o8 priprias recursces e q_ua copvdm substitulr o veruo
"gomprar" pele verbo "copstruir“. B! elare que, em vista do
desenvolvimento tdenico atual, nem tudo & mais barato ou mais
simples quando montado pele prépriv pesquisador. 4 nao  sar

um "Scaler', deagac do Conselho Hacional de Pesquisas, & wue
fun‘l:ﬂ de ra.tﬁ.o-barilig codida por erprdstime pele Professor
H, Souza Santes, fel este trabalho executade com oa recuraocs
pomuans de um laboratdrio de quimica o com aqueles equlpamen—

tos para medidas radicativas que vimes comstruinde nesses M1
tiges einecoe angs,

o

Agradecemos s Indfistrias Orguima S/A pela doa
cdo da todo nitrate-de téric necessdrio a_aste trabalhoi &e
_ Departamento de Fisica da Fdculdade de Cdencias de 8. Paulo
pelo emprdstino da forite de ra.diu—harﬂ.ml a2 Frofessor Brg
trom. Lourengo pela deoagae do sais de zirgonie; ac Profeasor
Tarcisio Souze Santos pela laminagao das folhas de cddmic aue
foram wapdasi ¢ a Parson, Crosgland & Cia, Ltda., pela doagae
de Zeo Earbh H. - ,



GAPITUTO I

INTRODUGAOD \

L]

\

. 4 necessidade do conhecimento dos Trodutos
formades na flssic de uwm combustivel ruclear provém de v~
rizs origens,

Apds um reator atomico ter funcionmade algums
meses a quantidade daguelss produtos § do tal ordem que chg
ga a interferir com a emnnmia de neuntrons do reator, pcis
que ales mesmos gao também absorvedores de neutrons e dimjie
nuem- com isso o fhuxg utilizavel de neutrons. E! nocessi
ric portanto s remocac, deo tempos a tempos, desta Meinza®
nuclear. |

A remr;a,o da cinza cris ¢ novo problema de,on
usé-la cono sub=produto, se possivel, o apenas diapor-—se da
mesma como material inutil., A disposicao pura e eimples da
einza como se fosse um mere detrito industrial nie € possi-
vel, em virtude de, como 4 3abide, serem oz produtos de fig
sao altamente radicativos, E! necesafrio, portanie, o co-
nhecimnto de guais os slementeos formados na .f.‘issac- qual a
guantidade dos mesmos, quais as particulasz e radiagoes =
tidas, qual a erergla dessas partfculas & radiagoes @ quais
&3 meias~vidas des varlos elementos fomados. O conhoeimen
to day meias-vidas dird qual o tempp necessdrio para armaze
nar a ecinza anftes de ge dispor da mesma; o conhecimento i
energia e natursza das particulas ¢ radiat;oas dari informa-
¢oea sohre a espessura @ naturesa do material de que gerao
construidos o yecipienies para conber os produles do  fis=
580, bem como sobre a necgssidade ou vfo de ge trabalher
usandeo. a técnica de controle renoto. -

Dava=ge explorar tamben a possibilidads de se
utilizar os elememtos de fissao e nao apenas ::I:.apo—lus COme
weros detritos, Muitos despes slemsntos podem ser  usados.
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come tragadores (“tracers") para pesquisas clentficas ou
tecnoldgicas. Esta utilizaqaa entac cris o probvlems de se=
paragao quiica dos vdrios elgmentos entre si & do  combus-
tivel muelear, Bstas soparagoes quimlcas envelvey tdcnicas
peculiares e em geral oscessitam trabalho a controle zemcha.

4 utilizagac dos produtos de fissic nao se re
Sume apenas. a0 seu uso owomo tragadores mas procura-se, pre-
sentemente, utilizar-se diretamente as radiagoes emitidas
para purificaqao de alimentes, produgao de sinteses quimi- -
cas, ete., campa ta¢ vasto que chege a comstituir um  Iamno
perfeitamen‘be definide nos estudes quinmdcos nucleares e que

a Quimica das Radiagtes {"Radiation Chemistry"),

Un dos -preblemas guimicos principals, em re-
lagac a0 funcionamento”de reatoTas, € a recuperagao do com-
bustivel nuclear e”a‘sua pur:..i“iuaqao e para isso & "Lndiapen
savel o conhecimento da natureza dos elementos de f‘iaaao ba

ra que & pogsa gplicar té'cmca.s quinicas adequadas ds vA-
rias separagoos necesairias.

Uz {rabalhos pu.b]_'l.l:ados a::rb:‘a fissao de tério,
con nxcer;a.o dos da 'OPEQ HABN, "¢ o de oimere 225 do  Pluto-
ndum Preject Hacoprd, j& manc:l.una.d.os ne preficio desta tese,

dizam mais respeitu a::r aSPEta ffaico do problems do gue ze
quintco, )

Oa trabalhcs de TUREEVICH o calabaradoresl:ﬁh),
(58} o ‘.',56}, embora tragam o tituwlo de "Radiochemical stu-
dies?, examinam mais o problema das quantidades relativas
de glenentos foruados ("fission yield") (%) em fungeo da
gnergia dos nentrons usados para bepbardeiof o aatpat-u fisi-
eo da guestdc £ que realmente & examinade, tanto assim que

(#) Na falta de wuma umfornﬂ.nagao de term::ra nucleares, em
linmus portuguasa, traduzir—se-—é., oesta~tese,"fission yield!
ror Urendimento de fissdo", entendendo-se Hue.se trata de

Trendimento dos produtes da fi=san!, e nac da gnargia des=-
prendida no processo.
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os’ resultados 530 relatedos na "Physieal Reviews™.

Nos trabalhos de Hﬂ}m- e golaboradores (22) o
(23), a respeito da fissao do tfrio, saoc identificados . Ba
#5 min, La 36 hs, St {(zem iodicagan de meia-vida), Zr 75 min
e Pg 25 d,

SUGARMAN e colaboradores ( 5:::), rum estudo pre
liminar, acusam a formagso de S8, 8r 7 h,. ¥ , Mo , Ba 8 min,
Ba 12 d, [a,3,5h a la 0-h, Admitem tambam a possibilida
de de existencla de Ce, Te, Bu, Tc, Zr e Sr de mela-vida .
longa, asm que entretanta terham constatado, com certesza, a
presanqa dos mesmod . :

NISHINA e colaboradores (44) ideritificaram,no
caso do tdrie, Ag, Sn, Sb, Bg, Bi, Mo, Se, Au, Cue Cd. "Ho
trabalhe de NISHINA, bem como no de S‘UEARHAH e o3 de HAHN,
nao sAo0 determinadas a natwreza das radiagoes e partfculas
emitidas bem como a emergia das mesmas.

BAETSCHER e GOOK (}),-bem como MEITHER e FRISCH
(41}, encontraram elemsntos cujas  Deias=-vidas N30 eram  aB
mesres quande se formavam na fissao ds ura.nia ou na do té=
rlo.

Ao inieiarmos o estwic do problem que € rela
tade na presente tsse duas allernativas se nos_ apresenta-
vam: ou tomar um dos isﬁtupus formados na fissao do  tério
8 apds sua ldentificagao fazer wn ostudo sxaustivo de suas
propriedades micleares, daterminande sua meia-vida com ri-
gor, natureza das partfculas e radiacoes emitidas, snergia
das mesmas e existencia da estados iseméricosi cu sntao pra
curar separar um grupo de isftopos; deixando de lade a de-
tarmin&r;a.o rigoresa dg suas constantes nuclearss, e insis-
tindo mais na descrigac das peeculiaridades f{sico-quimicas
do problema. Ests segunda alternativs nos pareceu mais cop
dizente com a nasbtursza de um trabalho de Fisica-@uinﬂcaa

Como bem o observow YWILES (ﬂ]t "Many intereg
ting difficulties mst be faced in nug¢lear chemicel work,
and fission-product chemistry is in mAy ways quite different
from other chemical fields', Ha presente iese, como em po--
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ral na quimica dos produtos de fisado, téenicas qus  podem
parccar nao ser muito ortodoxas, tlveram que ser usades;por
exempla, na separagae de béric e aatroncio, guando eshes dols
elemenion Se cneontravam presontes em-ula mistura, ers mais
conveniente, no nossoe caso, a precipitagao de ambos ions ma
forma de sulfato & separagao posterior dos deis sulfatos;con
forams serd descrifo em detalhs no capftulo respective, Tol
técnica pode pac seduzir muite o quimice analista, mas o
radioquimico verd imediataments as vantagens gue podem tra-
Z8T

Outra decisac gue tivemos gue tomar quanto a
quaiz o5 aspetos que deveriam ser encarados neste exame de
produtos da fissao de tério, ere relativamente a tentativa
de separagao dos iadtopos livres de carregadores (“carrier
fI'ﬂB"?aﬂu com carregadores (Ywith carriers®); i.e,, se de=
viames ou nao juntar os isétopos nao radicatives dos daque-
lea que 3e supunha formarem na fissdo ou tentar a separagao
SOMm OB carregadores isotépicoa, Os trabalhos de quimica de
fissac pedem ser feitos s oW geral, nao sa usando 08 CarTee
gadares lsotdpleos quando a fonte de neutrons usada 4  tal
gue ag guantldades forpadss dispensam o uso de carregadores,

i.¢., a5 guantidades sac0 fals que podem, p.BX., 3erem pre=.

cipitadas; é ¢ que acontece guando o fluxc de neutrons &
fornecido pelas prdprias pilhas atomicas com carca de o2
s 1084 neutrons/seg, ou conm fontes de rad:.o-ber:ll‘i.n
muita fortea, O meswec acontece quanto & determinagan quans-
titativa dos elementos formades, i.0., da construgac das
curvas de rendimento de flssio ('fission yleld”) dos elemen
tos formados, Em ness0 cazo dispunhames de uma fonte da
neutrons cuja emissac era de 105 neutrons/seg. De tal for=
ma seria mais conveniente o trabalho usando a tfendca  dos
carregadores isotépicos, deixando as determinagoes livres
de carregedorss para quando fosse possivel _dispormos de wuma
fonte infenss de newtrons, Pela mesmy razad nao fol rfeita
ronhuma tentativa de gonstrugao das curvas de rendimento de .
fissao em funcdo do nimero de masss. .

Comp consequencia das consideracces aqui ex-
poatas a virientagao que parscia convir ao  desenyvolvimento
do presente trabalho foi a seguinte: em virtude da fonte ds
neutrons wada nac sur forte, D mxi3 Indicado seris proo-
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rar identificar os isétopes que se formassem ey malor abun-
dancia, Fazende wm p&ralelo com o caso 40 uranie e adm-
tindo, em primeira apmxlmagau, que os isbtopos formades na
fissao do téric seriam os mesmos que. os formados na do urg~
nio e, aproximsdapenie, nas mosmas guantidades, geria entas
o caso de se procurar identlficar ¢s mesmos isdtopos que ss
formavam em maior quantidade _na i‘lssaﬂ do uranio, Et evli-
dente que se esta hJ.E::':’c-eae nac se confirmasse, o medo de se
inieiar & investigagao teria que ser oullo. Conviria tam-
bém que os isdtopos escolhides Yivessem ielas=vidas sulici-
entemente longas & gue Mpenuitissem asuseparaqnes quind cas
sem sofrerem wna redugac mito-grande nas.muas  atividades,
E s1¢m di=so que as energias de suas.radiagoss e particulas
fossem suficientemente fortes para permitir s identifiesgac
dos elemnbos mesme em quantidades mt.a PEequensta

Examinarmdo a 1ista.dos: iaﬁtupos formados na
fissa0 do uranie (), e admitinds ainda-aquele - paralelisme
acima referide, observa-se que zirnohiﬂ, ~céria, biric & es-
troncic seriam quatro elementos COm isbtopos que teriam ag
caracteristicas aclims enmmradas, iteyiedla—vida suficien-
tevsnte longa para as sepa.ra.i;oes qu:l‘.mit;a'.a necessirias, enex
gia das radiagoes emitidas suficientemente fortes e formanm-.
do-se, no case do ura.m.o, em quantidades . relativamente al-
’Gﬂ.FJi-ﬂ., dﬁ 5 =1 6%1"

Por osta mzao decidimosuinvestigar a ﬂﬁstan
cia de isdtopos de z:l.rconrio, crérin, bério a estronclo  ben
come a possibilidade de-separagae dos mesmes e a-determina-
¢ao apraximada de suas constantés nmucleares wals importan-
tes, 1.0., mlaswvidas e energia das partficulas e radisgoes
emitidas. O0¢ isbtopos de meia-vida longs, desses elepentos,
nazo sav investigados nos trabalhos citades acima, NISHINA
(b}, SUGARMAN (50) e HAHN (22) e (237,‘bem’ como nso sao.dg
terminadas a energia das radiagoes emitidas.

(%) MNuclei formed in fission: decay charactsristics, fis-

sion yields, and chain relationships, JXosued by the Fluto-
nimm Project, d. Am. Chem, Sow: 68 , 2411 (1946},
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HISTGRICO B ASFETCS QUIMICOS DO PROBLEMA

The importance of the roles of the
physicist and the engineer in the ato-
mic industry are gensrally understood,
but; the extent of the chemlcal effort
involved is still too Mttlie approcia=-
ted, Hevertheless, it is a faet +that
plutonium producticn by means of natu-
ral uraniom piles requires mepy mors
chemists than physicista and sngimeers
together, Atomic power statlons must
e associsbed with vast chemical plants

- for the maoufacture and recycling of
the flsslle matsrials and for the trea-
tment and disposal of radicactive was~
te products; {E. GLUECKAUF, OChemical
agpects of the atomic industry (21},

THTRODUGAD

L

Iurante:os anos d2 1935 a 1939 o processe nu-
clear hoje conhocido como “fisgae" foi posto em prébtica enm
virios palses por um ofwero grande de pesquisadores, a matp
ria dos quals nag perceberam o'gue realmenie estavam obsopr-
vande, Durante eptes anos havia, ng Amfrica do Nerte & na
Furopa, unu interesse muito grands sobre a possibilidade ds
58 obter elemsntos com nfmerc atomieo superlor a 92; o3 que
geriam chamades elemsntos fransuranices. O método usado
consistia em boubardgar uranio com-neutrons e assim produ-
eir um 1adtopo de uranic aue gerdia radloativo e beta emis-
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sor; aste entao, aphs emiasan beta-menos, transformar-so-ia
no alsmento 93 (cus hoje tem o nome de neptinio, Hp}. AS
equagoes rucleares do processoe serlam

a3 + b~ P29 B w3

Predizja-se, na época, sor o elemento 93 wm
alfa emisscr e gl consequencia vArics imvestizadorea procu-
raram identificar astae p&rt.iq.;las alfa, ¢ gus e encon-
trou, emtretanto, foram virlies elementos radioztives beta-
menoes eud.ssores & com propriedades auimicas extremanente se
melhantes as de elementos j4 existentes; um deles, em par-
ticular, tinha um cemportamnte quimico mite anfloge zo do
bAric ¢ por essa razac aupua-ae ger um nove lafbtope de rddio.

U3 ditimes & provocarsm agte protesse nuclear,
antes da descoberta do fenomene da fissao, e 08 primeiros a
reconhecerer a suy verdadeira natureza foram OTTO HAHN e
TRITZ STRASSMANY (24) os quais publicaram em Janeive ds 1939
as suas conclusoes & quw na &poca estavam em conbradigac com
o5 fetos eatabelgcidos da Fisica Muclear, Os resuliados en .
contrados eram tac surpreendentes que até a redagac do tra-
balho foi:feita em linguagem pouce comum aos trabalhes ei-
entificos: '"Wir kommen zu dem Schluss: Unsere WRadiumimo-
topa" haben die Eigenschafton des Bariums; als Chemiker mlis
sten wir eigentlich sagen, bei den neuen Kbrpern handelt es
sich nicht wum Rodium, sondern um Barivm; den andere Elemsn-
te als Radium oder Bariuan komman nichb in Fraga.

