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P R E F A C 1 0 

Thorium is likely to 'become a 
more important fuel than uraniim 
(J.V. DWORTH (10)). 

Ao aproximar-se a realização do Corgresso de 
Genebra (̂ ) notou-se que os periódicos científicoŝ que se 
ocupam com.energia nuclear, começar^ a trazer menções mui­
to mais freqüentes sobre a utilização prática do torio como 
combustível nuclear.- No-próprio Congresso um nlSmero razoá­
vel de trabalhos sobre tôrio foram apresentados, seja sobre 
atac[ue" químico a minarlos, extração com solventes, metalur­
gia, preparo como combustível, etc. Por outro lado, dados 
vitais para o uso do tório, como por exemplo determinação 
recenteda secçao de choque para fissao, não parecem ter si 
do apresentados, O nilmero de Setembro de^l955 de Nucleonics 
traz um sumário das determinações da secçao de choque para 
neutrons lentos para U-235j, Pu-239 , ü-233 l̂as nenhimia 
referencia â secção de choque para neutrons rápidos para 
o Th-232, como se o problema ou mo fosse ̂ interessante, 
ou fosse interessante de mais para publicação, convindo 
antes quQ. ficasse secreto. GLASSTONE (17), às páginas S2 
de "The elements of Nuclear Reactor Theory" menciona 
em tmaa nota de rodapá que "for security reasons, the 
treatment in this book is restricted to thermal reactors". 
Já WALTER H. 2INN (60) do "Argonne National Laboratory" 
manxfesta-se como favorável a um maior estudo dos rea-? 
tores rápidos que utiliaariam materias primas fisséis 
existentes na natureza em quantidades muito mais abundantes 
que as usadas nos reatores lentos. Tanibém ALVIN M. \"ÍEINBERfi 

(*) International Conference on Peaceful Uses of Atomic 
Energy, Agosto 1955, Genebra. 
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(62) de Oak Eidge, considera que "since thorium is three ti 
mes as plentiful as uranium in the earth's crust, it ' may 
\atiraately be the more important fuel", ".MURRAI (43, polOO) 
comentando sobre o reator rápido de Arco, Idaho,.U-S.A,̂ SBR, 
Experimental "Breeder Eeactor, diz ser "first reactor source 
of practical electrical power". 

E' oportuno lembrar que já em Setenforo de 1945» 
durante tmia das reuniões do Seminario de Física nuclear rea 
lizado sob os auspicios da Fundação Getúlio Vargas no iUo 
de Janeiro, OTMRkW PRADO (S) levantava a questão de se 
dedicar DBÍS atengão aos estudos nucleares do tário, argu­
mentando que se nao era possível a fissão direta do tório 
por neutrons lentos talvez fosse possível um trabalho aná­
logo aô feito em relação ao U-23Ô (tanibám não fissèl pctr 
neutrons lentos) e Pu-239» Argumentava CINTRA DO PRADO,que, 
como fo3c;a possível obter um elemento fiss*èl, Pu-239, como 
consequência da absorção de um neutron lento por U-238, e 
transformação por emissão de partículas beta do elemento 
formado atá chegar em Pu-239, talvez fosse possível obter-
se um elemento flssel tanibám no caso do Th-232» .Oomo sêe a-
contecer várias vezes no' desenvolvlmentô das idáias cienti­
ficas, não despertou a devida a observação de CINTRA DO PRA 
DO, Pouco ten̂ X) depois SEABORĜ ^ GOFMAN e STOUfflíTOÍ (527 
anunciavam a descoberta da fissao, por neutrons lentos, do 
isótopo do uranio U-233, o qual se forma, como I perfeita­
mente conhecido, como consequência da captura de um neutron 
lento pelo Th-232, i.e*, 

fine os reatores rápidos poderão ser utiliza« 
dos com eficiencia, e talvez ntmi futurô não muito remoto, 
já não conslÉitue mais objeto de discussão. Nesse sentido 
pode-se fazer um paralelo com a observação feita por S. B, 
DICKINSCN (11), Diretor de Minas da Austrália do Sul, quan­
do do" Simpósio de Energia Atómica na Austrália: "we are no 
longer concerned with the if in commercial atomic power, 
but only with the when" t -

• líío pretendemos defender nê ta tese as exce-
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lencias ¿o torio gomo conibtistivel nuclear ou a sua superio­
ridade sobre o uranio, mas apenas, admitindo ̂ ue é um mate­
rial utiliaavel para a produção de energia atómica, estudar 
um dos seus problemas radioquímicos para sua eventual utili 
zação» Se o material á eventualmente utilizável en4;ao 4 nc 
cessário o conhecimento de suas propriedades» 

Dos vinte e cinco trabalhos apresentados pelo 
Brasil no Congresso de Genebra (Nuc¿Leonics, June 1955,P»76) 
oito exajninam algum aspeto do torio como material para ex­
ploração de energia nuclear. O aspeto do tratainento de mi­
nérios e produção industrial de sais de t6rio, que ja vinha 
sendo estudado hâ bastante, tempo por KEÜMiOLZ e colaborado­
res (3^), 4 abordado em mais de um trabalho,daquela ralação. 
Estudos.de fotofissao do tÓrio, problema que ja era estuda­
do por M. SOUZA SANTOS e colaboradores no Laboratório de 
Física Nuclear da Faculdade de Ciencias de Sao Paulo, são 
apresentados em dois -trabalhoŝ daquela lista* Problemas de 
geologia são focalisados em tres trabalhos. 

Não são de nosso conhecimento,̂  na literatura 
nacional,.estudos radioquímicos sobre a fissão do' tório no" 
que dis î speito à identificação dos elementos formados na 
fissão. Na literatura estrangeira existem os trabalhos pio 
neiros de OTTO HAHN e colaboradores e publicados principal­
mente nos anos de 193Ô a 19A1 e cuja revisão 4 feita, nesta 
tese, no capítulo relativo ao hisfârico da fissão, Nos trea 
volumes dedicados aos estudos radioquímicos dos elementes 
formados na fissão, do conjunto do "Ifenhattan Project Tech­
nical Section, Division IV, Plutonium Project Iiecord,1951|;, 
há apenas xm trabalho relativo ao estudo químico dá fissão 
do tório, Foi este estudo, relatado em sete páginas,execu-
tado por oito pesquisadores e entitulado "Preliminary study 
of fission products of thorium", SUGARMAN e colaboradores 
(50)» Dos onm elementos identificados neste trabalho ape­
nas, cinco o foram, com certeza; os demais, de acordo com a 
discussão dos autores^ são identififiaçSes prováveis e sujei 
tas portanto a contraprovas» Trabalho de data anterior ã 
este referido, e de autoria de. TUHKEVICH e NIDAX (54)> foi 
publicado em 1950 pelâ Comisaão de Energia Atômica America 
na tendo a classificação AECD^2Õó2, Sao identificados de-? 
zessete elementos neste trabalho os quais entretanto nao so 
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frem contraprova de existencia no trabalho n^ 225 do "Pluto 
niiun Project Record", embora o de n^ 225 seja de data. pos-̂  
terior ao AECD-2Ô62. 

A "list of Research EePorts for Sale,^ United 
States Atomic Energy Comission" de Julho deJL955 não traz 
mais nenhttm trabalho relativo â identificação dos elementos 
formados na fissão de Th-232 provocada por neutrons rápi­
dos. 

A escasses desdados relativos ao problema em 
questão, associada à importancia que o t6rio deverá ter no 
desenvolvimentô dos programas de energia nuclear nacionais, 
foi uma das rasões qae nos levaram a estudar o assunto cu­
jos resultados apresentamos na presente tese. Outro motivo 
do estudo foi o mesmo se enquadrar dentro dos temas em que 
há cerca de cinco anos vimos trabalhando e nos especialisan 
do. Com a grande e inevitável especialisação atual nos va­
rios campos da pesquisa cientifica somente se atendo a um 
tema e nele se aprofundando, sem, evidentemente, relegar os 
demais problemas a um plano de menor importancia, ê possí­
vel trazer alguma contribuição, por modesta que seja,ao enor 
me panorama cientifico moderno. 