Als Chemiler wilssten wir aus den Kurz darge-
legten Versuchen das oben gebrachte Schema eigentlich umbe-
nernon und statt Ra, Ae, Th die Symbols Ba, Ia; Ce einset-
zen, Als der Physik in gewliseer Weise nzhestehende "“Eern=
chemiker™ kinnen wir uns zu diesem, allen bisherigen Er-~
fahrungsn der Eernphysilk widorsprechenden., Sprung noeh
nicht entachliessen, Es k#anten doch viellelcht eina Reiha
?el‘gs?ngr Zufille unsere Lrgebnisse vorgetiuacht haben ",

2&'.; i -

+

(#) N6a chegamoa 3 seguinte conclusao: nossos 'isftopos da.
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Og elementos formados, de acords com HAHN e
STRASSMAMN, portante, a8 poderiam ter side-formades coms o

resiltado da separagac do Abtomo de uranic em duas partos
aproximadamente iguals,

08 TRABATHOS IE FEREML

Foi principalmente ENRICO FERMI, pa Universi-
dade de Roma, em 1934, quem visualison a impﬂrtancla, dos
neutrons para a produgic de reagdes nucleares. -FERML & seun
grupo, constituido por AMALDI, dYAGUSTINO, PONTECORVO,RAS3T
Tl = GEGHE, bombardearanm, cnm _nentrons, pra.tricamnta ta=
o3 os alﬂmantoa da classificacao perifidica dos elementoa
sbtendo assim um nimere enorme ds isStepos radicativos artl
ficiats. Em geral, os progssacs de formagho dessas isdto-
pos eram aqueles em due o nficlec de um elsmanto capturava um
neutron lento, formando assim um jadtopo do elemsnto bombap
deado & com mimsre de magsa uma unidade malor qua o do isés
topo do qual provinha; ¢ isftope formade era instavel e por
emissao de partfculas beta-menocs, formava o isftope do ele-
nento de nfimerc atomico imsdiatamsnte acima aquele gua fora
borbardsads, Em peral, o isdtopo do elemsnto formade apés
a emissio da partfcula bata era estavel., As reagoed mcleg
rea qué reprosentam estes funamnus sao, no caso da um isé~

tope ds um olamento X de nimero at.c:m:..cu Z o nlimerc de mas-
sa Al

ridic" tem as propriedades de bério ¢ nds devemos realmen-—
te dizer que, relativamente ao nove elemento, nés nag esta=

mos trabalhandc com r&dio, mas sim eom brie,

Come Quimlcos nds trocariames o3 afmholoa Ra, Ac
o Th (no trabalho am questde) de nosso esquema por Ba, la
e Ca ... (embora) como Quimigos Hucleares, extremamenta as-
gociados com a Ffsica, nbs NAG PoBSamod decidir em tomar

a 8 co o com todos o2 e::qae
sta pas ; &ar?tﬁ p%%aivel que uma % a de * oo nural_t&en-

niaﬂ estranha.a temnam fal=aidficade o noseos yesultadon,



1l Gapitulo IT

A 1 A+l
X +n-——aX +
Z Q Z /
A+1 A+l
X . — ¥ + (3

Contimande as E:cparianc:l.as com o3 diversos
slemartos FERMI ¢ colaboradores chegargm até o urénio e en-
-t8o supuzeram que ¢ mesmo tipe de rear;ac iria se dar, l.0.,
fopmar-se=-1a o primeiro slemento transuranico e com  nimero
atomdos 93, conforme 34 foi indicade na int.rudu:;an daste ca
piyplo, Em verdade esta reacio, captura de um neutran pelo
uranlo-238 a formagao subseguente do neptnic=239, também
Se- procossava em realidads; entretanto, o pracsseo realmsn=-
te impartante gue estewvs tendo lugar era o que maie  tards .
saria descchberto por HAHN o STRASSMANN, i.e., & fimsao do
Stomo de uranio. . .

Supende FERMIL e eglaboradores gus havia se for

mado o elemento 93 fontaram entac sua BEparagac quimica,
glemento 93 vinde imediatamente apde o uranio, de acords com

classiﬂnac;ao periddica, deveria ter propriedades -quimi-
cas anftogas s dos elementog de mimero atomico 25 43 e 75
i.8., manganes, tecnfcio e r«&m:a.c-ar Por gsse ragac, FERMI e
seu grupo (12) junbaram & sclugaoc de uraniu,previamazta hom
hardeads por meubrons, um sal de manganes  proeipitando-sa
sm seguida, o MnQy. Junto com o precipitade d¢ MaOp foram
datectadas duas ativldades com melas-vides respectivas  da
13 migutes e 30 minutos, stlvidades eatas nao  enconbradas
no uranio ou ssus descendentes,

Comparando o pesultado encontrade com ga cb-
tidos pwviamnte quando do bembardeic deo demsis elemsntos
da classifiea¢ao perifdlea, pareeeria razosyel atribuir-se
aquelas atividades de 13 minutos o 90 minutos a i=dtopos do
olements 93 o qual FERML esperava que 13 se formar,

O trabalhe de FERMI, emtretants, nio foi acel
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te por todos peagquisadores do assunto. IDA NODDACK (45) cri
ticou o $rabalho do FERMI argmmentande qus véries. elementos
sao coprecipitadoa pelo .MnO2 (alids, o MaOo & usado em Ra
diequitea coms wm excelente “arrastador", bem como o hi-
dréxide férrigo e o de alundnio), Sugeriu IDA NODDAGK que
¢ &tomo do urenio bombardeade pederia partir-se e formar
olomentos de nfimores atomicos menorsa,e qus em consequencla
‘upd provae indiscutivel da formagao dos elementos fransura-
nieos af seria uht.iga quande se tivesse wostrade qua o sy=
posto_slemento 93 pao era memlim dos elementos da  classi=-
ficagac perifdica. Coutrariavam,emtretanto, as observacoss
de IDA NODDACK, fatoa estabelecides da Ffsica Naclear e em
consaguencia nao foram levados a série, pac influinde nos
desarvolvimentos posteriores.

05 TRABALHOS DE OFTO HAHN

Neate estdgio dos trabalhos dois grandaa ra=-
dicguimicos interessaran-se pelos mesmos: OFTO HAHN a  LISE
HFEITNER, © primeiro trabalho de HAHN o MEITNER relativa~
mente aos supostos elementos trapsuranicos congistiu em exa
winar se o9 elerentes & meia-vida 13 minutos e 90 minutos
eram isdtopos do elemento de nfimero atomico 91,protoactfnie
{25). 0O frabalho seris ficil pols dasde a descoberta  do
protoactinio (em 1917), HAHN j& estava famlliarisade com
sugs propriedades sendo slifs o descobrider de um de seus
jebtgpos, o de meia-vida de 6,7 horas (26, p, 17); como wop
sequencia desse trabalho ficou provade gus nac se  Iratava
do elementoe 9l. -

De acorde com ¢ desenvelvimento tienti{fice da
dpoca, e con seus trabalhos sdbre o protactinie, HAHN  achou
possivel que o elemento de meia-vida 13 minutos fosse real-
wente wm transuranico, conforme o dizia FERMLI.

Rntretanto, apds mais alguns ancs de  traba-
lhoz, HAHN, HEITHER e agora em ¢oclaboragac com STRASSHANN,
gbservaram a formagac de um grande nfwsro de elementos ra-
dicatives artificiais que pareciam originar-se direta ou ip
diretarente do suposto isbtopo do wranio que sa formava-
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quando do bompa.rdem com neubrons e ptrrbantﬂ existiriam mais
de um transuranice (26, p. 18). Esquemas de desintegragoes
radicativas foram imaginades lewvando a elementos ds mimere
atomico até 96.

?( Em 1937 ¢ 1938 GURIE o SAVITCH (5)idertifican
vm elemento radloative com meia-vida ds 3,5 horas  formade
no benbardeic do uranio com neutrons lentos., De acordo com
CURIE o SAVITCH o elemento nao era actfmioc mas pareeiz ter
as propriedades de um terra-rara; parecia~se com lantanic e
54 podia ser separado do mesmo por eristalisagic fracienadn,
Hao dompletamenie convencides GURIE e SAVITCH admltiram ser
o elemento 3,5 horas um outro transuranico HAN e STRASSEAMN
tentaram, entao, obte-le (27). As gonclusoes desse Hltimo
trabalho foram de que o &tomo de uranic bombardeado, U=239,
sofreria duag emdssoes alfa (decrébeimo de guatro unidades
ne nimerc atomico) dande, comd resultado,ires isdtopos de
rédio, beta abivos; estes isbtopos de rédio-traneformar-se-
iam em actinie por emssau de partfculas beta:

?zuzs*?i.. ?DTths“fi' oaha? L 39“231

}( 0z tres isdtopog de rddio sram explicados co-
mo estades isomfrices, De acorde com as prdprias palavras
de HAMN (26, p. 20}: "The conclusiop that radiwm lsctopes
had been produced was the only one possikle sines,according
_t-:r the chemical preperties, only barivm and radivwm could be
‘considered,s Barium wes, aceording to the physical viewpo-
int of the time, impossible, and thue only radium was left!
(¥). & formagao de rddic nas condi¢oes descritas era  bas-
‘tante surpreendento: nio 50 corheeia deaintegrag:ms poremis
's3o de partfenlas aifa como cansaquencia da absor¢ac de neun
tr&n& de hﬂm Erﬂrgla IR

‘& separacac fsssss elementos radicativos fore

() Hat«e-se qus JA se comegava a falar em biric e que se
aproximavs a ﬂasmbart.a da fiasao. .
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wades pelas dras emissoes alfa e uma beta foi feitae Juntan=
do=-se um gal de bério pera funcionar gome carregador (€ sa-
bido B o bério § excelente cerregador para o rddio). Bn-
tretantoy HAHN & colaboradorea nac precipitan bﬁ:rm na
forma de sulfato, o qual tem uma superficie*iitd grande e
adsorve um grande plmero de ilons que eventuslmente estejam
na solugas, De acordo com HAHN (26, p. 20) foi STRASSMANN
quent sugeriu a preeipitagac na forma de cloreto ds birio em
dcido clorfdrice concentrado; nestas condigoes o clorebo da
béric cristaliza-se muito bem ¢ precipita nav  combaminado
por cutras su‘nstmm.as, com eXee¢do de rédic. Aproximava-
ge cadz ves mais-a descoberta da fissao,

Acontece gue ag mistwras de birio-ridio obti-
daa apresentavan uma atividade extremamsote fracs em virtu-
do de, segundo HAHN, haver muito pouce rfdio @ umz grande
quantidade de bﬁrin ¢ qual absorvia sa radiagoes emitidas
pelo rddio, O passo ligice seguinte seria sepavar ¢ rfdle
do béric que fora juntado como carregader e gasim poder exa
ainar & radioatividade do rddic sem a absorgao das -radia~
ques par parte do bdrio, Esta seraracac nads teoria de di-
#icil pois, embora trabalhosa, ers parfeitamente exequivel o
OTTO HAHN estava perfeitamente familiarizado com asta téc=
nica, tendo mesmo estabelecido as lela que governam a forma-
cao de cristais mistes de rédic o birie (28, Cap. IV).

As aaparaq%s tentadas reswltaram em completo
fragasac, X

HAHN (26, po 21) justificou a impossibilidada
de separagac em viriude de ser extremamepte pequena a guan-
tidade de ridioi exam apenas alguns milhares de Atomos de-
toctavels poy um contador Geipsr-tiiller, mas arrastades Com
ristamente pelo bério em virtude da semelhanga-de proprie-
dades.

Para verificar esta Gltima hipStesa HAHN pre-
parou misturas de bérle-ridio usando iséicpos naturals de
rédio, mas misturas com quantidadss Infimas ds rddic atin-
ginde mesmo o limite mfnimo de indica¢so mum contador Gei-

ey, Tinha gssim, HAHN, ula mistura perfeitamente a.n.ﬁloga.
Aguela, que nao -:nnseguira. SSDATET.
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Esta nlstura brio-rédic, feita com oa isdto-
pos naturais ds rédio, fol submetids ao mesmo processe  de
separache anterior e que falhara na mistura bérie-ridio ar-
tificial: (o proveniente da suposta degintegragac alfa duura
nio 239). A separagac dsu resmltade positive, i.e.,fol pos
sivel separar-ss ¢ birio de rédie natural, o que mostrava
que ¢ ingucesso na mistura birio~rfdic artificial nao era
devide 4 pouca quantidede de réddiol

Coptinuande com & série de investipgagoss HAH
e colaboradores Juntaram isdtopos naturais de riddie acs su-
postos lsdtopos artificials de rédic e experimentaram a weg
ma separagac de u'a mistura blrio-rddio, Resultado: os 1sd
topos naturaig de rddio separavam-s¢ do blric e os art-ifl-
ciais, que provinham das snpostas desintegragoes slfs, nao
¥¢ saparavam,

J4 admltinde a possibilidade de ser 9 Tridio
artificial™ o préprio bidrie, HAHN considercu: pe ‘for ridle,
) e}.ﬂmrﬂ;a gue se forma por ewlssac de partfculas beta § o
actinio:

-
gafa? Il —m gohe 2L

ae for baric, o elemento qu= s& forma tem gue Ser o lan'ba-
nied

0?13 7
seBa” —— 5pla

= Seguindg esta ordem de idfias o grupo de HAHN
Juntoy actinic e lantimio a0 descendante do suposte  ridlo
artifieial, Em sspulda efetvaram a separacac dos deis: o
descendente do "rédioM artificial acompanhoru o hntania,

Ficou portanto demonstrada que o auposta pd-
dio artificjal era na verdade vm isbtopo artificlal de bé-
ris; o latanio s6 podsria provir, por dasmtagragao bﬂ‘ba, )
de bdrio, mas nunca do ridio, :
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Una série de conmtraprovas fineis foram feitas.
0 isdtopo, j4 agera identificade como birio, fol purificado
e misturado com um pouce de Béric inastivo. 4 quarta parte
desta mistura biric artificial (radicative)-bdric inative
fol guardada come padrao ¢ as oubras tres quartas partes fo
ram submetidas ao seguinte ciclo de tranaformagoes quimicas:
cloreto de bdrio suecinato da birie nitrato de bé~
rio gcarbonato de bArio —— cloreto de biArio.

A atividads deste dltimo cloreto de bérie fol
medida & comparada com a do padrao (também na forma de cio-

rato): dentro_dos erros experimentais era iguwal a trea ve-
ze2 a do padrao, - ' -

4 criatali.aagﬁo de tantos sais, e¢ tao diferen

tea, nao produzin a separagio do biric inativoe {carregador)
a do birio gtive.

A primeira comunicagio ac mmndo cientffico
destag obzervagoes fol feita em 6 de Janeiro de 1939 (24) e
de acordo com HAM (26, p. 23), "were in opposition to all
the phenomens chserved up to the present in Wuelear Physiest

. Uomo ¢ mimerc de massa do bdrio § muito menop
gue o do uranio HAHH sngeriv qua wm oubro elemento  fambém
se formava,-de tal forma que os dols nimeros de massa soma-
"dos darian o do uranie: WDMe-3umms dor Massenzahlen Ba +
+ Ma, (elemento 43}, alse Z.B. 138 + 10, ergibt 239iv(24}..

Tinha sido descoberta a fissio (6 do Jameiro
de 1929) -

A -

THABALHCS CONOEQUENTES DCS DE HAHN E STHASIMANN

Numa comunicagao & revista inglosa Naturs, da
tada da 16 de Janeirs de 1939 e publicada em %2 da Feverei-
. rode 1939, MEITWER e FRISGH (41) sugeriram umn interprete-
- gao dos reswltados encontrados por HAIN e STRASSMANN, suges

tao esta que yain a censtltuir a correta interpretagas dos
fatoa, Da acordo com MEITHER e FRISCH, & primeita vists,os
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resultades de HAHN e STRASSHANN pareciam mrito diffcil de
serem comprocndides, A formagap de elsmentos com  nfmsre
atomice muite inferior ae do uranic tinha side cormiderada
anteg mas fora sempre releitada- per razoes ffsicas e por a
avidencla quimica nao ser mada positiva. E concluiam: "It
secms poasible that the uraniwm nueleus has only small sta-
bility of form, and may affer peutron capture, divide its~
elf into two nuclei of roughly egual size", A este procea-
so de diviszo de wn niclec pesado em duas partes aproxima=
darente lguais, MEITNER e FRISGH deram o nome de “Mfissaoh
{Kemspaltung, fission nuelaaire, fission, fissao), )

A presenga de elementos mmito mais leves que
o tiranio, tais como o birio e o 1a.nt.a.n1n, podaris assim ser
explicads.

Indicaram ainda MEITHER a FRISCH que em virtw
de da relaggo alta nguiron-protons naqusles sleinntos loves
feormades na i‘lasau, ales seriam instavels e precurariam a=~
tingir a estshilidade por emissao de partfculas beta-menos,
Sabe-g¢ hoje que, no caso de elementos formados na fissae
do -uranio 235, atd seis transformagoes mucesalvas podam
dar-ss pDJ." Bmi.asac dn partfeulas beta—menoa,

MEITHER o FRISCH (A1) mestraram tarbém  owe
uma libertagac extracrdinariamente alta de enmergia deveria
ter lugar nesse procass3o ¢ que os elementes leves formados
teriam energia ¢inética suficlente para alraveasar nm ca-
mada fina de uranio ou percorrer cerca dg 2 a 3 contimetros
ne ary camo hoje & sabido, A dermons tragae experiménial dag
se fate foi feita, praticamante contemporaneamnte, por Jo-
LICT (33} e FRISCH (13). .

Em 26 de Japaivo de 1939 o f{sice dinamarques
NIELS BOHR comunicou os resultades de FRISCH e MEITHER du-
rante uma' conferencia qua fez em um Congressc em Washington,
DiCey UoSeha (155 po 347), resultande daf wma 5érie de con-
firmagces das experioncias feitas na Burcpa. Confirmagoss
com experianciss fisicas, principaimente, e nae quimicas,
foran cbtidas nos Estades Unidos, Nao cabe, neste capftuloe -
em que se examina o aspetg quimico do preblema da flssa0,
a descrigao dessas expenanclas de Fisica Mudiegr, mas em -
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sivtoss pode=-se dizer que todas elas provaram que  sSnormes
quantd.da__dea ds erergia eram desprendidas quando do proesssa
da fissia, conforme o previvam KELTMER e FRISCH (41).

Alén dlssc foram identifidados vérios outreg
elemntos na fiasno do Jranio, entre os quals bromo, cripi:.u
nio, ﬂstruncia, molibdenie, rubidic, antimonio, telurie, ie
do, xenonio e efsio, sendo que a majoria des trabelhos de
jdentificagao sstava terminada um mes apfs a data da desco-
verta da fissao (15, ps 348).

o mesmo Congressc realizado em  Washington,
FERT mencionon & pessibiliidads ds que houvesse a emissan
da rentrons no processc de fissao o pouco depois won HALBAY,
JOLIOT o KOWARSKI (28] s (29), em Franga, domonsiravam expg
rimshisimente a existencla rlesa:as neutrons, sabendo-se hoje
ser de 2,5, em média, -0 nimsro de neutrons Yibertadog na,
flssic do uranio 235, fato que torna possivel & reagdo  em
tadeia nos regtorss nuclearss & bombas atumcaa.

En Setembro de 1939 BUHE o WHEELER (2) mostra
ran teoricaments que ¢ 100 Caso do ura.niu, quando 8 uzavE DEg
trons ds balxs emergia para ¢ bombardeio, dava-sg a fissac.
do igétope U-~235; mo caso do téric 232 ou do wranic 238, a

fissao g2 dava sumﬂnte Com neutrons de alta energla (a pax=
tir de 1 YMev),

A soma de corhecimentos adguiridos atd entao
permitiram concluir que wm mesmo elemento qus aparecia na
*"issao poderia formar-se diretamente da Fissic ou como ¢on-
saquencla. das desintegragoes bata-mencs dos elementos for-
mados diretamente, Supondo qus op neutrons libertados se-

jam dois ou -i'.res peda-se ter, p.ex., as reagoes segulntes,
_e0mo consequencia da. £issg0
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Mém da emissde da  partfeulas beta, MEITIER
(.’.;2}, e também vérios outros ﬁwaat-igadorea y Verificaram a
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emissde de radla¢io gama de vdrias ensrgias.

JBd resumo, o3 pro¢edsos mucleares que  podem
coorrer ne uwranio s3acg

1 - A9 conhecidas transformagoes radicativas
naturaisy .

.I -ﬂd \ )
o228 o234 B o pa23h B o (R34 58 o230 ., o Tn206

gL,
92“2351{- 901}123&-91?32315-3.9&&227—r I EENERREE SN ] EEPbEW

2 = A fissic nuclear resultando na furmat}ao
de isdtopos artificiais dos elomentos de nfipero atomico de
30 a 64, inclusive ;3 hi emisaso de neutrons Degte -processo
tornando possivel uma Teaqao em cadeia,

3 = Captura de um neutron lento resultando
daf a formagado dos elementos transvranicos:

W38 o (nk—y U239 8, %szz.-aﬁ_

239 o '
o Py 39_.9211235

e

] O processo 3 sntra em cumpatri;ﬁo oo O Proceg

s0 2, poig consome neutrons que poderiam sar usades para
fissao. E! uma questa.a de tecnologia o evitar competicao
para facilitar, o mais pc:sa:l.wl, & reagao em cadeia,

0s tratalnos anflogos feitos com o téric, o
cuja revissc interessa a ssts tose y foram discutidos no Ca=
pituic I.

A revisso histémica, conforme dito no infcie
. do capftula, foi feita dando-se mals enfase ao aspeto qui=-
mco; uma revisac introdutéria em que o aspeto ffsico 4 dis
cutido em mals detathe 4 apresentads por TURNER (57), e, em
bora antigo, trota-se de ym artige extremamante bam.faitu.
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VILAR (592} examine, em excelente monografia, o problema
aproveltamento da energias nueclear, estudando-c mo 23T
que mais inferessa ac engenheiro,
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ESTUDO DA SERIE RADTOATTVA AN

JTRODUGAC

Todgs slemntos quimicos existentes na naturg
a, ©om nimaro atomlco supem.ur a 83, sao radicativos,

Eases elementos sio incluidos em tres Zrupoa
a8 formam ag ¢hamadas séries radiocativas paturais. Uma da~
33 tem o uranio 238 _como ganitor (“parant"] 9 apresenta
uaborza tranafurma.ioas {oito por emissio de partfeulas al-
a e sels por emiasao de particulas beta) atingindo,apbs as
.ra.nsfarmagoas, um }sétopo estavel de chumbo, churbo 206,Eg

ia.6drfe § denominada Séris Uramio, Como oz nimsres de umag
I--EI. mudam por guatro unidades em cads emissio alfa e Nao ma=
lan 143 emissoas bata, 05 membros desta sdrie tem o seu né-
ieT0 de massa diferindo de miiltiplos de quatro e podem ter
33 nimerc de massa representados por 4n + 2, onds n & - -um
ndmero inteire, Por ests razao a Sdrie Uraniu & tambdm cha
[ﬂﬂ.dﬂ. Bériﬂ Iln. + 2@ - o

Dut.ra série natural € a Séiris Térlo ou Série
Ln, em que o pepitor & o tério 232 sendo ¢ chumbo 208 o
isStopoe final e estavel da série,

A terceira sdris ¢ chamada Série A.ct.inia—urﬂ.
nio ou Sém 4n + 3, sendo o genitor o urani-::- 235 e o ia=
topo final chumbo 207.

HeagOes mucleares srtificiais deram origem &
Sérte An + 1 qus inclue vfrios elementes transuranicos a
suioe gendtor € o curic 241 e o isdtope estavel final bismu=
to 209 (14, p. 15), FEPPARD (47) e colaboradores encontrae

-
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Tam alementcs da Sérla 4n + 1 na monazita brasileirs.

4 .SERIE TCRTO OO 4N

. Para que’ ae possa bem compreender as ewertuais
interferencias nos trabalhos ds redloguimica, causadas P
los descendentes de téric 232 quando este elemento 4 usado

g para Que Se possa imaginar procassos de purificagac do té
ric 232 de seus descendentee, convém um exame dests Série.

. f Figura TII-] indica o esquema ds desintegry
soas dasta Eérie Aepundo. a conheoids Tabela do Segréd,em gua
nag abeissas sao colorcados cs nfitercs.da protons (ou nfmere
atomico) de cada elemerto e nas ordenadas ¢s mimeros de ney
trons dos 1sdtopos dos virios elemsntes, conforme & sabido;
a0 longa das diagonais da direita para esquerda {8 de baixo
para cima} ficam, portanto, os isébaros. Us gimboeles qui-
micos dos elerentos, atuaimente adotades, estao escritos
nas abeissas, juntamente com os nfferos atemicos; os  simbor
log des pomes historicos dog mermes elemertos COMKR  Dl8Xs,
ThX , Thd 4 ThE , ete., @sfac coloeados dentre do guadra
de cada isdtopo, A bendencia hoje & abandonar o  simbolos
antigos e usar os modernos com oS raspectives nimeres e
MNagci. *

Ubservando-se a Figura I1I-1 nota=-se, porban-~
to, qua todo tério & acompanhade do impurezas gonstituidas
pelos descendentes ridio, actinio, radonio, polonio, bisme~
to, chumbe e tilic, As guantldades reiativas deszes rédio
alenantos depends da idade da preparagac de tdério, l.e., de
quando o tério foi ssparado do minério; serac bamto mencres
guarko mais recente a Beparagac. KIREY o KREVER{35) e {36)
publicaram tabelas que permitem ¢ cflenlo, nas séries radio
ativas naturais, da quantidade de cada isftopo existonte em
fungao da idade.

liote~ss que, muma preparagig de tério,ter=-se-
4 presente partfculas slfa, beta e radiagoas gama,

Mo caso do estudo dos elementos formedos nDa
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fisszo do tério dove-se saber as possiveis intargarancias
dgs descendentes naturais com of elementos de fissao - para
nac 5e chegar a conclusoes falsas, Agsim, p.ex., © rédic
{HgTh; e ThX} interfere com as separagoss de biric e es~
troneio; o. eimmbo {ThB) também intsrfere, ainda quws  menos
que o ridic, com as. separagoss ds bé.q::u e astronglo; o acti
ndo (MsThy) interfere com as_separagdes de lantanio; o ra-
donio dinterfere egm a separagaoc de produtos gasgeos como ©
cgiptmiu & o xanonio, Im geral estas interferencglas =T}
dao per coprocipitagao, conforme j4 foi mostrade por  LIMA
{39, pe 30 & sag,).

. Como ¢onsequencia da possibilidade dessas ine
terferencias surge & necespidede, cu pelo menos 4 convent=
encin,-ds s elimingr o mais possivel os descendenies do t§
rio gnies de suvbmate=lo & bombardeic, aspeclalmante se o
sal de téric j& foi~preparado hi muitc tempo, Mesmo qus o
tempo de bombardslo geja longo compenss sempre & purdfica-«
gag, pols 2 guantidade de desceandentes que se regenaram du-
rante ‘¢ bombardelo & scmpre menor que a existente dmicial-
mmn

. 0Os trabalhos de purificagac do sal de tério
usado ssrac deseritoes no caplinle seguinte.



CAPITULD IV

FURLFLCAGAC DO NITRATO DE TORTO USADO

B PREFPARC PARA O BOBARDEID

INTRCOUCAD

0 nitrate de tdrio usado nas axpariénnia's, e
_fornecido pelas Indistrias Orquims S/4, era  extremamerte
pura e apresentava a anflise que consta na Tabela IV=1,

Terras raras | nav encentrade

Fe (Fey03) 0,001 %

By 0,0005 £.

50, 0,8

5390, nao encontrade
Tabela IV-1

Anflise do Nitrato de Thrio Usade nas Experioncias

Come em todo trabalho de radloquimica,pode-ss
admitir wm grau de impureza ragoavelmente alte em materjaia
estavels; mas o conbtrele-rigorose tom que =er feite  sobre
&5 impurezas radicatiwas, 4 eliminacac das impurezas radie
ativas, no caso 05 descendentes do tério 232, tem que wser

feita pelo radioguimieo antes do trabslhc espeeifico a ser
realizado,
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PURLFICAGAO

0 prinefpio da purificacac consiste em arras-
tar, com carregadores convenientes, o3 virios dsscepdentes
radicatives do téric que constam da Tabela ITI-1,

Corca de 650 gramas de nitrats de tério, ....
Th {Hﬂg} o/iH~0, foram dissolvides em dgua Juntande-se em se=
guida ,3 gramas de unitrato de bhrlo ¢ 3,0 gramas de nitra-
to de chumbo, O bfrio e ¢ chumbo foram entae precipitados
usando-se a quantldade equivalente de 4cide sulfurico. &
solugas de nitrato ds t6rio, na quel se formara os precipi-
tedos de sulfato de blrio e de chugbo, foi mantida sm agita
$a0 por moia hora, delxando-se entao em repouse por uma ho=
ra. 0Os precipitedes foram separades por filtracae e lsva~
dos a ym contador Gelger; o precipitado (wistura de FbSOy e
BaS0),) arresentava~se glbamente ativo e a determinacdo da
weie-vida do produto abtive indfcou 3,6 dias, o que meostra o

arrastamonto do-ridic pelos precipitades de sulfato de  ba-
rio e de chumbo, '

L solugae resultante fol subtmotida ao  mesomo
iratamento mals duas vewes) a abtividads enconbrada no ter-
ceire precipitade de sulfato da birio ¢ de churbo era sxtra
mamenhe baixa, indicande uma remecac praticamenta camplota
de chumbo; a atividade do precipitado fol examinade duramte
virias horas tendo diminvidy com & meia-vida de 10,6 horas,
o que indica também a remogao do rddio pela primeira & se-
gunda,_precipitagées dos sulfabos de birloc ¢ chumbo, 4 eli-
ninagae do rddio resulta na comsequents eliminagac de  ra-
donie, polonio, bismito, chumbo e télic, conforme o indica
3-Figura ILl~].