Causou-nos viva impressão o aparecimento, há 
alguns meses, em algumas revistas, de uma fotografia ea que 
aparece em u*a mesa não maior que um metro quadrado, o' equl 
panenbo usado por OTTO HAHN para a descoberta da fissão em 
1939. Alguns blocos de chumbo, pilhas elátriqas portáteis, 
um circuito eletrônico nístico, constituem a parte material 
que, explorada hábil e incansavelmente por um-apadjionado pej 
quisador, o levou â descoberta da mais nobre conquista cieji 
tificà do sáculo vinte. 

Para a execução da pesquisa que é relatada na 
presente tese nenhum equipamento luxuoso foi usado, Procu­
ramos nos ater ao princípio que há varios anos vem o Profe^ 
sor Erancisco ífeffei procxirando incutir em nossas mentes e 
que consiste em, na nedida do possível, procurar contar sea 



pre com os próprios recursos e que convém substituir o verbo 
"comprar" pelo" verbo "construir"* E* claro que, em vista do 
desenvolvimento técnico atual, nem tudo é mais barato ou mais 
simples quando montado pelo próprio pesquisador. A não ser 
um "Scaler", doação do Conselho Nacional de Pesquisas,.e uma 
fonte de radio-berílio cedida por empréstimo pelo Professor 
M, Souza Santos, foi este trabalho executado com os recursos 
comuns de um laboratório de qtiímica e com aqueles equipamen­
tos para medidas' radioativas" que vimos construindo nessea 
timos cinco anos. 

Agradecemos às IndlSstrlas Or^uima S/A pala do^ 
ção de todo nitrato-de tório necessário ateste trabalho; ao 
Departamento de física da Faculdade de Ciencias de S, Paulo 
pelo empréstimo da fonte de radio'-berílioj; ao Professor Bèrgg, 
trom.IiOurenço pela doação de sais de zirconio; ao Professor 
Tarcísio Souza S^tos pela laminaçao das folhas de cadmio gue 
foram usadas; e a Faraón, Crosland à Cia» Ltda. pela doação 
de Zep Karb H. ^ 



CAPITULO I 

I N T R O D U C T O 

A necessidade do conhecinento dos produtos 
formados na fissão de um conibustivel nuclear provém de vá­
rias origens, 

Apés um reator atómico ter funcionado alguns 
meses a quantidade daqueles produtos é de tal ordem que che 
ga â interferir com a economia de neutrons do reator, pois 
que eles mesmos sao também absorvedores de neutrons e dimi­
nuem- com isso o fluxo utiliaavel de neutrons, necessá­
rio portanto a remoção, de tempos a tenços, desta "cinza" 
nuclear» 

A remoção da cinza cria o novo problema de,ou 
usá-la como sub-produto, se possível, ou apenas dispor-se da 
mesma como material inutilo A disposição pura ê simpLes da 
cinza como se fosse vim mero detrito industrial não 4 possí­
vel, em virtude dè, como é sabido, serem os produtos de fis 
são altamente radioativos, E* necessáido, portanto, o co-̂  
nhecimento de quais os elementos formados na fissãô ĝ  qual a 
quantidade dos mesmos, quais as partículas e radiações emi­
tidas, qual a energia dessas paiiiículas e radiações e quais 
as meias-vidas dos varios elementos formados» O conhedmen 
to das meias-vidas dirá qual o tempp necessário para armaze 
nar a cinza antes de se dispor da mesma; ©̂ conhecimento da 
energi§ e natureza das partículas e radiações dará informa­
ções sobre a espessura e natureza do material de que serão 
construidos os ̂ cipientes para contornos produtos ds fis­
são, bem como sobre a necgssidade ou não de se trabalhar 
usando, a técnica de controle remoto» 

Deve-se explorar tanibém a possibilidade de se 
utilizar os elementos de fissão e não apenas dispo-los ccsno 
meros detritos* Muitos desses elementos podem ser usados. 



Capítulo I -7-

(•ÍÍ-) Ka falta de uma uniformização de termos nucleares, em 
lingua portuguesa, traduzir-se-â, nesta-tese,"fission yield" 
por "rendimento de fissão", entendendo-se que.se trata de 
"rendimento dos produtos de fissão", e nao da energia des­
prendida no processo. 

como traçadores ("tracers") gara pesquisas científicas ou 
tecnolôglcaso Esta utiliaaçao então cria o problema de se­
paração química dos varios elementos entre si e do combus­
tível nuclear. Estas -separações químicas envolverg. técnicas 
peculiares e em geral necessitam trabalho a controle remeto.» 

A utilização dos produtos de fissão não se rg, 
sume apenas.-ao seu uso como traçadores mas procura-se, pre­
sentemente, utilizar-se diretamente as radiações emitidas 
para purificação de alimentos, produção de sínteses quími- • 
cas, etCa, campo tão vasto que chega a constituir um ramo 
perfeitamente definido nos estudos químicos nucleares e que 
4 a Química das Radiações ("Radiation Chemistry"). 

Um' dos -problemas (juímicos principais", em re­
lação ao funcionamentô de reatoí*eSj¡̂  ê a recuperação do com­
bustível nuclear ê a'-sua purificação e para isso é'indispea 
savel o conhecimento'"da .natiireza dos elenentos de fissão pâ 
ra que se possa apliòãr técnicas químicas adequadas'às vá­
rias separações necessárias. 

Os trabalhos publicados sobre fissão de tério, 
com exceção dos de-'OTTO.HAHN,,,"e* o de número 225 do Pluto­
nium Project Record, 'já'"mencícínados no prefácio desta tese, 
dizem mais respeito ao aspeto físico do problema do que ao 
químico. 

Os trabalhos de TÜRKEVICH e colaboradores(54), 
(55) e (56), embora tragam o título de "Radiochemical stu­
dies", examinam mais o problema, das quantidades relativas 
de elementos formados ("fission yield") (f^) em função da 
energia doŝ neutrons usados -para bombardeio; o aspeto físi­
co da questão 4 que realmente é examimdo, tanto assim que 
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os* resultados são relatados na "Physical Revie;ís"* 

Nos trabalhos de HAHN e colaboradores (22) © 
(23), a re'speito da fissão do torio, são identificados - Ba 
65 min, la. 36 hs, Sr (sem indicação de meia-vida), 2r 75 ndn 
e Pa 25 d. 

SUGARMAN ê coláboradores (50), num estudo pre, 
liminar, acusam a fcrâação de Se/ Sr 7 h,. i ̂, Mo , Ba Ô6 min, 
Ba 12 d, La^3,5 h e La 40-h« Admitem também a possibilida 
de de existencia de Ce, Te, Eu, Tc, Zr e Sr de meia-vida -
longa, sem que entretanto tenham constatado, com certeza, a 
presença dos mesmos© 

NISHINA e colaboradores (44) identificaram,no 
caso do tério, Ag, Sn, Sb, Hg, Bi, Mo, Se, Au, Cu e Cd. ',No 
trabalho de NISHINA, bem como no de SUGARM e os de HAHN, 
não são determinadas a natiireza das radiações e paartículas 
emitidas bem como a energia das mesmas» 

Bl^TSCHER e- COOK (a),-bem como MSITNER e OTSCH 
(41 ) , encontraram elementos cujas meias-vidas não eram as 
mesms quando se formavam na fissão do uranio ou na de to­
rio» 

Ao iniciarmos o estudo do problema que é relâ 
tado na presente tese duas alternativas se nos^ apresenta­
vam: ou tomar um dos isétopos formados na fissão do tório 
e após sua identificação fazer um estudo exaustivo de suas 
propriedades nucleares, determinando sua nEia-vida com ri­
gor, natureza das partículas e radiações emitidas, energia 
das mesmas e existencia de estados isoméricos; ou então pro 
curar segarar um grupo de isótopos, deixando de lado a de­
terminação rigorosa de suas constantes nucleares, e insis­
tindo mais na descrição das peculiaridades físico-químicas 
do problema» Esta segunda alternativa nos pareceu mais co^ 
dizente com a natxireza de um trabalho de íísico-Químlca» 

Como bem o observou VJILES (6l)i "Many interés 
ting difficulties must be faced in nuclear chemical work, 
and fission-product chemistry is in may ways quite different 
from other chemical fields"» Na. presente tese, como em ge--
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ral na química dos produtos de fissão, técnicas que podeai' 
parecer nao ser multo ortodoxas, tiveram que ser usadas ¡por 
exemplo, na separação de bário e estroncio, quando estes dois 
elementos se encontravam presentes em-u*a mistxira, era mais 
conveniente, no nosso caso^ a precipitação de ambos ions na 
forma de sulfato e separação posterior dos dois sulfatoŝ con 
forme será descrito em detalhe no capítulo respectivo, Xal 
técnica pode nao seduzir muito o químico analista, nas o 
radioquíndco verá imediatamente as vantagens que podem tra­
zer. 

Outra decisão que tivemos que tomar quanto a 
quais os aspetoŝ que deveriam ser encarados neste exams de 
produtos de fissao de tério, era relativamente ã tentativa 
de separação dos isótopos livres de carregadores ("carrier 
free'O ou com carregadores ("with cairiers"); i.e., se de­
víamos ou nao juntar os isótopos nao radioativos dos .daque.-
les que se supunha formarem na fissão ou tentar a separação 
sem os carregadores isotópicos. Os trabalhos de química de 
fissão podem ser feitos, em geral, não se usando os carre­
gadores isotópicos quando a fonte de neutrons usada é tal 
que as quantidades formadas dispensam o uso de carregadores, 
loe., as ;quantidades são tais que podem, p.ex., serem pre^. 
cipitadas; ê o que acontece quandô o fluxo de neutrons' ¿* 
fornecido pelas próprias pilhas atômicas com cerca .de 10^2 
a 10^4 neutrons/seg. cm̂  ou com fontes de radio-berílio 
muito fortes. O mesmo acontece quanto â deteimna^ao quan­
titativa dos elementos formados, ioQo,, da construção , das 
curvas de rendimento de fissao ("fission yield") dos'̂ elemen 
tos formados. Em nosso caso dispúnhamos de urna fonte de 
neutrons cuja emissão era de 10^ neutrons/seg. De tal for­
ma seria mais conveniente o trabalho usando a técnica dos 
carregadores isotópicos, deixando as determinações livres 
de carregadores para quando fosse possivel̂ disgormos de uma 
fonte intensa de neutrons, ^sla mesma razão nao foi feita . 
nenhuma tentativa de çonstração das curvas de rendimento de . 
fissão em função do námero de massa. 

Como consequência das considerações aqui ex-. 
postas a orientação que parecia convir ao desenvolvimento 
do presente .trabalho foi a. seguinte: em virtude da fonte de 
neutrons'usada iiao ser forte, o mais indicado, seria procu-.. 
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rar identificar os isótopos que se formassem em maior abun­
dancia. Fazendo um paralelo com o caso do tiranio e admi­
tindo, em primeira aproximação, que os.isótopos formados na 
fissão do tório seriam os mesmos que. os formados na do ura­
nio e, aproximadamente, nas mesmas.,quantidades, seria então 
o caso de' se procurar identificar os mesmos isótopos que se 
formavam'em maior quantidadê na fissao.do. uranio» E' evi­
dente que se esta higótese não se confirmasse, o modo de se 
iniciar à investigação teria que ser outro. Conviria tam­
bém que os isótopos escolhidos tivessem meias-vidas sufici­
entemente longas e quê peimitissêm.''ás-,separações químicas 
sem sofrerem uma redução muito-grande.nas.suas atividades. 
E além disso que as energias dè suas_rádiaçÕes e partículas 
fossem suficientemente fortes para permitir a identificação 
dos elementos mesmo em quantidades muito,-pequenas» 

^ Examinando a lista,dos'isótopos foimados na 
fissão do uranio (*), e admitindo aindar-aquele • paralelismo 
acima referido, observa-se que zirconio^«cerio, bârio e es­
trôncio seriam quatro elementos"com-,isótopos que teriam as 
características acima enumBradás;j'-iíetV̂ meia-vida suficien­
temente longa ̂ ra as separaçõéslquímicas necessárias, ener 
gia das radiações emitidas suficientemente fortes e forman--
do-se, no caso do uranio, em quantidades'..relativamente al­
tas, i.e», de 5 a 6̂ .~ 

Por esta razão decidimoŝ iinvestigar a existea 
cia de isótopos de zirconio, clrib, bário e estrondo bem 
como a possibilidade de-separação' dos-̂ mêsmos e a-determina­
ção aproximada de suas constantes nudeai^s mais importan­
tes, i<e., ineias-vidas e energia.das partículas e radiações 
emitidas» Os isótopos de meia-vida'longa, desses elementos, 
não são investigados nos trabalhos citados acima, NISHINA 
(/í4), SUGABMAN (50) e HAHN (22)^e (23);'̂ bem'ccmo não.são. d§. 
terminadas a energia das radiações emitidas» 

Nuclei formed in fission: àBca^ characteristics, fis­
sion yields, and chain relationships. Issued by'the Pluto­
nium Project, J. Am. Chem. Soci 6ô , 2A11 (1946). 
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KISSÃO 

HISTÓRICO E ASPETOS QUtIgCQS DO PROBLEMA 

The in̂ joirbance o£ the roles of the 
physicist and the engineer in, the ato-
loic" industry are generally understood, 
but the extent of the chemical effoirt 
involved is still too little apprecia­
ted. Neve3?theless, it is a fact that 
plutoniTm production by means of natu­
ral uranium piles requires many more 
chemists than physicists and engineers 
together. Atomic power stations must 
be associated with vast chemical plants 
for the manufacture and recycling of 
the fissilê  materials and for the trea­
tment and disposal, of radioactive was­
te products^ (E« GLUECKAUF, Chemical 
aspects of the atomic industry (21)» 

IHTRODUCAO 

Durante-os anos dê  1935 a 1939 o processo nu­
clear hoje conhecido" Como "fiss'So" foi posto em prática em 
vários países por um níSmero grande de pesquisadores, a maio 
ria dos quais nag perceberam o'fque realmente estavam obser°-
vando. Durante estes anos hayia, na Amárica do Norte a na 
Europa, um inteî sse muito grande, sobre a possibilidade de 
se obter elementos com nlSmero atômico superior a 92, os que 
seriam chamados elenentos transuranicos» O mátodo usado 
consistia em banbardear uranio com-neutrons e assim produ­
zir um isótopo de uranio que seria radioativo e beta emis-
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sor; este então, ap6s emissão beta-menos, transformar-se-ia 
no elemento 93 (que hoje* tem o nome de neptiSnio, Hp). As 
equações nucleares do processo seriam 

Predizia-se ;t na época, ser o elemento 93 xm 
alfa emissor e em conseqüência vários investigadores procu­
raram identificar estas partículas alfa. O que se encon­
trou, entretanto, foram vários' elementos radioativos bóta­
menos emissores e com propriedades químicas extremamente se, 
melhantes às de elementos já existentes; um deles, em par­
ticular, tinha um comportamento químico muito análogo ao do 
bário e por essa razão supos-se ser um novo isótopo de rádio. 