Resta a eliminagac do actfnio (ver Pigurs III-
1), Esta foi feite juntando & solugao de nitrato de térioe,
4 livre dp rddic'e seus descendentes, 5,0 gramas de nitra-
to de lantanio La(li03)3.6H20; o lamtamio, que estd na mes-
ma coluna que o actinio na classificagac perifdica, tem as
propriedades quimicas mito anflogas s do actinlc e d wm
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excelonte arrastader do mesmo. Em seguida, A soluqao de nd’
trato de t6rlo faram Juntadgs 3,5 litros da uma solugso za-
turads de carbonate de amonic, Forma-se do infcio wm pre
eipitado de carbenato des térlo ¢ qual se dissolve quando ¢
resto da snlur;ao de carbonato de amonleo € Jjurmtade, O lanta
nio, entretanto, precipita-se na forma de carbonetc e arrgs
ta consige ¢ actinio, O rrecipitado de carbonato de lambe~
nic~actfnio fol separade ds solugeo por cantrifugagho usan-
do-se uma centrifuge "Sharples Supsr Contrifuge®, de  ali-
menbagao contimia, & com cerea de 15 000 rpm, [} Processs
de purificagac com lantanio foi rapotido mais duas  wvezes,
sendo que o terceire precipitade de ecarbonato de lan'tarﬂ.c-
J& nao apresentava mals nenhuma atividada,

Em seguida a solugio de carbonato de tério
fol tratada com £cido nftrico concentrade gté a preclpita-
gaﬂ de t6rio ma forms de carbonate bdsico (ThOCO3.xH,0)(50),

O carbonate bisico de térie foi em seguida secado ao redar
de 55 g LOOC; pao convém secagem em temperatura mais alta
om virtude de mrie do carbonate se transformar em Zxido de
tério, que ¢ inscluvel em carbonsto de amonio e o qual serd
usade para redissolucie do carbonate bésica,

Todes as drégas usadss para & p'u:ii‘ica-;an de

nitrate de térie, bem como ms usadas na separagac dos els<
mentos de fissac, erem de origem "Beker's" Analysed, C,P.7,

BUMBARDEID DG TORTO

0 carbonato bésico de téxio, obiide no proces
so de purificegao descrito, foi colocado em wm bequsr "Py-
rex" deo 800 pl., No ecentro da massa de carbonete de  téric
colocou=-se a fonte de rddic-verilio a qual ostava dentro de
um tubo de widre "Pyrex" com serca de 5 om de altwra per
2 o de diamstro, A fonte de rédic-berilio eatava eomplets
merte cercada pele carbopato de tdric para se aproveltar ao
ndwime o fluxe de meobrons,

Serdo © tério fissel por newtrons répides(L0),
pro¢urcu~se um mic de ellwinar os neuwbrons lentos que even
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tualmento vieagsem a se formar por choques com a massa da
carbonato de tfric. Tara isso envolveu-s¢ o bequer com wma
folha de cdmio qw, come § sabido, tem wnma alta secgac de
chogue de absorgac para newbrans lentes, com cerea de 0,5mm
de espessura, O use do vidro "Fyrex", guer para o beguer,

quer para ¢ tubc que envolvia a fonte de rc{-:im-barﬂ:u.a, tam
bém facilita a absorgac de nentrons lsntoa, pois o_ vidra
it U contém bore cuja secgdo de chogue de absorgac para
noutrons lentss tawbdm 4 elevada. Dessa mameira evita-se
a captura de nsutrons lentes palo t.ﬁrin @ que_faria com qus
surgisgen eleimntos lndeselaveis, nao de Ffissac,complicande
¢ processe ¢e separagan, OUs elemntos que se formardam deg
52 captura sariamg -

2 2

. ﬂmzas_@. azas_ﬁ_ Uzsza

0 carhonate de tério foi entao  barbardsado
por agpago de tempe que varion da 10 digs a um mss, Uma das
exporisncias, para confirmagao do existencia do bdrio o os-
troncle, fol feita wiando-se nitrate de-téric em vez dé car
wonato, Iste em mada modifica o agpebo da quﬂst-an, a6 dife~
rindo o tratamonto subsequente, de sal de téric, para a se=
paracac desejada, .
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EXPERIENCIAS PRELIMINARES FARA

OONSTATACEO DA FISSEO DO TURIO 232

INTRODUCAD

Mntes da asram inieladas as eaq}erienm.as da
- separagac dos elementos de fizsao seris convenients o exams
dz exequibilidade das mesmas contando apenas com wma  fonkd
de peutrons de fluxe nfo muite interso,

Para isso foram plansjadas experiéncias and-
logas is expeutadas por JOLIOT (33) ¢ BRETSCHER-e COOK (1),
em gque 5¢ tira pariido da grande epergia cinftica dos ele-
mentos de fissae, procurande coletd-los em superffcies co-
locadas préximas ao tdric que estf sonto flssionadoe,

A3 EXPERTENCIAS

Cerca ds 100 a 150 gramas de sulfate de tdric
foram colocades em uma placa de Pabtrd ¢ a superfleis do szl
fol tornada o mais horisontsl possivel por melc de ums es-
pdtula de metal, A wma distancia de terca de 3 mm  coloca-
ram-ge laminas de vidro do dimensoss apmximdas dem X S5am,
com a5 superficies maiores paralelas & plaes de Petria

Foraw preparadas duaz placas anfilogas, Em uma
delas colocourse, sob a placa, a fomte de rddio-berilio-e a
cutra, que serviria de prova em braneo, ficou stmente odm o
sulfato de tdrio e as laminas de vidro. A Figura V-1 indi
ea a disposigao adotadas JAmbas as placas foeram deimdaﬂ,am
ealas separadas, por uma noitae,



Flgura ¥=1

Dispositivo usado para dsmomstragso da fisaso,
por nsutrans rdpidos, do tério 232, A fonts
ds neutrans egtd sob a placa da Petri,
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Ho dia seguinte rewmoveram—se as lapdmas de vi,
dro e levarsm~se-as ao contador {(#), Ambas as laminas in~
dlcavam, aprozimadamente, a mesma abividade, 1.0+, cerca de
2000 impulses por minuto {ipm}, o que mostrava que o radg=-
nle que s¢ desprendia do sel de tfrio o s¢ adsorvis nas la-
minas de vidro interferia com as detegminaqws. Qua se {ra
tava da alemsntos descendentes do radonioc foi verlficado mg
dindo-ss a mela-vida do depdaite ative acumilado no vidro,
obtendo-se 10,6 horas, l.s., a mela-vida de chumbo 212, Co-
oo o5 produtos de flssao qua eventusimente se acwmdassam
na placa de vidro serlam em poguena quantldads, a atividade
dos mesmos ficaria mascarads pela dos descendentes do rado-
nic, Tinha-se polis que Imagipar um dispositivo que permi-
tipse a passagenm dos elementos de fissao mas nao do radonie,
da tal forma que a lanﬂ.na de vidro eoletasse apenas os pri-
ueiros,

A solugae pederia ser recobrir a lamina de vi
dro com uma pelicila suficientemente fina que permit.isse a
passagem dos produtos de figsae, com alta emergia cinét:.ca,
mas qua retivesse ¢ gis radenlo.

Para. isso foi preparada s soluqat:- de parls-
die en acetato de amdla (1 g por 1Q0 ml de acetato) e mep
gulhavam-se por alguns segundes a3 laminas ds vidre ma sSo0-
lugao de parlédic. Em seguida as laminas eram postas a se-
car Picande recobertas por ume fina-cawada de parlddie.

Com estas laminas recobertas pele parlddio fg
ram repstidas as provas em brance, i.e., a lomios era colo—
cada préxima ao sulfato de tdric, 2 ums distancia de 3 mm,
¢ delxada por uma neite, sen a foute ds réddie-berilic, HNe
dla seguinte removia-se a lamdna ¢ 2 mwesma era levada ao con
tador, encontrando-se wums atiyidade ar redor de 2000 ipm, o
que indicava, como nas experiencias antexlores, a adsorgio
do radonio no rarlédio & sua transformagac posierior sm chun
bo 212, Para se removsr ¢ parlddic colocava-ge uma fita

(#) Todas as medidas de radivcatividade foram efetuvadas com
& aparelhagen J4 deserita na mfamncia. (39},
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Durex sobre a lamina de vidro, reccberta com ¢ parlddio,
retirava-se am seguida & prépria fita Durex; ¢ parlédio sale
aderido ao Durex & rephum produto ativo fleava na laming, de
vidro, o que era constatado pela determinagac de sua ativi-
dade.

Tinha~se pois um meio de evitar a adsorgaa do
rad.an:l.n na laminz de vidro. Restava paber se a3  produtos

dz figsao teriam enargia suffeiente para atravessar o rar-
1l4die,

As experiencias com a fontg de rédio-verflis
prosente foram repetidas, usando-sa a8 laminas racobertas
com parlddic, sempre acompanhadas de provas em bramco. Apds
de 12 a 24 horas de bombardeio, 45 laminas de vidre eTan
retiradas da sobre o tério ¢ levadas-ac comtador apds remo-
gao do parlédic: as provas em brance deram sempra atividada
nula e as em que se usoy 3 fonte de rédio-berilio uma ati~
vidade que variava, imd.:.atﬂ.mmta apfs a interrupgao do bem
bardeic, de 15 a 40 ipm, em flngho do tempo que durcu o bam
hardeio.

Provas em brance, usando somente as 13minas de
de vidro recobertas com parlddio, e a fonte de nemtrons, sex
o sulfato de tériec, deram resultados nsgativos, i,e,, a sti
vidade das laminas era mils,

{J conjunte de expamancias ¢ provas em branco
provaram que as ;ammas ndo eram ativadas pela fonte de nen
trons, que ¢ radopio nac atravessava o parlddic e que 03
elementos produzides na fissac tinham energia cinftica para
percorrerem 3 mm po ar, atravessarem a pelicula de parlédie
e aderirem-se & lemina de vidro,

Nao se fez penhums tentativa de separagdo dos
elementos acwmlades nz lamina de vidro, A atividade total
foi seguida obtendo-se curvas com o aspeto dag que estao ig
dicadas na Figura V=2,

Tendo aido constatadg, qualitativements, a
possiblilidade de observar=ss o fenomeno da fizsso do  térie
nas candiq.ms em que sstavamos trabalhande e com b peome=-
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. Flgura V-2 horas

Atividade total dos produbgs de fisafo, do
téria 222, coletados em laminas de vidro

g08 de que dispuphamps, conviria fazer um cdlculo aproxims—
do da quantidade de elemantos que se formariam Quando deo
hembardeio de massas majores de téric e assim prevermos® a
vizbilidads das soparagoes ou mas.
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CALCULO DA QUANTTDADE DE RISMENTGS FORMADOS ¥A ETSSKO DO -
RIQ 232,

0 cdleulo & ser feito aqui € essencialmente
aproximadeo & com B finalidade exclusiva ds wer se a quenti-
dade de elemantos que se formam em wma dads massa de tério
¢ com & fbnte de neutrons usada, 4 tal que rermita uma sepa
ragao gquimica e identificac¢ae dos elementoa,

0 cllcule ssrd feito sdmitindo-se que sejam
vélidas, para © case, as relagoos gue rermitsh sabmr-g9
qual a quaniidade que se forma de um dade elétento de fis-
gao, e um reator miclear, apds fincicnamento desse reator
por wn cerbo per{cde de tempo (16, p. 121).

Considere—se o olemerko A da Fisage;

Fiszae —A E—B

FE:G‘E-* 4 4d R

Saje_-7 © meu rendimento de Pissaso ("fisgion yleld"), 2l a
seccao de choque macroscdpica de fissao para o ifrio 232 e

? o fluxe de neutrons ripldes; a yelocidade de - formagao
"rate") de 4, devide & fissao, serd (16, p. 121):

2'}3 $ nueleos/en?, seg

Indicando, para simplificar, por A pao ape-
nas o simbole do elemento formade mas também o nimerc  de
4tomos de 4, por centimetro cfibico, num dadd instamte, e
por A 2 sua constante de ‘desinbegragao, a velocidade de de
aintegragac de A &3 -

- AA
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Balanceando o erescimento ds A com g sua de
sintegragac tom-~sa :

dhfdt =~ A4 +?8¢

Apds um tempo & (tempo de satwracdc), quando
a valocidade de fornagao da ﬂ., devide 4 fissa.o, for igual
i aua veloeidade de dasmtegragao, dt/dT serd nvlec e ine
dicando por 4, & quanbtldade de A neste instante tem-se:

.{utn--?ﬂtb | (v-1)

Lugu,fzﬂ ¢ dard a atividade do elemento A,
por eanbinﬁtm cfibito, no instante do equilibrio, e portan-
to a guantidade de A existente apds o tempo £ de  boms
bardeio. S5e o buniaard.aiu é interrcopdde mm t.ampo T mepor
que o ds saturacao ¥ a quantidade axlstenie de 4 serd:

Amidg (Lwe '\'5 (v<2)

A titulo de exemplo a equacao (V-2)serd apli-
eada para o taso dg birie, admitindo, conforme foi dito ne
Capftulo T, que o rand.mant.o de flssaa deste elemento no ca
s0 do tdric e do urdnic Sela mesmo, i.a., 6,1% (48}, e que
2 moia-vida do bARl® sela tanbém a meama qualquar que seja
o glemento fissionado, O tempo de bombardeic fol tomado co
no igual & um mes, A quantidade de tério uaadﬂ. foli de 232
gramas gt tﬁ‘rio,d:...u, 5,02, x . 10855 itomns de o~
ric 232. A mecgdo de” chogue microscépida para fis330 de
tério 232 por neutrdns rdpidos foi a dada per LANDENBURG e
eolaboraderes (40), L;e., 0,1 barns. BResulta-dsf que a
seccao de choque manrqﬁcﬁpica. § (16, p. 199]

% = 0,1 % 102 x 6,02 ‘-’.‘ 102/7 el
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emque V 4 o volume, em centimetros cfibicos, otupados pe-
los 232 gramas de téric,

A fombe de radio-berfiic usaga, com 100 mili-
curies de rédic, produz cercs de 1,6 X 10P ‘neutrons/seg
(com epergia mddia de 4,k Mev o mixima de 12 Mev) (#)o gue
d{ um fiuxo de 3,2 X 10+ neutrons/seg o« a u distan—-
cia de 2 cm da fonte suposta yuntiforme, 4 atividade de-sa
turagae /4§ 4  serd, em desintegragies por minuto (dpm)por
centimetra cfibico:

Mg =9 % ¢ = 180 apa/ead

ou na madsa tvotal de thrio, }x.t,,o = 7050 dpe,

Sende o bombardeio feito dirante 30 dlas ap-
nes & nao o tempo saficierte para ﬁat.urar;ao, a atividade no
fim do bopbardelo serd dada pela Telagio (VeZ},.COM vis.qns

N 0,693/22 & T =30, iee., AA = 5800 dpm.

Esta seria a atividade para o bdrio gquande ©
tompe de borbardelo a que fol expdste um ftano—gram de té
rioc € de 30 dlas, B! uma atividads rasoavel e que permiti-
ria a separagac do birio:casc as hipSteses olwplificsdoras
feitas estivessem certas. Entretanto, pars- os demals els-
mentos cuja separagac fora programada no Capfivle I, obter-
se-1a quantidades ou atividades muitc menores em virtule das
melas-vidas serem longas {ou supestas Longas) & portanto o
tempo me cessério para saturagso, i,e., 0 tempo de  bombar=-
deic deveria ser longo tanbém, e nzo apenas de um mes, v
¢ fol pars o caso do bério. Isto indicaria que, a nmao ser
o birlo, dificilmente serla pOEEi"Iml a separagac e identifl
cagao dos outros elemontos, i.e., oéric, estroncio e zirco-
nic, E realmenmte foi o que supusemes do infedio,

t*ﬂ-} Radicaléments and Aceessories, Gataleg B, Eldorade Mi-
ning and Hefining (19h4) Ltd,., Otaws, Canedd, pe 8-1h.
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Entretanto, as relagbes usadas (V1) e (V-2)
ane para @ gaso de reatoresz trabalhando em regime .com 10,
fiuxe ds neutrons constante. Accoiece que ne caso rressmbe
o fluxe de peubrons € muite maior que o suposto, 3,2 %
nentrons/oeg. ar, e que & dado pela fonte de ridio-bsrflio,
pola delxarsm de ser considerades us neubrons produzildos
na fissac de cada 4tomo de t&ri-:a. oe se cunsidera de 2 a
3 peubrons produsides por i':.asa.o, 9 mavtendo presente a fon
te ds r&dio-berflie, o fluxo cresce em progressag gﬂonétrz.—-
ta e sord maior que 3,2 x 104 nautrens/se » Na eoaps
ranca de que esta hipbtess aativesse certa 2 que fol faito
0 bombardeio das massas grandes de tério, cerca de um to-
no-grana, Gonforme serd visto, fol possivel a sapa,ragao e
identificacao daqueles elementos que, a wau primeiro exams,
fornar-sa<lam em guantidades meite pequenaa.
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SEPARAGRQ DE_CERTO, BARIO, ESTRONGIC

E ZIRGONIO FORMADOS NA FISSAO DO_TORIO 232

TETRODUCAQ

0 tratamento guinico de um combustivel muclear,
apﬁs ¢ mesmo ter side usado por, alpum tempo, visa principal-
mente a sua recuperaqaﬂ. Ds acordo com & opinide dg  HENRY
D, SMYTH (51) a crergiaz nuclaar- gserd utilizada ou nao, com
Yantagem, ‘para producao de energia elétrics dependendo do
sucesan que os quimicos e engenheiros quimicos tenham em de-
sermolver processos baratos para purificar e tornar aprovel-
tar o corbustivel mclear,

¢ amrecimente, no ccunbmtivel da Yeinzaf de
fissgo, i.e., dos produtos de fissdo,” :.mp-adam o uso totyl da
carga inicialmente colocada ne reator. ET necessdrio, de tam
pos a tempos, suspexier o funcionamento do regtor, limpar o
combustivel das "einzas" a tornar a préparar esse fltimo pa-
ra ser usade novaments., Porianto, o processo-ideal seria
aguele gue logo de indeio j& separaspe dg um lado o combus-
tivel e do oufro os produtos de fissao; estes Gliimos entao
seriam subreildes a tratamentos espe cifioos que seriam fun-
:;&::: do elemento, ou elementos,; em ;.art.:.n:ular cuja sapara.qau
Tosse desejada.