Os -dltimos â provocarem este processo nuclear, 
antes da descoberta do fenômeno da fissão, e os primeiros a 
reconhecerem a sua verdadeira natureza foram OTTO HAHN e 
FHITZ STRASSHAlíN (24) os quais publicaram em Janeiro'de 1939 
as suas conclusões e qiB na época estavam em contradição com 
os fatos estabelecidos da Física Nuclear. Os resultados en , 
contrados eram tao sxirpreendentes que até a redação do tra­
balho foi afeita em linguagem pouco comum-aos trabalhos ci­
entíficos; "Wir kommen zu dera Schluss: Unsere "Radiumiso­
tope" haben die Eigenschafton des Bariums; als Chemiker ml^ 
sten -wir eigentlich sagen, bei den neuen Körpern handelt es 
sich nicht um Radium, sondern um Barium; den andere Elemen­
te als RadiTjm oder Barium kommen nicht 'in Frage» 

Als Chemiker müssten wir aus den löirz darge­
legten Versuchen das oben gebrachte Schema eigentlich umbe­
nennen und statt Ra, Ac, Th die Symbole Ba, La, Ce einset-r. 
zen. Als der Physik in gewisser Weise nahestehende "Kern­
chemiker" können wir uns zu diesem, allen bisherigen Er­
fahrungen der Kernphysik widersprechenden. Sprung noch 
nicht entschHessen» Es könnten doch vielleicht eine Reihe 
seltsamer Zufälle unsere Ergebnisse vorgetäuscht haben "» 
(24) (^) . 

(^0 Nés chegamos à segxilnte conclusão: nossos "isótopos dê  
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Os ©iBníentos formados, de acordo com HAHH e 
STRilSSMAüH, portanto s6 poderiam, te resido-formados como o 
resultado da separação do átomo de uranio em duas paii^s 
aproximadanente iguais« 

OS TRABAIfíOS DS FSBMI 

Foi principalmente iSNRIGO FBHMI, na líoiversi-
dade de Homa, em 1934,̂ q.uem visualiaou a importancia dos 
neutrons para, a produção de reações nucleares» -FSWL e seu 
grupo, constituido por AMALDI, dUGCSTIKO, Pa3TECOEVO,RáS32 
TI s SEGES, bonibardearam, com̂ neutrons, praticamente to­
dos os elementos da classificação periódica dos elementos 
obtendo assim tua niSmero enorme de isótopos radioativos arti 
ficiais» Em geral, os processos de formação desses isóto­
pos eram aqueles em que o núcleo de um elemento capturava um 
neutrón lento, formando assim um isótopo do elemento bombaç 
deado e com número, de massa uma unidade maior que a do isó­
topo do qual provinha; o isótopo formado era instável e por 
enissão de partículas beta-menos. formava o isótopo do ele­
mento de número atômico imediatamente acima àquele que fora 
bombardeado» Em geral, o isótopo do elemento formado após 
a emissão da partícula beta era estável» As reações nu<¿ea, 
res que representam estes fenômenos são, no caso de um isó­
topo de um elemento Z de número atômico Z e número de mas­
sa As - * 

rádio" têm as propriedades de bário e nós devemos-realmen­
te dizer q\3e, relativamente ao novo elemento, nós não esta­
mos trabalhando com rádio, mas sim còm bárioe 

Como Químicos nós trocaríamos os símbolos Ba, Ac 
e Th (no trabalho em questão) de nosso esquema por Ba, Ia, 
e Ce »*• (embora) como Químicos Nucleares, extremamente as­
sociados com a Física, nós não possamos decidir em tomar 
este .passo, êm contradição com todos os fatos experlmeijbais 
da Física Nuclear» E' possível qvie uma serie de coinciden-̂  
cias estranhas tenham falsificado os nossos resultados» 
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A 1 A+1 
X + n *-X + L 

Z O Z 

A+1 A+1 
X . 
Z Z+1 

Continuando as escperiencias com os ̂  diversos 
elemsntos SEIttíI e colaboradores chegaram atl o uranio e en­
tão supuseram qt©, o mesmo tipo de reação^iria se dar, i.e., 
íoĉ mar-se-ia o primeiro elenento transuranico e com niSmero 
atômico 93, conforme já foi indicado na introdução deste ca 
pirulo. Era verdadê esta reação, captura de lun neutrón pelo 
uranio-23S e formação subsequente do neptlSnlo-239, também 
se - processava em realidade; entretanto, o processo realmen­
te importante que estava tendo lugar era o que mais ̂  tarde 
seria descoberto por HAHW e STRASSHANlí, i.e», a fissão do 
átomo de uranio» 

Supondo FERMI e colaboradores que havia se for 
mado o elemento 93 tentaram então sua separação químjca» íT 
elemento 93 vindo imediatamente após o uranio, de acordo com 
a classifioaçSo periódica, deveria ter propriedades -quími­
cas análogas ̂âs dos elementos de námsro atomico^25, 43 Q 75> 
i»e*, manganês, tecnício e reiiiOo Por essa razão, fERMI e 
seu grupo (12) juntaram â solução de uranio,previamente bom 
bardeada por neutrons, um sal de manganês precipitando-ss 
em seguida, o MhOj» Junto com o precipitado de IfiiOg foram 
detectadas duas atividades com neias-vidas respectivas de 
13 minutos e 90 minutos, atividades estas não encontradas 
no uranio ou seus descendentes» 

Comparando o resultado encontrado com os cb-
tidos previamente quando do bombardeio dos demais elementos 
da classificação periódica, pareceria razoável atribuir-se 
aquelas atividades de 13 minutos e 90 minutos a isótopos do 
elemento 93 o qual fEH&¿ esperava que ia se formar» 

O iirabalho de EERMI, entretanto, não foi aced̂  
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to por todos pesquisadores do assunto, IDA NODDACK (45) cri 
ticou o trabalho de íEfiMI argumentando que vários, elementos 
são coprecipitados pelo .lãaOz (aliás, o l̂SaOg á usado em fí^ 
dioquímica como tua excelente "arrastador", bem como o hi*?* 
dróxido férrico e o de alumínio). Sugeriu IDA NODDACK que 
o átomo do uranio bombardeado poderia partir-se e formar 
elementos de niSmeros atómicos menoreŝ  e que em consequência 
tuna prova indiscutível da formação dos elementos transura­
nicos sé seria obtida quando se tivesse mostrado que o su-
postô elemento 93 não era nenhum dos elementos da classi­
ficação periédica, Contrariava;̂ ,enbretanto, as observaç^s 
de IDA NODDACK^ fatos estabelecidos da Física Nuclear e em 
consequência nao foram levados a sério, nao influindo nos 
desenvolvimentos posteriores* 

OS TRABALHOS DE OTTO HAHN 

Neste estágio dos trabalhos dois grandes ra­
dioquímicos interessaram-se pelos mesmos; OTTO HAHN e USE 
MSITNERo O primeiro trabalho de HAHN e ̂ EITWER relativa­
mente aos supostos elexoentos transuranicos consistiu em e ^ 
minar se os elementos de meia-vida 13 minutos e 90 minutos 
eram isótopos do elemento de número atómico 91,protoactíniô  
(25)« O trabalho seria fácil pois desde a descoberta do 
protoactínio (em 191?), HAHN já estava familiarisado com 
suas propriedades serúo aliás o descobridor de um de seus 
isótopos, o de meia-v̂ da de 6,7 horas (26, p¿ 17); como con 
sequencia desse trabalho ficou provado que nao se tratava 
do elemento 91» 

De acordo com o desenvolvimento científico da 
épocâ e com. seus trabalhos sobre o protactíniĉ  HAHN achou 
possível que o elemento de meia-vida 13 minutos fosse real­
mente um transuranico, conforme o dizia FERIU. 

Entretanto, após mais alguns anos de traba­
lhos, HAHN, BEITNBR̂ e agora em colaboração com STRASSMANN, 
observaram- a formação de um grande número de elementos ra­
dioativos artificiais que pareciam ojiginar-se direta ou ia 
diretamente do suposto isótopo do uranio que se formava-
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quando do bomjjardoio com neutrons e portanto existiriam maiâ 
de um transuranico (26, p. IS). Esquemas de desintegrações 
radioativas foram imaginados levando a-elementos- de námero 
atômico atá 96 • 

Em 1937 e 193Ô CURIE.e ̂Al/ITCH (5)identificam 
um elemento radioativo com meia-vida de 3,5'boras f̂ormado 
no bonbardeio do uranio com neutrons-lentos* De acordo com 
CURIE e SAVITCH o elemento nao era actinio mas pareeig ter 
as propriedades de um terra-rara; paiecia-se com lantanio e 
30 podia ser separado do mesmo por cristallsaçao fracionada. 
Não completamente convencidos CURIE ê SAVTCGH admitiram ser 
o elemento 3,¿' horas^um outro transuranico.HAN e STRASSMANN 
tentaram, entao, obte-lo (27)« As conclusões desse último 
trabalho foram de que o átomo de uranio bombardeado, TJ-239, 
sofreria duas emissões alfa (decrááeimo de quatro unidades 
no número atômico) d^do, como restiltado,tres isátopos de 
rádio, beta ativos restes isótopos dé íTádio-transformar-se-
iam em actinio por eBdssão de partículas betaS 

/ Os tros isótopos de rádio eram explicados co-
' mo estados ison̂ ricos* De acordo com as próprias palavras 

de HAHN (26, p* 20) i "The conclusion that radium isotopes 
had been produced -was the only one possible since,according 
;to ths chemical properties, only barium and radium could be 
'considered.* Barium was, according to the physical viewpo­
int'of the tims, impossible, axú thus only radiimi was left" 
(*). A formação de rádio nas condições descritas era bas­
tante surpreendente: nao se conhecia desintegrações por emis 
são de partículas alfa como conseqüência da absorção de neu 
trons de líaixa energia 

A separação desses elementos radioativos for-

(*) Note-se que já se começavâ a falar em bário e que se 
aproximava a descoberta da fissão. 
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mados pelas duas emissões alfa e uma beta foi feita juntan­
do-se um^sal de bârio para funcionar como carregador {é sa­
bido -ĉ ia o bario é excelente carregador para o radio)» En-
tretantOp HAHN e colaboradores não precipitara:a,o bario na, 
forma de sulfato, o qual tem uma superfície*EÍuâí̂ grande e 
adsorve ua grande número de ions que eventualmente estejam 
na solução» De acordo com HAHN (26, p. 20) foi STRASSMANN 
quem sugeriu a precipitação na forma de cloreto de bârio em 
ácido clorídrico concentrado; nestas condições o cloreto de 
bârio cristaliza-se muito bem e precipita não contaminado 
por outras substancias, com exceção de rádio» Aproximava-
se cada vez mais-̂ a descoberta da fissão» 

Acontece que as mistiu'as de bário-râdio obti­
das apresentavam uma atividade extremamente fraca em virtu­
de de, segundo HAHN, haver muito pouco rádio e uma grande 
quantidade de bário o qual absorvia as radiações emitidas 
pelo rádio» O passo lágico seguinte seria separar o rádio 
do bârio que fora juntado como carregador e assim poder 
minar a radioatividade do rádio sem a absorção das radia-̂  
çoes por parte do bârio» Esta separação nada teria de di­
fícil pois, embora trabalhosa, erapô feitamente exeqüível e 
OTTO HAHN. estava perfeitamente famiiiarizado com esta tác-
lâca,tendo mesmo estabelecido as leis que governam a foinaa-
ção de cristais mistos de rádio e bârio (2S, Cap» 17)» 

As separações tentadas resultaram .em completo 
fracasso» ^ 

HAHN (26, p» 21) justificou a impossibilidade 
de separação em virtude de ser extremamente pequena a quan­
tidade de rádios eram apenas alguns milhares de átomos de-
tectaveis por um contador Geiger-íailler, mas arrastados cc?a 
pletamente pelo bârio em virtude da semelhança- de proprie­
dades» 

Para verificar* esta úítima hipótese HAHN pre­
parou misturas de bário-râdio usando isótopos naturais de 
rádio, mas misturas com quantidades ínfimas de rádio atin­
gindo mesmo o limite mínimo de indicação n\mi contador Gei­
ger. Tinha assim, HAHN, u*a mistura perfeitamente análoga 
aquela, que não conseguira separar. 
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Ssta mistura bário-rádio, feita com os isóto^ 
pos naturais de rádio, foi submetida ao mesmo processo de 
separação anterior e que falhara na mistura bário-râdio ar­
tificial'(o proveniente da suposta desintegração alfa doura 
nio 239)e A separação deu resultado positivo, i.e»,foi pos 
sivel separar-se o bârio do rádio natural, o que mostrava 
que o insucesso na mistura bário-rádio artificial não era 
devido a pouca quantidade de rádio! 

Continuando com a sêx±e de investigações HAHN 
e colaboradores juntaram isótopos naturais de rádio aos su­
postos isótopos artificiais ds rádio e experimentaram a roes 
ma separação de u»a mistura bârio-râdio« Resultados os isj 
topos naturais de rádio separavam-se do barlote os artifi­
ciais, que provinham das supostas desintegrações alfa, não 
se separavam» 

Já admitindo a possibilidade, de ser o "rádio 
artificial" o próprio bârio, HAHN^considerou; se "for rádio, 
o elemento que se forma por emissão de partículas beta 4 o 
actinios 

se for bário, o elemento que se forma tem que ser o lanta­
nio: 

^ Seguindo" esta ordem de idéias o ginipo de HAHN 
jtmtou actinio e lantanio ao descendente dô suposto rádio 
artificial» Em seguida efetuaram a separação dos dois:* o 
descendente do "rádio" artificial acompanhou o lantanio» 

Ficou portanto demonstrado que o suposto rá­
dio artificial era na verdade ^m isótopo artificial de bá­
rio; o lantanio só poderia provir, por desintegração beta, 
do bário, mas nunca do rádio» • ' 
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Uma sárie de contraprovas finais foram feitas. 
O isótopo, já agora identificado como bário, foi purificado 
e misturado com um. pouco de bário inativo» A quarta parte 
desta mistura bário artificial (radioativo)-bário inativo 
foi guardada como padrão e as outras tres quar¿as partes f_o 
ram submetidas ao seguinte ciclo de transformações químicasT 
cloieto de bário ^ sucinato de bário -nitrato de bá­
rio *. carbonato de bário ^cloreto de bario. 

A atividade deste iSltimo cloreto de bário foi 
medida e comparadâ ccm a do padrão (tambám na forma ¿e dó­
rete); dentrô dos erros experimentais era igual a tres ve­
zes a do padrão, ~ 

A cristallsaçao de tantos sais, e tão diferen 
tes, não produziu a separação do bârio inativo (carregadorj 
e do bârio ativo. 

Â primeira comunicação ao mundo científico 
destas observações foi feita em 6 da Janeiro de 1939 (24) Q 
de acordo com HAHM (26, p. 23) , "were in opposition to all 
the phenomena obseiñred up to the present in Nuclear Physics'! 

^ Gomo o número de massa do bârio é muito menor 
que o do uranio HAHN sugeriu que VSSL outro elemento também 
se foimavaa-de tal^forma que os dois números de massa soraa-
*dos dariam o do uranio; "Dis-Summe der Massenzahlen Ba + 
+ Ma, (elemento 4 3 ) , also Z.B. 133 + 101, ergibt 239¡"(24)o^ 

Knha sido descoberta a fissão (6 de Janeiro 
de 1939). - ^'"^^ 

/ ' 

TRABALHOS CONSEQUETOS DOS DS HAHN E STRASSMANN 

Numa comunicação à revista inglesa Nature, da 
tada ds 16 de Janeiro de 1939 e publicada em. lô de Feverei­
ro de 1939, NEITHER e FRISGH (41) sugeriram uma interpreta­
ção dos resultados encontrados por HAHN e STRASSMANNj¡_ sugeŝ  
tão esta que "ĵ iu a constituir a correta interpretação dos 
fatos. De acordo com MBITIíSR e FñISCH, a primeita vista,os 
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resultados de HAHN e STRASSI-IANN pareciam muito difícil de 
se^m coiiç>reendidos» A formação de elementos can número 
atómico multo inferior ao do uranio tinha sido considerada 
anteg roas fora señare rejeitada-por razoes físicas e por a 
evidencia química nao ser nada positiva. E conduiam! "It 
seems possible that the uranium nucleus has only small sta­
bility of form, and may after neutron capture, divide its­
elf into two nuclei of roughly egual size". A este proces­
so de divisão de tim núcleo pesado em duas, partes aproxima-
danBTite iguais, ilElTNER e ERISCH deram o nome de ' "fissão" 
(Kemspaltung, fission nucleaire, fission, fissão).. 