Um dos processos_que ¢ usado no caso_dos rea=
tores nucleares, € o da extraqan por solventes urgam.uns apds
dissolugan do cﬂmhust.ivel. Um sclvernte organicu qus losse g
letivo apenas para o combustivel mucloar e nao para os 'pru-
dutos de fisszao, ou viee-wversa, geris axtremsmoenis nidl, o
foofaio de tributils, entre outros solventes, em mistura com
guerozers , tem sido usade largemente pois tem a  propriedade
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de dissolver sals de uranio, pluténic e téric mas nae dis-
sclva, ou dissolve muito pouce, 0a produtos de fissho. Em
sintese, o combusbivel nuclear usado ¢ dissolvido em 4cido
nftrice e em seguida fhz-se a extragao, da solugao dcida,com
o fosfato de tributilaj os produbos de fissao ficam ng fa-
8e aquosa e o combustivel muclsar na fase orgamca de onde .
¢ recuperado, nste proceaso tem slde usade am Ogk  Ridge,
rara recuperagae de tério e do wranle 233, de a.cnrdo COm
GRESKY (13). -

Para as separaqoes dé laberstério 4, multas
vezes, mais conveniente o uso do mfteds cléssico de preci-
pltagoes, No caso do pressote trabalho fol tentado, preli-
minarmente, a ssparagas por axtragac eom aber etﬂ:im+ & .9
qual o mitrato de t6rdic € bastante soluwel, de acords c¢om
HALL a TEMPLETCH {31). Entrotanto, coms as massas ds nitra
to.do tério.eram raszoavelmente g,rarr:les, cerca de meic quilo,
a quantidade de eter a ser usads seria myto grands, apesar
da soclubllidade favaravel do nitrata de térioc no eter.

For eassa razao fol decidido trabalhar wusando
maques de pmcipa.t.aﬁau, procurando separar, logo de infeie,
oe elememtos de fissao em eskudo de um lado e o téric da ou
tro; com © esquema que fol adotade nao foi posgivel esta se
paragao ldeal, mas conseguine-se s separagad de bras dos
elementos propostoa (eérdo, estroneio e birio) ficardo ape-
nas wn (zivconio), junto com o tério, para scparaghRo’ pos-
terior, .

LSQUEMA ADODTADO PARA A SEPARACEC

Levande em conta qus o Ldvrio bombardeado o fo,
ra nz forma de carbonato bisico, soluvel em carbongto des aun
nioc; tirou-se partido da insclubilidade dos carbenatos ddr
céro, bidrio e astroncin.

Q0 ::a.rbun&to blsico de tério fol remsvido do
bequer » onde estivera sendo bombardeado conforms deserito no
Capitule IV, e tratado com cerca de dois litxos de a0lugso
gaturada de carbonate da amanin, o qua acaryetou a dis—


http://to.de
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tolugio do earbonato da tério,

Fol entao preparada, 4 parte, uma solugao 2ol
terdo os carregadores birio, astroncio a cér:m (ceroso)} ma
forma de cloretos (), na concentragac de 0,05 gramas de ¢a
da sa.l por mililitro de solugac; a solugas de szl Jde 2300~
nio, o qual iria servir de carregader para o ZPeOnic even-
tuslmerte formado na fissao, foi preparads a ;artlr de um
nitrato de sircendide () e na ﬂcnnentraqao 0,01 g/=l;
continha, além disso, esta dltima solugfo de D ol g/ml  de
nitrate de itrig (*!H‘-'S o qual iria servir ccmﬂ o | Tearpa-
gador de retenqao“ ("hold back earrier") para evitar 8 co-
pre;:.pitagan do itrie, eventuglmente formado na i‘issac, com
0 CeYlo,

Tomou-sa_5C xl da aolugdo de ziredmic op quais
foram juntados 3 solugio de cavhonato de térie;-o  mnitrato
de ziremile € soluvel em exces80 de carbonato de amonlo
(58) e {3), de forma que nac se produz precipitads perma-
nenta.

Em segulda, submetendo-se a snlugan de carbos-
nato de t6rio a agitagac constante, juntargm-se 15 ml da sg
lut;an contendo o5 carregadares birlo, astroncio o cériu.Pra
cipitaram-se, dessa form, o5 carbonates - mrms;andentea
dessas lons o ruais foram filtrados e em seguida postos.sm
selugac com Lcido clorfdrico. 0 edric fol separadn do béde
e do estroncdo por precipitagio deggses dois na forma de sol
fato ou pala técnica das resinaa ionicas, Os sulfatos de
bdrio o de estroncio eram separados por resing, conforme se
verd. :

A solugdo contends © tério e o zireonic fol

() Baﬂl‘qjaﬂzﬂ ; 5r0l,.6H,0 3 Geﬂlj"'n‘%ﬂ

(k) m.{ﬂog)g.mizﬂ T (ho q)aell,0 ; © sal de  wirednie
doado pelo.Prof, Bargstron Imu-enqn e o de ftric pelo Prof,
Paule Krurholz; ambos quimicaments pures,
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entdo tratada com 4cido nftrico concentrade até precipita-
¢do do carbonato bdsico de tério; juntou~se, entao, vagaro=
samente, mais fcido nftrico até dlBSBlW;-&ﬂ do_carbonato bi-
sice, Esta solugao foi tratada com ume auluqa.a saturada de
fcido oxflice até precipitagao total do téric, ¢ que era ve
rificado tomando-ge aliqueias da 3alut;.au que continha o té-
rio & fazendo-sa verificagoes a parte com: & aoluf;a.u satura-
da de fcido oxflico, 4pds a Hprenipita.qa.u do tdrlo juntava-
se pinda um excesso de solugdo de fcldo oxélico para manter
o gireonlo em solugaa, o qual € soluvel em excesso da dcido

exdtice {58) o (2)..

Degsa maneirs tinha-se J4 uma primeira separa
-;an, com o5 produtos alnda nao .psrfeitamente puros 8 possi-
velmente gonteminados pelo t6¥o, do grups formado pele bf-
rig, estrunr:iu ¢ cério de um lqdn e do zirconio do oubro,

# esq‘tan:a geral 'da separagao esti indicade na
Figura ¥I-l. O tratemento espg ¢lfico de cada icn para pu-
rificagac completa do kéric ow seus descendsntes, bem come
de un ion & o3 demdis do mesmo grupo, sord indicade duando
oe dlscubir cads slemento em perticular, .

Alénm desse esquens de sep&raqau, adotade quan
do o tério era bombardeade niforma de carbonato bdsico, ou
tro tambdn era usade quando & thﬁrj.a ara borbardeado na for-
ma dg nitrato; nesee- caso separavam-3e aperias o vdrio' @ o
@stroncio pars cun.firmar;au dos_resultados obtides em cutros
bombapdaics, 0 cérdo e o z:lrmniu, em todas as separagoas
foitas, foram saparadqa sagunde o eaquema da Figura VI-1,

Ao termina.r o bombardeio do t8rio, quando ng
forma do nitrato, ssse era dissolvido ne ofnima  qéantidade
ds c’:.mia e 08 carregadores biric e sstroneio eram Juntados 3
solugac, come antes, Fm segulda jurtava-se 4cido - nftrico
concenbrado_ (um 1jtre para cady BCO g de nitrato de  tdrio
(%) & soluglo e mantinha-se & mpama a csrca de 590 durente
quatre horas, O3 cristals que e formavam, a esta”  balxa

-

() Tﬁ{ﬁéalg;ﬁﬂzﬂ
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Th {carbcnato bisico) e produtos de fissac

- (e),00,
S‘ﬂla ’
T e produtos de fissdo

+ Carregadores (Ba, Sr, Ce, Zr)

|
Sod, * : Ppt
"El} ir ) Ba, SI', e
¥ HHUS : + HC1
Sel, ’ Sel,
Th, Zr Ba, Sr, Co
I_ ’ - (UER:H)E - -1+ }{25‘:]!&
Sol. PPE | Pt Sol.
Zr Th ) Ba, Sr Ce
" |résines (a quente)

]

S Ba

Figura. VI-1
Esquema da Separacio do Bério, Est.rancio, Cério e Zireonio,
formados na Fisszo do-Tério 232 -

{resinaa)

Ca-Sr

ﬂau_Ba.
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temperatura, ¢ram separados das éguas-mﬁes, por dEﬂantar;ED,
e_redissclvidos em 4cide nitrico concentrado; nessas condi-
4oes disgolvizese apenas o tério e precipitavan-se o birio
a o gstronclo na forma de mitratos o ue 930 insoluveis em
fcido nftrico coneentrade,

Desaptava~se & aoluqau e Separavam-3&  gasim
og cristals de nitrato de birie e estroncic o3 quais  eram
redissolvides na minima quantidade de dgua e novamente re-
precipitados com fcide nftrico contentrade, UOs preelpita-
dos eram separados da solugao por cenbrifupgagao @ repetia-
ge o processo do redisaclugao com dgua & reprecipitagao com
£cido por mais ch.zas vazas,

A vantagom de precipitar-se o bdric e o es-
trencic com o feido nitrice contentrade ¢ dg ser muite me-
nor a coprecipitagac do ridio nessas condigtes do gue com 2
praupita.qa.n dod carbonatoz correspondentea.

Os cristais do nitratos de bdric & de estron-
clo obtidoes na terceira cuntr:l,fugaQaG, & separados do Zeido
nitrico, eram lavados com aleocol Eara eliminagae do 4cide a
am seguida dissolvidos em 4gua, solugao juntava-se cerca
de 20 mg de cloreto férrico {#) e precipitava-se o ferro na
formy de hidrddde por meio de hidréxide de amondie livre de
gfs carboniee {o COp precipitaria o bdric e o estroncio),
A finalidade desta precipitagac do hidréxido férrice & de
coprecipitar ¢a dascendentes do t8ric o3 guais irdam conta=
mirsar o biric e o estroncio: (Como se sabe o hidréride fér-
rico & um oxcelents agente de coprecipitagac sende largaman
te usade, em radioguimica, com essa fina.lldﬂﬁ-a:l

0 bérioe ¢ estronclo eram separados 4o hideé
xido férrico por filtragac, repetindo-soe o processo ds pre-
cipltar—se o hidréddo férrico, como antes, por mais  duas
vezed,

Finalpente precipltavam-se o birio s o astrag_
¢io na forma de sulfatos os_gquais sram separades posteriop-
mente pelo uso da resinas iomdcas, conforme serd viste,

(%) FeCly.biip0
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SEPARAGAO DOS EIEMBITCS DO GRUPQ BARTO, ESTRONCIO E GERIO

POR METO DE RESIHAS TONICAS

. As primeiras tentatdivas da separacio dessces
tres plementos, no presente trabalhe, foram feitas procmran
de-adaptar a t€enica do GOTTR & PATZE (19) 5 Qur conseguiram
‘magnificas separagdes de slementos de fissac do weanie, por
eramatografia-en fita de papel, Os Rp (#), determinados

per GOTTE @ PATZE, do birio, astroncic s cério, sao, rec-
pactivemente, 0,26 ; 0,42 e 0,57 guando o solvamte usado
& ula misbure farmado por 30Z de alcool étfliee, 304 de
alcool metilico e 40% ds fcido clorfdrico 2N. Seris pois
de esperar, em visla dos valeres dos Ry, que seria possi-
vel a soparagao dos bres elementes em questae, gquande am
* maiores quantidades, se se uysasse coluna de polpa do papel.
Foi entao tentada a separagae usando uma colwma de 2 em de
diametre e 20 om de dlbtura, com © solvente scims deserito,e
usando~se cersa de 0,5 g de cada, de clorete do birio, de
sstroncle o de cfrle; adotaramse estas quamtidades peis que
serlam, aproxdmsdamente, as exlstentes quande da seperagao
g¢fetive dos mesmos elementos formados na fissao., fUomo se
tratava de provas em branco, para fixsgac do métode 3 Bse-
guir, nao se usaram © bidria, estroneio & edrio formades na
figzsae, mas slm sails sem o8 isdtepos radicatives,

Os volumes esecoados da columa forsm coletados
em virias fragoes de 10 ml cada, uesndo-se um total de 500
ml de solvente, Em cada uma das fragees fol exawinada, qua
litativamnte, a existencia de cada elemonto; o biric e o
estroncio por coloragag de chanme o o «drio por preciplta-
¢ao com hidrdxide de amonio e Agua oxigenada (52, p. 567)a
Ubservou-se que, c¢om as-guaniidades usadas de sais, 1i.e.,
0,5 g de cada, a 9sparagac nao ora ideal come se poderia eg

(#) A definigdo de R, j& foi dade em trabalho anterior
(39, p. 18).
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perar dos valores mrito difﬂreates dos respectivos Rp. Haw
via, realmente, algma separagao, mas a procentagem da mata
rial purc, da cada um dos loma, epa myito peguena, Isso vi=
vha mostrar que, para o casc de pequenas quantidades de ma-
terial, como nas sapara. cas em fita de rapel feltas o
GOTTE o PATZE (19), todo era excelente; mas no caso de
cargas rmaiores, mesne em colunas de polpa, as separa.goea
deixavem muito a deselar, a mencs que se dimdnwisse consida
-Tavelmsnte a carga. ILato, entretanto, nac intereasava,pois
que as quantidades de carregadores que se jJjuntavam ac tdrio
submetido a fissac ara da ordem de 0,5 a 1,0 g de cada sal.
Com estz quantidads de material ficava afastada a idéia ds
separagio em coluna da polpa de papsl.