^ A presença de elementos muito mais leves que 
o uranio, tais como o bário e o lantanio, poderia assim ser 
explicada. 

Indicaram ainda MEITNER e FEISGH que em virtu 
de da relação alta neutronrprotons naqueles elementos leves 
fosmados na fissão, eles seriam̂ instaveis e procurariam a»-
tingir a estabilidade por emissão de partículas beta-menos» 
Sabe-se hoje que, no caso de elementos formados na fissão 
do '.uranio 235, atá seis transformações sucessivas podem 
dar-se por emissão de partículas beta^nenos. 

^ MErrNER e FRISCH (Al) mostraram tambám que 
uma libertação extraordinariamente alta de energia deveria 
ter lugar nesse processo e que os elementos leves formados 
teriam energia cinética suficiente para atravessar uma ca­
mada fina de uranio ou percorrer cerca de 2 a 3 centimetros 
no ar^ como ho'je ê sabido. A demonstração experimental des. 
se fato foi feita, praticamente contemporaneamente, por JO-
LICT (33) e FRISGH ( 13 ) . 

Em 26 de Janeiro de 1939 o físico dinamarquês 
NIEIS BOHR comunicou os resultados de FRISCH e MEITIER du­
rante uma" conferencia que fez em um Congresso em Washington, 
B-C., U.S.A. (I5y P-^3A7), resultando daí uma sárie de con- ' 
flmaçÕes das experiencias feitas na Europa. ̂  Confirmações 
com experiencias físicas, principalmente, e não químicas, 
foram obtidas nos Estados Unidos» Não cabe, neste capítulo • 
em que sê examina o aspeto químico do problema da fissão, 
a descrição dessas experiencias de Física Nuclear, mas em -
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síntese pode-se dizer que todas elas provaram que enormes 
quantidades de energia eram desprendidas quando do processo 
da fissão, conforme o previram MEITIER e HIISCH (ip.), 

Além disso "Joram identificados vários outros 
elementoŝ na fissao do^uranio, entre os quais bromo, cripto 
nio, estrôncio, molibdenie, rubídio, antimonio, telurio, ie 
do, xenonio e césio, sendo que a maioria des trabalhos de 
identificação estava teiminada um mes ap6s a data da desco­
berta da fissão (15, p» 

Kb mesmo Congresso realizado em Washington, 
FEEiH mencionou a possibilidadê de que houvesse a emissão 
de neutrons no processo de fissao e pouco depois von HâlBAU, 
JOIIOT e KOtíARSKl (28^ e (29), em França, demonstraram exps. 
riruentalEÊnte a existencia desses neutrons, sabendo-se hoje 
ser de 2 ,5, em média,-̂ o rnSmero de neutrons libertados na. 
fissão do uranio 235, fato que toma possível a reação em 
cadeia nos reatores nucleares e bombas atômicas» 

Em Setembro de 1939 BOHE e WHSEXER (2) mostra 
ram teoricamente que, no caso do uranio, quando se usam neu 
trons de baixa energia pára o bombardeio, dava-se a fissão, 
do isótopo U-235¿ no caso do tÓrio 232 ou do uranio 23Ô, a 
fissão se dava somente com neutrons de alta energia (a par­
tir de 1 >Iev>» 

A soma de conhecimentos adquiridos até então 
permitiram concluir que um mesmo elemento que aparecia na 
fissao poderla formar-se diretamente da fissão ou como con­
sequência das desintegrações beta-menos dos elementos for­
mados diretamente» Supondo que os neutrons libertados se-!-
Jam dois ou tres pode-se ter, p»ex», as reações seguintes, 
como consequência da fissão; 
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6 (92ü235^ o"^)- < 

Os elementos formados diretamente desinte­
gram-se por emissão beta-̂ menos, cada ton com a meia-vida pró 
pria, segundo as reaçõess 

5 , ^ 1 3 9 ^ ^ ^ C s l 3 9 _ ^ ^ B a : i 3 9 - ^ 1 3 9 ^ ' 
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Sn94 y94 3 ^ r — 39^^** 
AO 
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,94 
39 

3 ¡ ^ ' ' - 3 7 ^ ' ' — 3 Ô ^ ^ ' ' — 3 9 ^ 

r94 

•93 

Zr 94 
AO 

, Além da emissão de partíctilas beta, MEIMIfí 
(A2), e também vários outros investigadores, verificaram,.. a. 
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2 - A fissão nuclear resultando na f̂ormação 
de isótopos ̂ ificiais dos elementos de número atómico de 
30 a 64, inclusive î há emissão de neutrons neste -processo 
tornando possível uma reação em cadeia* ^ 

^ 3 - Captura de um neutĵ n lento resultando 
daí a formação dos elementos transuranicos: 

O processo 3 entra em competição com o proce^ 
30 pois consome neutrons que poderiam ser usados para 
fissao, E' uma questão de tecnologia ô evitar competição 
para facilitar, o mais possível, a reação em cadeia» 

Os tralaalhos análogos feitos com o tório, e 
cuja revisão interessa a esta tese, foram discutidos no Ca­
pítulo I, 

A revisão histórica, conforme dito no início 
do capítxilo, foi feita dando-se mais ênfase ao aspeto quí­
mico; uma revisão introdutória em que o aspeto físico ê dis 
cutido em mais detalhe é apresentada por TUfîKER (57)j em 
bora antigo, trata-se de um artigo extremamente bem., feito. 

emissão de radiação gama de várias energias. 

Êm resumo, os processos nucleares que podem 
ocorrer no uranio sãoj 

1 - As conhecidas trace formações radioativas 

naturais: 

9oTh234 íLg3^Pa234£ .92ü234^goHi^30 . . . . . e2Pb206 

92U23^90Th23L£,9j^Pa23Ifl89Ao227-^ ¿¿Ft^Ol 
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VILÁR (59a) examina, em excelente monografia, o problema 
aproveitamento da energia nuclear, estudando-o no asp 
que mais interessa ao engenheiro» 



Gîœmu) III 

ESTUDO DA SIÎRIE RADIOATiyA iã 

mODUÇgO 

Todos elecentos cLuímicos existentes na nature 
a, com número atómico superior a 83> sao radioativos. 

Esses elementos sao incluidos em tres grupos 
le formam as chamadas séries radioativas naturais. Uma de­
as tem o uranio 23S^como genitor ("parent") o apresenta 
aatorze transformações (oito por emissão de partículas al-
a e seis por emissão de-partículas beta) atingindo,ap6s as 
ransfonnações, um isótopo estável de chumbo, chumbo 206.Eg. 
:a:sér£e.*.é denominada Série Uranio. Como os núsasros de mas 
ta mudam por cuatro unidades em cada emissão alfa e nao mu-
lam nas emissões beta, os membros desta série têm o seu nú-
lero de massa diferindo de máltiplos de quatro e podem ter 
53 número de massa representados por 4 n •*• 2 , onde n é - um 
aiSmero inteiro, for esta razão a Série Uranio é também cha 
íiada Série ijn + 2» -

Outra série natural é a Séide Tério ou Série 
4n, em que o genitor é o tério 232 sendo o chumbo 200 o 
isótopo f i n a l e estável da série. 

A terceira série é chamada S|rie Áctíniô ura. 
nio ou Série ¿in + 3 , ' sendo o genitor o uranio 235 o o isó­
topo final chumbo 50?» 