Entretanto, alguns pesquisadores wvinham chisi
do bons resultados associando a téenica de resinas ionicas
com & da cromstografla de partigae, procuranda tirar - par-
tido da troca icmica resina—lon e da distribuiqio do mesmo
ion, entre dois-solvertes nao miscivels. 4ssim é que KEM-
HEH MACDONAID o WELLS {37), conseguiram bua separagic de
cobre 2 niquel usando Zeo Earb 225 e em eluente formado por

ula mistura de 90% de acetons cmtenﬂo 4% da Acido clo
ridrica conceptrado, e male lﬂ%‘ de dgua (as porcentagens
sa0 am volune), GAH.IEECJH (7} consepuira separar zinco, co=-
bre, cocbalto, manganas e niquel usando Dowex 50 e como elu-
arte metil-proplleqbonn é porcentagens .variaveis de dcide
clor:fdnw. Em goral essas ogparafues, € qus 3€¢ usam re-
sinas lonleas e solventes urganicua, =ETa] explicadas dg  me=
guinte maneira; {a) a presenga da £cldos minerais no solven
te organico provocario &lpmuma diasnuiagao do complaxo  ca-
tion=-resina, dereridendo a extensac da dissoclacao ds maior
ou menor afinidade do eation pela resina; (b) os cations 1l
bertados da resina poderiam formar complexos com o sclvents
orgamico e dessa maneira sarem eluidos da columa com major
ou mencr facilidade deapandendo daconstante doestaldlidade do
conplexo; {¢) dois metais formande, ambos, complexos solu~
veis no solvente seriam separados por partlcao {entre o sol
vents eluldor ¢ ¢ sistems resina-sclvente),

Isvandu am conts o excelente resudiado encon-
trado por GOTIE e PATZE (19) usando a mistura alcool meti~
lico, otilico e cldo cloridrico, em flita de papel, &  que



=LB= Gapftulo VI

sste- mistura nao dera resultade positivo, no presemte tra-
balhe, gquando se %rabalhou com coluna de polpa de papel e
¢om wnaA cargs razoavelmsnie grands; e lewyando em conta ain=-
da o2 trabalhos recentes de KEMEER o gnlahoradures {37} o
de CARIESON (7}, coum os solyentes organices associados. 3
cromabografia por resinas ionicas foi-tentada entio, neste
trabaltho, a separagac usande a mistura alcool etflico, metd
lico e Acide clorfdrice e resinas doniecas (Zeo Kar HS

Foi entio montada uma coluna com 1,2{) r de
comprimanto e diametre de 0,8 om ugando=-s4a°Zeo Kark H Y15,
granutagao mfdla-de 0,5 mm zmterial 58€0),

Qoletor aubomitlice de ampstras

Fol também constrmide um coletor  automftico
de emostras, anflogo ac de POLLARD ¢ MZ QMIE (49), e cone-
titaldo por duas placas circulares de alumfnic,.de. diametro
igual & 22 cm ¢ colucadas paralelamente por intermidie de
um elxe central o perpendicular a ambas. Na periferia  das
placas foram feitos orificiocs cigdecvlares de 2 om de  dimme-
tro ¢ o2 quals se corpeapondiam, Estas placas eram  entao
colocadas em reclplante contends &guan, apolando-ge o el-
xo perpendicular 3s mesmas no fumde do reciplente, e de tal
forma qua & placa suparier ficava, aproximadamente, ac ni-
vel da Agua, O eixe central ficava suapenso por uw barban~
te o qual agia como mola quando o mesmo era enrolade, dan-
do um movimsnbto de rotagac s placas, Nos orificies feiltos’
na periferla das placas eram colecades fubes de ensaic o8
guais flutuavam quando vazios, Dava-se "corda" préviameste
ne barbante que segurava ¢ eixo cemtral e prendando um des
tubos de _cncaio por wm dispositive adequado (no easo usavas
so wma lamina de gillebte com a aresia contra o tube de en-
salo, a vma distencla de cerca de um contimetre da boca do
tube); quande o tube de ensalo recehls uvm certo wlume de
1fquide, afundava um pouco na Agua onde flutuava completa-
merte quando vazio e desprendias-se da gilletie; havendo 'oor
da" ne barbante os discos giravam, levande os tubos de  en-
zaio, atd ¢ tubo seguinte av que recetera ¢ lfquido ser no-
varente travade pela glilette. & Figmwmwa VI-2 indica ¢ apa-
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relhs usado.

As separagoeg

Com o dispositive indicade na Figura VI-2 foi
tentada a separaqao. -

Usaram-se os mesmos s5ais, @ nas mesmas quan-—
tidades, j4 experimentados nas colunas de polpa de papel,
i.e., 0,5 g de cada wr dos cloretog de bério, astronclo e
cério; :Lﬂ ml da soluges dos tres ions foram colocados po t.r:
po da coluny, Em seguida pasdaram-se pala mesima ceres de -
50 mi de mistura formada por 30% de alcool metilico, 30% de
alcool etflico @ AOF de £gzua; esta mistura nao elui os ilons
mas condiciona a coluna elimdnande ¢ excegse de fpua mela
sxistents, En segulda comegou-se & eluigao com & mlstura
30% alcool etflico, 308 aleook etdlico e LOF feide  clord-
drice 2N, As virlas fragoes coletadas nog tubos de 'ensaio
aram analtsadas qualitativamnte em cada tube,

Apbs a elwigao de cerca de 30 ml de  1fgmide
comsgaram & Surglr o estroncic e o ofric juntos; apds a pas
sagem da corca de 260 ml nac havia malis jndicagac dog dois
ions no elwldo, Continvou-se a eluigac até completar 500ml
sendo qua o bé.rio nao foi eluido, Mudou-se entzo ¢ aluidor

parg wna solugio de dcido clorfdrico 2N (sem os  solventes
organiccs) quando emtac foi eluide todo o birio, & mais al-
gum-cédric, em cerca de 100 ml,

Fiem entaa canstatadn: que gra pogsivel uma
hoa separag¢ag do estroncio e birio; e'que havia ula mf se-
paragac eatroncm-céno ¢ birio-¢éric, Isso, enbretanto,

nao afetava a sapara-;a.u em quastio no prezente trabalho,peds
o cério que acompanhava quer o aatronc.in, quer o birio, era
geparade posteriormente por pracipitagao desz sulfatos de
bdrio o de eat.rnnc:r.a.

Est-.a. entac foi uma das téenicas ad.ut.adaa para
a separagao dos mesmos lons formados na fissao do t.ério,pra
paranip-se tres amastras pars contagem de acordo com ag téE
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nicas j& descritas por LIMA EE?). 0 blrioc e o estroncioc fo
ram contados na forms de.sulfste e o cfrio, na de carbonato,

USO DA RESINA IONICA PARA SEPﬂMQEG DO SULFATO DE BARIQ E

SULFATO DR ESTRDHCID

Umz Beparagac alternativa para o grupo cério,
estroncio ¢ birio consisie em precipitar estes dois tltimes
na ferma de sulfatos separande-os_de cdric, A  separagao
posterior dos dols sulfatos £ entac feita, de maneira extrg
mamsnbe simples, whilizando-se de um témica de  trabalho
em resinas loydcas e qus nao parscs vir tendo a a.tengan que
marecs, Estz técnica foi postz em prética pela friueira
ves por OSBORN (46); consiste a mesms em manter em agitagao
a quente e por tempos variaveis, depsndendo das substancias
a separar, suspensces de substancias usualmente considera~
dag inscluveis o as resinas, -

Foi observado por CGSBURN (48) que o estranciu
era adgorvido wmantitativamente por uma resina cationles (a
qual nao £ idertifiecads no trabalhe de CSEORN) quande uma
sugpensao de 0,25 g de sulfato de estroncic em 100 ml de
diua ora ag;t-ada por 20 minutes, a TO9C, com a resina; a
quantidade de h;drngamn-iﬂn libartada 2a resina era egui-
valente ao o stroncio-adsorvide, J4 com o sulfatc de béxrio
eram necegsirias 12 hotas para a adsorgao quantitativa do
mesmoe nfmers de equivalentes de bhirdo,

Foi sntao tentads s tdenica de OSBORM,ne pre-
sente trabalho, para = separagac do sulfato de birio e de
estronl:io. 0 Zeo Earb H, usade com eficiencla para as se-
para-;nea em coluna, nao 5 moskpon commniente pars a sepa-
ragac a quentes For esta razae, fol egtas feita a prepara-
gao de uma resing fenolsulfonics de acorde com o indicade
por TOFP @ PBEFER (59). - -

e -

Voo .. ’. ‘}]
N
gy Jjjﬁ'

ST BE RN S S




Capitulo VI ~51-

Sintess da resina

Fol primeiramente preparado o 4cide p-fanol
sulfonico aguecendo-se um mol de fenol com 1,2 moles de ﬁci
do sulfiirico concentrade, g 100°C, por duai horad, Im sg-
guida & mistura foi resfriada juntando=-se i masma 2 moles
de aldsldo-férmico, Forma~se wn produto da cor vermelho es
cura, sélide, o qual foi resfriade, quebrade em quenns
pedagos & lavade com carbonato de sfdio até eliminscac come-
pleta de todo &cide; O excosso de carbonato fol  eliminads
por lavagem con dgua e em sagulda a resina fol secads ao ar
¢ moida pum almofaris, fazendo-se apds 1sse a classificacas
gramlométrica. .

4 resina era sempre usads na forms hiﬂruganiu,
tratando~se para lssc a forma sddica da resima com  Aeddo
clorfdrico 2N, O exeegso de Agide era eliminado por lava-
gon com fgua.

Determinacio de capacidads trocadora da resi=
na. A daterminaqan de capacidade trocadora, expressa e
ion bérdio, foi feita colocando-se em presenga 10 g ds resi-
nasecacomlﬁgde BaClo,2Ha0 o 100 ml da ﬁguaa agi-
tando-se durante mela hora, 4ApSs este tempo a resina fol
¢olocada ntma coluna de 2 om de diametro o o excesso de
cloreto de birio, que nao se adsorvera, eliminade por elui-
¢&o com fgua, O bério adsorvido foi gluide com 4eido ' ¢lo-
efdrico 2N até nao wais haver indicagas de biric no eluido;
o birio gue saiu con o Acide clcar:[driﬂn foi entao dosado
regultande wma capacidade de adsorgio da resina ds dols mi~
lisquivalentes de ion birio por grams de resina seca, A ex-
perisncia fol repetida adotando-se outros temposde agitaqao
da resins con & solugao, i,e., quinze minutos,uma hora,doas
e tres horas dando senpre ¢ mesmo réasultade,

As expariEnuias melindnares com a reaina mo
traram ser & mesma excalente; a 2ua capacidada trocadora %
a mesma da maioria das resina encontradas  comercialmente;

é fieil a sua classifieagic graowlomftrica o qua results am
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neo se encontrar resinas nos 1fquidos de slulclo; conserva-
£e muito bem dwrante muito tewpo resistindoe a um nimerc ip-
definide de ciclos: adsorgao, el'uir;a.n, Javagem, mgamragau
e lavagem; e, em especial, pode ser usada a guente {70eC),
servindo em particular para as separagoes gque tinhamos _enm
merte, -

Determinscas da quantidade mfnima de  peging

necessdria para a semraggu do suifato de esbroncio. Em
quatro frascos colocaram-so, em cada, 0,25 g dg sulfato de
estrnncm 8 cuantidades crescentes de resina seca, i.e., 5,

s-15 e 20 gramas e 100 ml de &gua em cada; o8 frascos fo
ram mantidoﬂ a 709C e em agitagﬂu por mela hora & en segui
da dosou-se ¢ sstroncio sdsorvide na resina do mesmo  mede
quea ,16, fol explicado anterlormente. [Em todos os frascos o
egtroncio foi removide quantitativamente. Tor esta  rasao
adotou-se, como margem de seguranga, como sende ngesssfrio
7 g ds resina seca pare. 0,25 g da sulfato de ustrnncin.

As nossas a:@eriencias foram mpatidas com ©
sulfato de bdrio nso ss encontrando aﬁsﬂrgao menhuma de bi-
ric na resina nem apds ires horas de agi.tm;ao aa 709, o
que indicava a possibilidade de separagac dos dols sulfatos,
Esta também foi entao vukra téonica adotada para a separa-
:;an no grupo biric, estroncio e cério; este era  separade
preéviaments, conforme ss- 'viu, pela precipitagac dom sulfa-
tos de biric e estroneio.

- SEPARACEQ DO 2IRCCHIO

O processo de separagao do mirconio, apresen-
tado neste trabalhe, consiste mma sintese dos dois proces=
sos gue foram adobados no “Plutonium Projfect” para a sepg~
ragao dos isStopos de zircénie formados na fissao do ura=-
nlo=234, £ os Quais recebersm a denuminagan de "progesso do
fosfato", BRADY e ENGEIXENEIR {A4) e "procassu do oxalatol,
S TETNRER( Eﬁﬁ). .. .

F.Y
Em ambos OF processos ¢ Zirconic e sen descep

-
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danta, m.ﬁhlu, gao SEIEa.t'atiﬂ*" em conjunto dos demeis produ-
tos de fissav e do uranio; postsriormente separa-se entio o
zireonio do nifbio.

ilo presente trabalho nac intersssava a Separd
430 do zireonic e nibio} pelo contrdric, comviria que os
deois fossem-separados ,juntos & m moctlda do possivel, mas
quantidades correspondentes ds existentes no equilfbrie ...
Zr Nb pois que assim seria possivel determinar-se a
meia-vida do zirconiso sem ser necessirio esperar-se ¢ nid-
bio ecrescer até a-quantidads de eguilfbrio,

0 mftodo baseia~se em ques (a) ambos os ale=
mentos forman complexns seluvels com o Acide ¢xdlico (53);
(b} o oxalate de tdric que se forma ¢ insoluwl em excosso
de_4cide oxilica e serve, ac mesmo tempo, para "lavar!(¥sca
venging) a solui;a.o dos .seus prépries dsacendentess..(c).
ambos 05.clementoa 830 precipitades na forma de fﬂsfatas

(1»} (%)

Aipda a precipitagac do Jdério cam deido exfli-
co filtrava-se o precipitade; o zi.rcum.u era entao pracipl-
tade da solugao de oxalato de zirconic adotande o procasso
indicada por HILIEBRAND e colaboradores (32, p. 570).  por
meio de monchidrogénio fosfato de amonic.e fcide sulffirico;
o precipitado nao se forma imﬁaMnta mas, aquecando=ss,
o zirconio vas se precipitande.

CONTROLE Di CONTAMINAGKG, DAS VARIAS FREPARACOES, FELO TO-
RIO 2 SFUS DESCENDENTES

Apesar do tério tor side purdficado de  zeus

{#) O nifbio estd, no case, em concentragdo aub-mlcroguf-
mica & seu produto de solubilidade nao seria a.t.ingldu. en-
tratantn ¢ meamo se precipita com a fosfato de zZireonic de
acordo com a regra de FAJANS, conforme Jd foi expostu em on
tro trabalho, LIMA (39, p. 32}, {nota: 4 nogde de gQuantida~
da ﬁub-microquimica jﬁ. fel definids em nutra trabalhn{j?, b},
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descendentes 6stes se regeneram durante o tempe de bombar-
deio; em yerdade a quantidade formada € mite menor, meame
apfa v mes de bombardelo, que a existente antes da purifi-
eacao; meemo assim hA a possibilidads de interferoneia  de
atividade dos descendentes do t6ric com a dos produtos de
fissso, Por esta razao foi julgado convorniente fazer pro-
vas em branco do processo da E:Bparac_;au cujo aadquamna esté‘
na Figura VI-1l, bem como dz separagao do hirio o astronele
pelo Acido nftrico concentrado. Para isso o mesmo epgusns
foi aplicade no caso de um carhonate de térie que nae fore
bombardeado; por conseguints, toda abividade enconbrada not
vérics precipitedog, 1.e., no birio, estroncic, ofrio e wl
sonie (que agora nso tinham os is8topos fermados na fissae,
seria devida & nmtaminagan pelos descendentes do térie, O:
resultados sncontrades serao relatados relativamente a cad:
icn em particular.