Heações nucleares artificiais deram oj^gem à 
Série ijn + 1 que inclue vários elementos transuranicos e 
cujo genitor é o curio 2/Í1 e o isótopo estável final bismax-
to 209 (14, P. 15) . PEPPAED (4?) e colaboradores encontra-
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ram elementos da Série iin + 1 na monazita brasileira. 

A.SSRIE TORIQ OU m 

Para que'se possa bem compreender as eventuais 
interferencias nos trabalhos de radioquímica, causadas pe­
los descendentes do torio 232 quando este elemento é usado 
e para que se possa imaginar processos de purificação do tó 
rio 232 de seus descendentes, convém um exame desta Serie» 

A ̂ Figura HI-l indica o esquema de desintegra 

atómico) de cada elemento e nas ordenadas os námeros de ne^ 
trons dos isótopos dos varios elementos, conforme é sabido; 
ao longo das diagonais dá direita para esquerda (e de baixo 
para cima) ficam, portanto, os isóbaros» Os símbolos quí­
micos dos eleirentos, atualiente adotados, estao escritos 
nas abcissas, juntamente com ps nlSmeros atómicos; os simbO' 
los dos nomes históricos dos mesmos elementos como p»ex», 
ThX , ThA , ThB , etc», estão colocados dentro do quadro 
de cada isótopo» A tendencia hoje é abandonar oa símbolos 
antigos e Tisar os modernos com os respectivos nSmeros de 
massa» 

Observando-se a ílgura III-l nota-se, portan­
to, que todo tório é acompanhado de imgtirezas constituidas 
pelos descendentes'radio, actinio, radonio, polónio, bismu­
to, chumbo e tallo» As quantidades relativas desses rádio 
elementos depende da idade da preparação de^tório, ÍbO», de 
quando o tório foi separado do minério; serão tanto menores 
quanto mais recent© â separação. KIRBX o KRE3ÍSH(3$) e (36) 
publicaram tabelas que permitem o cálculo, nas séries radio 
ativas natiu'aisj da quantidade de cada isótopo existente em 
função da idade» 

Note-se que, numa preparação de tório,ter-se-
á presente partículas alfa, beta e radiações gama» . 

No caso do estudo dos elementos formados na 
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Xissao do tório dsve-se saber as possíveis interferencias 
dos descendentes naturais com os elementos de fissao - para 
nao se chegar a conclusões falsas. Assim, p.ex., o rádio 
(MsThi e TbX) interfere com as separações de bário e es­
trondo; o. chuipbo (ThB) tambám interfere, aind^ que menos 
que o rádio, com as, separações de báido e estroncio; o act¿ 
nio (MsTh2) interfere com aŝ separações de lantanio; o ra-̂  
doniô interfere c§m a separação de produtos gaséeos como o 
criptonio e o xenonio. Em geral estas interferencias se 
dao per coprecipitaçao, conforme já foi mostrado por UMA 
(39, p. 30 é seg.). 

Como conseqüência da possibilidade dessas in­
terferencias surge a necessidade, ou pelo menos a conveni­
encia,-de se elimin^ o mais possível os descendentes do t¿ 
rio antes de submete-lo a boniardeio, especialmente se o 
sal de tório já foi-preparado há maiito tempo. Mesmo que o 
tempo de bombardeio seja longo compensa sempre a purifica­
ção, pois a quantidade de descendentes que se regeneram du­
rante'o bombardeio ê sempre menor que a existente inicial­
mente» 

Os trabalhos de purificação do sal de tÓrio 
usado serão descritos no capítulo seguinte» 



CAEKTJLO IT 

FUHIKIGAÇÃO DO HITRATO DE TORIO USADO 

E HREPÁRO PARA O BOMBARDEIO 

INTRODUCTO 

O nitrato í3e tÓrio usado nas experiencias, e 
fornecido pelas Indústrias Orquima S/A, era extremamerie 
puro e apresentava a análise que consta na Tabela IV-1» 

Terras raras 'não encontrado 

Fe (FegO^) 0,001 % 

0,0005 i. 

SO3 0,0 % 

SÍO2 não encontrado 

Tabela IT-1 

Análise do Nitrato'de Torio'Usado .nas Experiencias 

Como era todo trabalho de radioquímica, pode-se 
admitir um grau de imgureza razoavelmente alto em materials 
estáveis; mas o controle'rigoroso tem que ser feito sobre 
as impurezas radioativas» A eliminação das impurezas radio 
ativas, no caso os descendentes do toido 232, tem que ser 
feita pelo radioquímico antes do trabalho espeeífico a ser 
realizado. 
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O princípio da purificação consiste em arras­
tar, com carregadores convenientes, os vários descendentes 
radioativos do tério que constam da Tabela III-l, 

Cerca de 65O ©ramas de nitrato de tério, .... 
Th (NOn)i c/tHgOĵ oram dissolvidos em água juntando-s© em se­
guida 3,0 gramas de nitrato de bário e 3,0 gramas ds nitra­
to de chumbo» O bário e o chumbo foram entao precipitados 
usando-se a quantidade equivalente de ácido sulfúrico» A 
solução de nitrato de tério, na qual se formara os precipi­
tados é& sulfato de bârio e de dii^o, foi mantida em agita 
çao por meia hora, deixando-se então em repouso gor uma ho­
ra» Os precipitados ícscam. separados por flltraçao e leva­
dos a um contador Geiger; o precipitado (mistura de FhSOn, e 
BaSÔ ) apresentava-se altamente ativo e a determinação da 
meia-vida do produto ativo indicou 3,6 dias, o que mostra o 
arrastam©nto do*rádio pelos precipitados de sulfato de bá­
rio e de chtimboo 

A solução resultante foi submetida ao mesmo 
tratamento mais duas veaes| a atividade encontrada no ter­
ceiro precipitado de sulfato de bário e de chumbo era extre 
manente baixa, indicando uma remoção praticamente completa 
de chumbo; a atividade do precipitado foi examinada durante 
várias horas tendo diminuido com a meia-vida de 10,6 horas, 
o que indica também a remoção do rádio pela primeira e se-
gundâ recipitações dos sulfates de bário e chumbo» A eli­
minação do rádio, resulta na conseqüente eliminação de ra­
donio, polônio, bismuto, chumbo e tâlio, conforme o indica 
-̂ílgura II-I-l» 

Besta a eliminarão do actinio (ver figura IIE-
1 ) . Esta foi feita juntando a solução de nitrato de tério, 
já livre'do rádio'e seus descendenteŝ ^ 5,0 gramas de nitra­
to de lantanio 1^(^103)3»6H20i o lantanio, que está na pies-
ma coluna que o actinio na- classifí.cação periédica, tem as 
propriedades químicas muito análogas â s do actinio e ê xaa 

PUaiKLGACÃO 
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excelente arrastador do mesmo* Em seguida, à soluçãojie ni' 
trato de torio foram ̂juntados 3,5 litros ds urna solução sa­
turada de carbonato de amonio» Forma-se de início um pre 
cipitado de carbonato de t6rio o qual se dissolve quando g 
resto da solução de carbonato de amonio 4 juntado, O lanta 
nio, entretanto, precipita-se na forma de carbonato e arr¿ 
ta consigo o actinio, O precipitado de carbonato de lanta-̂  
nio-actfnio foi separado da solução por centrifugação usan­
do-se uma centrífuga "Sharpies Super Gentrifage", de ali­
mentação contínua, e com cerca de 15 000 rpm, O processo 
de purificação com lantanio foi repetido mais duas vezes, 
sendo que o terceiro precipitado de carbonato de lantanio 
já não apresentava mais nenhimia atividade. 