Conteminagao do cérilo

Y cdrio, separado do birio e do estroncio pe-
1a precipitagio desses dois cations na fotfua de sulfato IE?}E
Figura YI-1), fol em seguida precipitado com exdesszo de cax
bonate de amonda @ em segulda flltrade; o carbonato de  of-
rio, levado ao contador, indicava contaminagio por m ele-
mento de meia-vida longa, provavelmente téric gue se copre-
cipitara. Fol macessdric a redlssclugdo do  carbonsto - de
cério, com Zeldo cloridrice, e reprecipitagac do carbonatc
de odrle mais duas weszes para se eliminar toda atﬁ.vi.dadﬁ
que de infeio o acompanhava, Uma pasquena can'aamnaqau da
ordem de 5 a 15 impulscs por minuto, l.e,, da mesma  orderx
que a5 contagens em brance (Mbackeround") ainda permancecia;
asta atividade, entretanto, era apenas uma pequena percen-
tagem da atividade encontrada no preduto de fissao e  nao
influla apreciavelmente nos resultadcs.

Por egsa razao, gquando foi da saparagao do of
rio formads na fisszo, a mesma técnica foi adotada,precipl-
tando-se e dissolvende-se o carhonate de cério por cinco ve
zes. Dessa ma:naira, praticamenta toda atividade ensontra-

—
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da no cério era devida ac seu isétepo formade na fissao,

Contamnacae do birdio e do estroneio

As provas em brance feitas com ¢ bério e 0 eg
tronclo poatraram que se dava a ﬂantanﬂ.na.ga.o dessag dois
elementes palo rddic 224 e 228,

& dasuunte.minaqau era levada a efeito da se-
guinte maneira: antes de se efetuar a procipitacac dos sul=
fatos de bArio e estronclo para separd-los do cério, Quands-
os mesmoa ainda eatav&m na forma da cluratcs (ver Flgura
VI-1), juntava=se i solugao ma suspensdo de sulfato de bé-
rio que fora preparada juntendo-se 80 ml de fgua & 10 g de
aul fato de bério, Para a guantidads de blric & estroncio
usads como carregadores, l.e.; O,5 g dos cloretos, usava-so
de 2 a 3 ml do sSuspenaio.

E' spbide qus um pracipitadoe pré-formado de
aul_fata de bArio & também um excalente arrastador des rddio,
JUCKER o TREADWEIL (34). A suspensio de sulfato de brls
ara. mantida em contato_com o birio e esironclo (bem come o
cério] contaminados pelo ridio durante meia hora o com agi-
tagao, Em segulds filtrava=se este sulfato de birlo 8 Te-
p-a'hia-ae 0 mesmo Lratamento atd-c sulfato de birio nie acu-
sar mais atividade, Precipitava-se entSc o bdrio e 0 es-
troncio que passaram no filtrade, com Acide gulfiricose ofg
tusva-se a contagem do precipliade, ipfs tres tratamentos
¢om a suspansac de sulfato _de bdrio o sstronels ¢ o birie
que estavam contaminados nio apresentavan mais nenhuma afl-~
vidade, o0 que indieava a remogao 4o riddic, chunbo e bismzto
que corbaminavam ¢ béric o © astrnn-::in.

Esta mesms téenica rie Plavar¥ & So0lugac  COm
um precipitade pré-formado de sulfato de bdrio foi adotada
quando da separar;au dos msﬁtnpos de biric a ustmnciﬂ for=
nmados na f£issao.

0 rfdio pode também Bar separado pels técnica
da precipitagac do hideéxide férrico, conforme jé& foi des-.
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¢rito, -As provas em branco, feites no estroncic e biriopm
cipitados com feide nftrico concenbrado, mostraram ser &
tdenica de "lavagem! com o hidrécide férrico também efici-
apte para remogac dog contaminantes.

Contaminacas do zirconla

A= provag em brance feitas com o zirconio mos
traram qus © mesmo hio Se apresenbava contaminade, e que
alifs ara de se esperar pols o biric e o estroncio remove-
riam, come glihs aconteceu conforme foi wistoy o3 descen-
dentes do tric quande da precipitagac dos carbonatos de
birio, sstroncio e eério, A contaminagio possivel do_ sir-
oonic seria-palo prépric térie; entretanto, a separagac dos
deds era feita pela Erauipit-a.qar:r do” tério com Acide oxflice
& mantendo-se ¢ zirechie sm solugao, Dessa maneirs a COpTE
edpitacac de elementes exisientes em .sub-microgquantidades
(descondentes do tbric) dar-se-iam cam o préprio tério e
nAo eom o zirconic,

POSSIBILIDADE DE NAQ EQUIVALENCI4 QUYMICA DO ELEMENTO E SEU

CARREGADOR TSOTIPICO

Lt Uin dos problemas comne da Radioguimica € o
de nao equi'«;ra.lanci& guimica do elsmente existents em  Quan-
tidade sub-microquimica e o ds seu isbtopo Juntado, ¢m qoan
tidades ponderaveis, para tormar possivel. af reagoes de pre
eipitaggo, TF.ex,, se um dado elemento, em quantidades sub-
microgqufmicas, estd num certo estado de cxtidacan € pecensd
rio Juntar-se ¢ B8 carregador isotfples tambdm no mesmo e
tado de ca:d.dagaa, do contriris o olamenite em quanbtldade- gub-
picroquimica poderd seguir reagoes cquplotamente diferentes
das deg seu isStope ¢ nao acompanhar esie filtime nas suas &4
paragoes quinlcas. -Interpretacoes absclutamente  erroness
podem surgir nesses casca, -

No presente treballio %adis faltas de  equiva-
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lencie nas swrgdram conforme serd disentido. Ohservando-sc
¢ esquena da Figura VI-1 nota=-gse qus antes de Junkar-s=s oz
carregadores Ba, Sr ¢ Ce, na forma de cloretos, os geus
isftopos radicativos estariam na forma de carbonato; entra-
tanto, as quantidades existentss dsases isftopcs eram  ex-
trememente pequenas e 08 limites de sclubilidade dos  res-
poctivos carbonatos neo seriam atingidos. Dessa  maneirs
glea existiriam como lons que sé se precipitariam  quando
houvesse na soluggo guantldades suficientes de ions,que era
o que goonbeceria quande se juntavam os respectivos carre-
gadorasz.

Quanto ac zirconic de fissio o mesmo deve ase
ve estar na forma de carbomato ds zirconilo {ver Figura VI-
1), em virtude de se encontyar atividade alta acoypanthando
0 procipitado fimal de zircomlo; o carregador zirconlo, co-
mo fol visto, fol juntado na forma de lom zirconile.

PREPARO DAS AMOSTRAS PARA DETERMINACAC DA ATTVIDADE

Cs elemantcs bario, estroncio & oéria, separs
dos na coluna de resinas ionicas, (ver-esguema Fipura TJI-l'j'
gram preparadog para contagem precipitande—se o bérdo e o
estroncio ns forma de sulfatos & o cério na ds earbonato.

. Mo caso da separagio do sulfato de birio e mi
fato de estronclo pela resina ionjeca, a quente, o  sulfato.
de bdric, e que nae era adsorvide na resina era separado
desta_por flliragao em algodac de vidro; ficava retide no
alpndac a reslne com ¢ estronclo adsorvide, Tirava-ce o es
troncic da resina por elulgse com Acido cloridrico 2N o em
segulda precipliave-ze ¢ mesme na Fforma de sulfato,

. © zdrconio era preparado, para contagem, por
praciritacac na forms de fosfoto,

A tdenica ds filt.raqgo dos precipitados & gsua
montagem pars determinacao da radicatividade, ful a @ moama
14 descrite por LIMA (39, p. 44 o Figs, IV-4 e IV-5), '
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GUN'I'RE:)IE DA SESTBILIDADE DO APARELHO CONTADOR

Mgumas das mgdidas das vArias amosiras foram
feitas duprante mais de um s ¢ por essa va2g0  lornave-se
necessirio acompanhar qualgusr var::.aqao ha sandibilidade do

aparelho,

* O processo adotado foi o memme j4 deserito por
LA {39, po 41), efotvando-se medidas peribdicas com wm pa-
dran aferide e de meia-vida conhecida e fazendo-fe as corre
goes quande necessiriaa;
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DETERINACEQ DAS MEIAS—VIDAS K EXSEGIA DAS PARTICULAS
" ' RADEACUES EMYTIDAS TELCS RIEMENTOS SEPARADCS

THIRCDUGEOD

Apbs a separagac dos elementos em estude o
passo seguinte conziste na determinacio de.suas caracterfs-
ticas nucleares a que, no caso presemte, 830 ag malas-vidas,
o tlpo das radiagoes @ a ensrgla das mesmas,

Conforme fol discutido ne fapftulo I procurare
se~ia identificar apenas os elementos de mela-vida paD cur—
ta, i.e., acima de alguwas horas. For essa razic a3 aAmos=
tras, apds montadas para conbagem segundo a téenica JA deg-
erita, a6 eram lsvadas a0 contador depois de cerca da  fres
a quatre horas; assim, algume atividade de wmeia-vida curte,
evTentualimente exiatanta, 34 teria caido a valor suficiente-
mente balxo.

"Em geral as amogtras Foram contadas  durante
aaszenta dias, Como as mesmas astavao cobertias por  papel

de celofane, conforms descrite (39, p. 44), nac havis alte—
ragic nas meaas durante os tempos de medida, ’

MELA-¥T04 DO BARIC
A curva obbida parz o biria que fol sapa.radg
ccrnsta da F.‘igura YIl~la

Gon.fom 38 ¥o pelo aspato da ourva duranta os
prineires dias da ¢uq’c.a.g;em,~h§. aindz ums pequens conbamings—
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t;a.a pelo rédic; isbo entretento nao interfere com a deter-
minagao da meiz~vida do bdrio pois apds cerca de 7 dias a
atividade devida ao rédio j& & desprezivel. Resulia do gri
fico o valor de 12,2 dias para o birio formado ns fisaae do
tdrio (*)a

Do aspeto_da curva cc-nr:lm—aa que o 1antanio
formado por desintegragac beta do birlo, sa for radioative,
tem meis=vida menor que a do bério; do c-:mt.rério a curva
teria o aspeto tipico de quande o descondents tem meia<vida
maior que o genitor {veja-se, p.eX., FRIEDLAWDER {14,p.115).

VELA-VIDA DO BSTRONCIO

A curva corrsspondente para o estmnciu 4 g
da Fipwra VIT-2, YNota-se banmbédnm wma contaminagae pelo p4-
dieo; a atividads aumsnta, nos primeiroes dias, devido ao cres
cimanto do chumbe .e bismito & depois decresce até o rddio,.
€ seus descendentes, terem Se desintegrado completamente com
a formagac de chumbo estavel (ver Figwea IIT-1}.

4 mela~vida encontrada foil de 55 dias,.

A mesma observacao feita no case do bério re-
lativamente i meia-vida de sou descendente, 4 vallda para
o estroncio, i.e., 0 {tric dels formads terd, se for rddio-
abive,-mela=-rida menor que 45 dlasa,

(%) HNote-se que nio se afirma eom isso que & o finico bérioc
formade ns fissao, por peutrons ripidos, do térie 232; ou-
tros podem sxistir com meiss-vidas mgieres ou menores, mas
nac se procurou identificd-les no presente trabalho, A mes
ma observagac vale para o3 demais elementos, i.e., estron-
ole, céric o zirconio. -
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META-VIDA DO CERIQ

Ubservando-ge a curva para ¢ ¢ério, na Figura
VII-3, conclus-se que © praseodfmloc nao é arrastade quanti-
tativamonte,

A curva para o cfrio apresenta de infele wm
anmanto de atividade em virtude do pr-'.isaodimiu, gque se for—
ma, da desaintegragao beta do cério, pao o acompaxﬂwr quanti-
tativamente quando da separagac do eérioc., Apds o sistems
Ca-—~Ppr tar entrado em equilfbrio o decrescime d=  ativi-
dade se di com a mela-vida do cério; assa, determinada a,
partir do coeficients angular da curva da Figurs VELI-3, re-,
aulta ser da 139 dias, O descendents do cér'j_n, praseudi‘m_ﬁ,
ters meia-vidas menor que 13% dias,

META-VIDA DO ZIRCONIO ]

0 zirnanic:- formado na fissde ds tério 232
por neutrons ripidosy e aaparadc: neste trabalho, tem s meig~ -
wida igual a 62 dias, Figura VII-4.

Hote=ue que o niﬁbio, formade como cnnsaqusn-
¢la da dﬂsmtegraqao beta do zircuniu, fed coprecipitado-
quantitativarents eom o zirconio,-conforms fol, predito quan
do da discusszo sabre 8 separagac do zircumo, Capftulo VI,
Se a coprecipitagac nac fosss quantitabiva a atiwvidada creg
coris primeiramente, passsria por um mfiximo, como no - caso
do ofrio, o depeis cairia com a meia-vida 40 zireondo,

0 niébie; proveniente do zirconio, terd meige
vida menor que 42 dias, -~

ENERGIA DAS RADLACTES E PARTICULAS

A determinagao da energla das radiagbes e par,
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ticulas, emitidas pelos vdrios isftopos separados, foi fei-
ta pelo método de sbsorgao. No caso da energia das parti-
tulas beta adotou-se o wéfodo de FEATHER {20) e (1ia) usan-
do come padrao, para construgac do apalisador de  FEATHER,
uma amostra de RaDEF (farneoida, com certificado, por MTra-
eerlab Inc,; Bosten, lfass,")i Os absorvedores usades _eram
de aluminio, A conbagem fol felta adetando-se a mesma geo-
metria para o padrac & para o material em estude, -

. No easo da determinagho da energis das radia-
goes gama foram usados absorvedores de chumbo; wm absorve-
dor de alumfmic {900 mg/em<} fol colocado préximo ae  iubo
Gelgar para eliminar os elstrons aec‘undirina,__ﬂrcd.tidos dos
sbsorvedores de ¢humbo, em virtuds da interagaoc dos raios
gena com o chumbo,

Todas a5 curvas da a.'bsurqgu ed foram determi-
nadas quande j4 nao havia madp atividade estranha contami-
nando o makerial como no case de birio e do estroncio onde
havia un pouce de rddioc como contaminante; no case do céric
gsperou-se o tenpo necessirio pars que o equilfbric Cs—Pr
fosse gatabelecido, i.e., apds dois dias de preparade 2 amos
tra.

ZIRCONTIO, CURVAS DE ABSOACAD

~ A cuwrva de absorgao tragada para a determina-
gao da energia das partfcuias beta do sireonio, astd na Fi-
gura VII-5. A& curva foi tragadsa subtrainde-se, para cads
porto, .o valor da contagem em bramce ("background"), Note-
ge que hi a conmbribuigao de uma radiagac gama. Da_curya to
tal A pubtraiu-co a contribwigao devida & radiagao pams
(curva B) obtende=se a curva C que fol axtyapoledas  até
absorvedor zero, Surtraindo-se, ponto por ponte, & curvs ©
da eurva total A cobtem-se a ecurva D,

Aplicando~ze o método de FEATHER (20} e {1ia)
is curvas C e D obtem=-Se o3 "glcances” ('"range®}. de.....
120 mg/em® e 40 mg/omR  (absorvedores.de_alumfnio), res=
pectivamente, Do grificae alcance-energia (20) oblmm-se os.

*
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valores O,4 Mev & 0,2 Mavw, respectivemente, pars a energia
méxima das partfculas beha correspondentas,

A determinacac da energla dos ralos gama fol
foita de acerdo com a curva da Figura VEI-6, usando-se ab-
sorvedores de chumbo, A "mela~espessurall {“half-ﬂiiulmass"]
1.¢., a oopeasura necagsfria para reduzir a radlaghio gama a
metads, & do 6,5 g/on; a curva mela-espessura~encrgia(20)
dg para a radia‘;ao gams emitida o valor Q,75 Mav,

A exlstencia de partfculas beta da energia mf
xima Gu4 ¥av e 0,2 Mevy indica a4 pressnga cds dols isbtopos
radioatives, gque serdam um isdtope do zircnnio a un 3isdto-
po de sen descendentg, i.e., nibbio, Oomo- -pac foi feita a
aaparaqa.o dos dols nao se pode dizar-, a priari, gual dos
E.I:ILE isftopos emite a radiagao beta des 0,4 Mev e a de 0,2

Vs

0 zirconio de 65 dias, formado na fissdo do
uranio, emite partfoulas beta de 0,4 Mev e o midbic da - 35
diss, de 0,15 Mov (48). Portanto, & provavel qus as part{-
culas beta de maior energla, no caso do tério, sejam dovi=-
das ao zircomio & aa & 0,2 Mev ao nidbig,

Relativamarte 3 radiagec gama encontrada con—
clus-sa que ou apsnas um dos isbtopos & gama emissor, ou am
bos emitem radiagoes gama de, aproximadaments, mesms ensr-=
gla @ que no casc & de 0,75 Mev, E! mais provavel esta 1l
timn hipftese, pois no caso do wramio o zirconio de 65 dias
e o nidbio de 35 dias emltem ratos gama de 0;7 Mev e 0,8 Mevy,
raspectivamente.

ESTRONCIO, CURVA DE ABSORCAC

A curva de ebsorgao do estroncic, obtida com
absorvedorea de alumfnic &€ a da Flgura VII-7.

Fdo hé a presenga d radiagio EATA al::an-—
ca, determinade pelo .mftode de FEATHER, & de 690 mg/cn®
epergla oorrespondsnte, Sirada do gué.t"ica alcance—enargia{m}
§ de 1,5 Mov. Hao hf tanbém, a presenga de partfculas beta..
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de outra energia.

CERIO, {URVAS DE ABSORGAD

A Figura VII-B ¢ o curva de absorgao obbida,
com absorvedores de aluninie, para o caso do cério., Nota-
se a rresenga te radiagao gama, enrva A, e de duasz gurvas
correspondentes a deols isétopes bets enmissores, curvas . Be
G, O aleancs da curva © & de 40 mg/on?, o que df a eper-
gia mixims ds 0,2 Mev. A curva B fem um alcance de .....
1 500 mgfomz resultands 3 emsrgis de 3'Mev para as  parti-
culas beta correspondantss a osta ourva.

Yo easo da fissfo do uranioc hd a produgao de
um edric de meia=vida compreendida entre 275 a 300 diag(4i8)
cuja erargia das parifeulas beta & 0,4 Mev; este cério . dd
origem n wn prasecdfuric de meia=vida igeal g-1E mimitos e
com particulas beta de 3,1 Mev. Portanto, § possivel que
1o caso da fissao do tOrio, a energia de 0,2 ¥ev correspons
da ao chric @ a do 3 Mav 2o gsou descendente o prasecdfmio,

A eurva obtlda com os absorvedores de chimbo
4 a da Figura VII-9, 4 meia-gspessura d de 0,5 g/em? o
que_df para a radizgag gama o valer 0,2 Mev. Nao hf indi-
eagao de outra radiagac pama,.

- o caso da fissac do urande (48) hd s mrodu=
gac de um cérlc-22 dias com gama de ©,2 Mav; o cdrio-275
a 300 dias nac tem radiagac gama, mas tem o praseodimio-18
mintos, descenderie do cérlo-275 a 300 dias, s com energia
também de. 6,2 Mev. -

BARIO, CURVAS D& ABSORGAD

A curva de absorgac para o biric, Figura VII-
10, obtida exrverimentalmente com o3 abaorvedores de alymi-
nio, d4 wm alcancs de 400 mg/cw* ac qual correspends a ensy
gla de 1,0 Mev. HA a presenga de wus radiagaoc gama,
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A ;naia.heapesaura para a radiaqﬁu pama, dater-
minada com absorvederes de chumbo, Fipura VII-11, € do.....
3,0 g/em? 3 qual corresponde a energia de 0,4 Hev,

Mo caso da fissdo do uranie, hi a produgdo de
um bério-12,8 dias com particulas beta dg 1,0 Mev & radia~
gao gana da  G,5 Mevw, o descendante, lantanio=40 horas, smi
te purtfculas beta de 0,5 Mev e gama de- 0,3 Fev, EY pos-
givel que no caso do birio produzido na fisaac do téric as
partfculas beta emitidas pelo bério e o sen  descendente,
lantanin, tesham energlas aproximadsmente iguais; desda ma-
neira nic se distinguem &s cwrvas correspondentes is  duas
energias resultande sdémsnte a cnergla wmixima de 1 Mov. As
mesmas consideragoss valem para a ensrgis da radiagac gams
encthnbrada, l.e., 0,4 Mev, cuja curva correspondente  poda.
ser phresuliado da superposigac de duas curvas com energias
muito préxdms, Ef possivel, portanto, que o biric proedu-
zido na fissec do tério, tenha yma radiagao gama a¢  redor
de 0,5 ey, como no c¢asc do uranio, e o lantenio seu des~
cendenta, uma radlagao gama de ~0,3 Mav, ~
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DISCUSSAD DOS EESULTANOS E CONGLUSERS

Os trabalhos relatades no Capitule VI e no Gz
pftulo VII permitem conclulr que se formam, na fissio  de
tério=232 provocada por neutrons répidos, aldm da  outros
eventuslmente formados »,08 ceguirtes isftopost birio-12,2 4
0,6 dias; eatrrcrncin-ﬁﬁ 2 3 diam; cério-139 * 23 dias; e zir
gonte~-62 L § dias. A determinagac da incerteza desses va=
lores foi feita polo mitode do cooficients’ angular miximo a
ninime precondzado por GOOK e DUNCAR (9, p. 61),

0 estudo das curves de absorgio, usande aboor
vedores de aluminic e de chumbo, mostram que o béric 12,2
dlas € beta emissor resultande portante o elegento de mime=
ro atomico imadiatamente superior, i.o., lanbanic. A ener-
gin mixima das partfculas beta emitidas pelo bdrio tem o
valor de 1,0 Mev. HE ainda & emissap de raios gama~de enor
T gla 0,4 I-Iav 65 quais podem sor o resuliado da amssao,cum
enarpias iguais, tle ralos pama do birio & do lantamu. A
meia=vida encontrada para o birio, no caso da fissao do td=
rio-232 provocada por neuntrons rdpides, §, dentro dos erTus
experiventais, a mesmz que a do birig entmntra.un na fisaau,
provocada por neutrons lentes, do wranio-235, Que o lanta-
nio farmado € tambm radioative conciue-se da forma da cur-
va da atividade do héric em funr;a.n deo tempo; 1'a ameatra
de biric, em que a eliminagao do rfdic contaminante fol le-
vada a¢ extremo, mostrou a sua ativldade crescende em fun-
gan do tempo {0 qua indica a gxistencia de um  descendonte
radicative) e caindo denois com a meis-vida de 12,2 dias.

Ainda Camo umsaquencia das curvas de absor-
r;a.m conclue~se que o estroncio-55 dias, que se forma na fis
880 do tério-232, & beta emissor e qua a erergls mixima das
particulas beta €'de 1,5 Meve HNao b, no case, a presemga
de radiagtes gama., O elemento que ‘se forma come resultado.
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da, desintegragac beta do eat-rﬁnciu, l.2., ftrie, & estavgl,
o que 58 concliur da forma da ewrva da atividade do estron-
cio em fungac do tempo, Figura VII-2, a qual nao apresenta
ereccimento da atividads (exceto.o crescimento devide  ae
clambo-212 e bismubo-212 quapde hi conbaminagao pele rT&-
dio=224). A mela-rida do estroncle formado na fissae de
t6rig-232, e determlinada no presepte trabalho, € a mesma do
gstrongic formado na fissac do uranio-235 I[hﬁi s 1a@a, 53
diasy dentro dos erros sxyerimentalis. -

Quanto a¢ zirconio-£2 dlas formade o meswoe €&
bheta emissor. ¢ descerdente-do sirconle, l.s., o nifbio, &
tanbém beta emissors A energia mfxima das partfculas beta
emitidas sac O ¥ev e 0,2 Mev. o casa do wranio-235 as
partfculas beta do zircomio tem enscgla midma de 0.4 lMev a
o descendente, nifbic, 9,15 Mev (48); & razoavel atribuir-
ag, no cago do torlo, as particulas.beta de 0,4 Mov ao ir-
conio e as de 0,2 Mav ao nifblo. HA ainde a presenga de ra
diagao gama com erergia ds 0,75 Mov, O valor encontrado ,
no presentd trabalho, para a msia~vida do zirconmio; _ i.e.,
62 dlas, € o mesmo que o do zirconlo formado ne fissao do
uranio-235 ¢ publicado no "Plutonium Project® (48}(65 dlas).

0 cério que se forma na fissao, por neutrans
ripldos, de tério~232 § beta smissor. Resulta dessa desin-
tagracio o slemento de nfrwro atomico imediatamente  sups-
rier, i.e., praseodfmlo, o gual tambdm £ radicative ¢ beta
anlsaor; que o praseodfmic formade € tambdm beta emisgor
gonclua=se¢ do cresclwente inigialmente cbservado na  curva
da abividade do cdric em fungae do tempe, Figura VII-3. 4
determinagae da energiz das partfoulas beta di os valores
0,2 Mav & 3 Mav, 45 particulas de menor energia, 0,2 Mev,
sac devidas ao cfrio, o que se verifice fezendo-se  conta-
gens imediatamcnte apda a separagac do céric quande o pra-~
seodfwio ainda nao crescensuficientemente e usando um absor
vedor de alunfnio de 100 mg/em?; nesta sitwagao nac se ob-
serva praticarente nemmma atividade, o que Indleca serem as
partfculas beta emitidas pele ofrio absorvidas por........s
100 mg/em®, Portanto as de 3,0 Mev sdo devidas ac praseo-
¢fmio,. W4 ainda a presenga de radiagao gama ds 0,2 Mev, 2
qual tembém & devida a0 praseodfmic em virtude de nmac se
ohservar atividade quando se conta wna preparagao | xacents
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‘de cério o usando-se un absorvedor de alumfnic de IO(Mgfm@'

Quanto i mia-vida do cério, e dataminada ne
presente trabalho para o isftepo formade na fissae do  té-
rio-232, € de 139 dlas; este valor € bastante diferente do
de 275 & 300 dias encontrado no caso de uraruu-zﬁ.'i. 2 va=-
lor 139 dias pode ser consequencia da formagic de dois isé-
topos do cério de meias~-vidas-28 dias » 300 dias, respacti-
vapente, e o8 quais se formam também no case da i‘msan do
uranio-EBS.

Sintetisandc a discusaac a‘bti aqul apresentada
conclue—se. que os isétopos de birio, estroncio, odrio e zir
conic formdos na fissac do térlo-232, provoeada por reu=
trnns ripidos, tem as g smas caracterfsticas, relativamente
as meias-yidasd e radiagoes emitidas, que os formades na fis
sdo de uranio-235 provocada por meutrons lemtos, Ndo se pg
de inelulr nesta n‘hserva.qa.c:-, relativamente & meia-vida, o
eédrio~139 dias que pode #er u'a mistura de dois 1sétopos de
28 dias a 300 diss de melia-vida,

Além das conclusdez diretamente ligadas as pro
priedades mrleares dos isétopos saparados caben ainda ou-
tras, especialmente no que diz respeito As ssparagoes. '

0 esquema de separacad adotado, e que consta
da Figura VI-1, mostrou-sa perfeitaménte conveniente para a
separagic dos quatro isStopos propwtos sem ser neceesdrio
emprogar uma aliquota de material bombardeado para a separa
gan exclusiva de cada izStopo desejado,

Para a separacac stmerbe do birio e do es’c.ron
clio podersa adotar com eficiencia a p‘ec:.pitaqan dos* dols
ions na forma de nitrato em deido nftrico concentrado,

Relativaenie ao uso das rezlmas ionicas no
presente trabalhe deve=se separar as conelusoes no que diz |
raspeite 20 use das resinas em colunas e ac uso das mesmas
PaTa Eeparagan fde substancias insoluveis,

. A técnica das colunas & do uso dog  eluentes
organleos mestrou-se eonveniente para g separagac do bdrle
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do estronio, mas nao do cério e qualsquer um daqueles dois’
slementoz, 4 separagao dos tres elementos fol levada a efel
to como regultade de uma unmbinaqao da tdenica clissica de
prec:r.plta.qaﬂ e de separggac em resings, o saberi primeira-
mente 4 feita a separagao do bdrio e do estroncise, awbos im
purificados pele edrio, por melo das resipasy e posterior-
mente separa-se ¢ bArio do ofrio e o estroncio do cério por
precipltaf;an dos dois alealino=terrosos ns forma da sulfs=-
to. Farg ssne dipo do traha:lhn em colwma quer o Zeo Karb H,
quar a resina fenolsulfonlca por nds asintetisada mosi:.rarsm—
30 igus}lmamte uteis,

Para a separagac do gulfato de birie do sulfg
to de estroncic a resins fenolsulfonica fol usada. A8 con=
tlnsoes que se tiram a respeito dessa resipa € de que a meg
na 4 excelents para trabalho: a sinteae ¢ simpled, a ca.pa-
cidade adsorvedora & equivalenta i da maioria das resina3
corerciais, a classificagao granulciétrica § ficil &, em es
pecial, § possivel o trabalho acima da tempergtura aruhien‘tf.,
i.e., carca da 700,

Relativamente ac mftodo em si para & 3separa-
¢ae do gulfato ds birdo do sulfato de estronclo, concluz-se
ser o mesmo perfeltamente exaquivel no que dlz respelto a
obtengdo do astroncio radioquimcamnte livrs do bﬁrio &
Yice=yersa, w

0 estudo do sontrole da conta.rnina.r;m dag  vé=
vias preparagoes mostrou que o esquems da Pigura VI-L d
eficiente para ¢ problema em questag, Além disso o procss-
go de rea_'lizar-ﬁe antes das saparaqoaa propriasente  ditas,
senaragoes em branco, com material,  nao bombardeade, permite
avaliaP até que ponto as-purificagles e repurificagCes de=
ven ger levadas a efslto, Esta, alids, 4 uma técnica que
dave ser adotada em todo trabalho de radloquimca.,:. &., efe
tuar foda c:-paragao que 58 vae farer com ¢ material ra.dicrs.t:.
va, primeiramente com o isftopo nao radicativo; dessa ma=
neira verifica-ce, préviamsate, todas as dificuldades qua
se terd gquande do trabalho com o material radicative,

Relativamenta 2s e}mariencias preliminares rg
latadas no Capftule V pode—se concluir que dos aventuais.
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dois ou 1165 neutrons répidos produzidos por flsss,o, m pe-
16 menos €-aproveitade para causar novwa fissio; se tal nao
sconbecasse as quantidades dos Guatro’ isbtopos separados so
rism miite monores gque as encortradas.

A experiencia descrits no Capftule V, e cujfe
esquema consta da Flgwa V-1, constiius um meic simplea de
e mostrar o fenomeno da ﬂﬁsao podendo nesms ser usada el
finalidades demonstrativas,

A puﬂficaqaca deserita no Capftulo J¥ é afi-
ciente para a idade que so tem em vista, 0 . trabalho
com materlal prevismente purificadoe d muito mais smplas do
que som aquele hao purii‘l{:adu, reste filtimo caso a purifica
gao tem fgue ir sendo falta A medlda gue se separam o8 produ
tos de fissio, o que & extromaments trabsl hoso e, aldm dis-
50, 0 Pedmwltado £ duvidoso mo que diz respeito i3 contami~
_nagoes,

A téenica de se eliminar o ridio por "lavagen"
da solngdo com wma Suspensgo de suifato de bdrig, deserita
no Capftulo VI (Contaminagao do bério & do estroncio) § efi
ciente. Eniretanie, se a quantidade de rfdio 4. excessiva,
como a que existe no t8rio nao préviemerte purdificade, &
necessirio repetir-se a operagas de lavar a sclugac eom sul
fato de birioc virias veres, .
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