Em seguida a solução de carbonato de tário 
foi tratada com ácido nítrico concentrado atá a precipita­
ção do tôrio na forma de carbonato básico (ThOC03,3dl20)(50). 
O carbonato básico de tório foi em seguida secado ao redop 
de 35 a 40*̂ 0; não convám secagem em tençsratura mais alta 
em virtude de parte do carbonato se transformar em 6x3do de 
tôrio, que á insoluvel em carbonato de amonio e o qual será 
usado para redissoluçao do carbonato básico, 

. Todas as drogas usadas para a purificação do 
nitrato de tÓrlo, bem como as usadas na separação dos ele-»-
mentes de fissão, eram de origem "Baker's" Analysed, G,P,", 

BOMBARDEIO DO TÔRIO 

O carbonato básico de tório, obtido no proces 
so de purificação descrito, foi colocado em um bequsr "Pjr-
rex" de 600 ml, Ho centro da massa de carbonato de tório 
colocou-se "a fonte de rádio-berílio a qual estava dentro de 
um tubo dê vidro* "Pyrex" com cerca de 5 cm de altura por 
2 cm de diâmetro, A fonte de rádio-berílio estava completa 
mente cercada pelo carbonato de tório para se aproveitar ao 
fiiáximo o üuxo de neutrons. 

Sendo o tório fissel por neutrons rápldos(40), 
procurou-se um meio de eliminar os neutrons lentos que even' 
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O carbonato de tário foi entao bombardeado 
por esgaço de tempo que variou de 10 di§s a um mes» Vm. das 
experiencias, para confirmação de existencia do bário e es­
troncio, foi feita tisando-se nitrato de-tório em'vea de car 
lonato» Isto em nada modifica o aspeto da questão, s6 dife-
rindô o tratamento subsequente, do sal de t<5rio, para a ser 
paração desejada» 

'tualmente viessem a se foimar por choques com a massa à& 
carbonato de t6rio« Para isso envolveu-se o bequer com uma 
folha de cadmio como á sabido, tem uma alta secçao de 
choque de absorção para neutrons lentos, com cerca de 0,5mm 
de espessura» O uso do vidro "I^ex", quer para o bequer, 
quer para o tubo que envolvia a fonte de rádio-berílio, tam 
bám facilita a absorção de neutrons lentos, pois o vidro 
"Pyrex" contam boro cuja secção de choque de absorção para 
neutrons lentos taná)ám ê elevada» Dessa laansira evita-se 
a captura de neutrons lentos pelo tôrio o que^faria com que 
surgissem elementos indesejáveis, não de fissão,complicando 
o processo de separação» Os elenentos que se formariam, de^ 
sa .captura seriam: 

90^^^^ * 0^^—90^^^^ 

,S i233-^ ' Pa233-ai u233 
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EXPERIÊNGIAS PREKEMIHABES PARA 

CQHSTATAClO DA FISSlÔ DO TORIO 232 

IHTRODUgSo 

Antes de serem irtí-ciadas as experiencias da 
separação dos elementos de Üssao seria conveniente o exams 
da exequibilidade das mesmas contando apenas com vem fàtítb 

de neutrons de üuxo nao multo intensos 

Para isso foram planejadas experiências aná­
logas às executadas por JOLIOT (33) e BHETSCHER-e COOK (l), 
em qvB se tira partido da grande energia cinética dos ele­
mentos de fissão, procurando coletá-los em superfícies co­
locadas próximas ao tÓrio qua está sento fissionado» 

AS SXPERmCIAS 

Cerca de 100 a 150 gramas de sulfato de torio 
foram colocados em uma placa de Petri e a superficie do sal 
foi tornada o mais horizontal possível por -meio de urna es­
pátula de metal. A urna distanciâ de cerca de 3 mm coloca-
ram-se laminas de vidro do disensos aproximadas 2cm x 5cm, 
com as superficies maiores paralelas à placa de Petii» 

Fcram preparadas duas placas análogas» Em urna 
delas colocou-se, sob a placa, a fonte de rádio-beríliô e a 
outra, que serviria de grova em branco, ficou somente com o 
stüf ato de tário e as laminas de vidro» A Figura V-1 indi­
ca a disposição adotada* Ambas as placas foram deixadas,em 
salas separadas, por urna noite. 



.Figura V-1 

JHspositlvo usado -para dejoonstração da ílssao, 
por noutrcsas rápidos, do târlo 232« A fonte 
ds neutrcms osta sob a plaea de Petri» 
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(*) Todas as medidas de radioatividade foram efetuadas com 
a aparelhagem já descrita na referencia (39)» 

No dia seguinte removeram-se as ladinas de VX, 
dro e levaram-se-as ao contador (-Jí-), Ambas as laminas in­
dicavam, aproximadanente, a mesma atividade, i.,̂ e4•, cerca 4® 
2000 inçíulsos por minuto (ipm), o .que mostrava que o radg-
nio que se desprendia do sal de t6rio e se adsorvia nas la­
minas de vidro interferia com as determinações» Que se tr^ 
tava de elementos descendentes do radonio foi verificado b©. 
dindo-se a meia-vida do depósito ativ© acumulado no vidro, 
obtendo-se 10,6 horas, i.e., a meia-vida de chumbo 212» Go­
mo os produtos de fissão que eventualmente se acumulassem 
na placa de vidro seriam em pequena quantidade, a atividade 
dos mesmos ficaria mascarada pela dos descendentes do rado­
nio» Tinha-se pois que imaginar xm. dispositivo que permi­
tisse a passagem doŝ elementos de fissão mas não do radonio, 
de tal forma que a lamina de vidro coletasse apenas os pri­
meiros» 

A solução poderia ser recobrir a lamina de vi 
dro com uma película suficientemente fina que pesfmitisse a 
passagem dos produtos de fissao, com alta energia cinética, 
mas que retivesse o gâs radonio» 

Para isso foi preparada xuaa solução de parló­
dio em acetato de amila (1 g por IQO ml de acetato) e me£ 
gulhavam-se por alguns se©mdos as ̂ ¡aminas de vidro na so­
lução de parlódio» Em seguida as laminas eram postas a se­
car ficando recobertas por uma fina-camada de parlódio» 

Com estas lâminas recobertas pelo parlódio fo 
ram repetidas as provas em branco, i»e., a lamina era colo­
cada próxima ao sulfato de tório, a uma distancia de 3 mm, 
e deixada por uma noite, sem a fonte de rádio-berílio» Ho 
dia seguinte removia-se a lamina e a mesma era levada ao cczí 
tador, encontrando-se xuua atiyidade ar redor de 2000 ipm,^o 
que indicava, como nas experiencias anteriores, a adsorção 
do radonio no parlódio e sua transformação posterior em (¿um 
bo 212» Para se remover o parlódio colocava-se uma fita 
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Durex sobre a lamina de vidro, recoberta com o parlódio, e 
retlrava-se em seguida a própria fita Bxuî x; o parlódio sais 
aderido ao Durex e nenhum produto ativo ficava na lamina de 
vidro, o que era constatado pela determinação de sua ativi­
dade» 

^ ^ Tinha-se pois um meio de evitar a adsorção do 
radoniô na lamina de vidro» Bestava saber se os produtos 
de fissão teriam energia suficiente para atravessar o par­
lódio» 

As experiencias com a fonte de rádio-berílio 
presente foram repetidas, usando-se as laminas recobertas 
com parlódio, senç)re acompanhadas dê pr"Ovas em branco. Após 
de 12 a 24 horas de bombardeio, as lamitlas de vidro eram 
retiradas de sobre o tório e Isyadas-ao contador após remo­
ção do parlódio; as provas em branco deram sempre atividade 
nula e as em que se usou a fonte de rádio-berílio uma ati­
vidade que variava, imediatamente após a interrupção do bo^ 
baivieio, de 15 a 40 ípm, em função do tempo que durou o bom 
iardeio. 

Provas em branco, usando somente as iSninas de 
de vidro recobertas com parlódio, e a íbnte de neutio'ns, sen 
o sulfato de^tórlo, deram resultados'negativos, i»e., a ati 
vidade das laminas era nula» 

O conjunto de experiencias e provas em branco 
provaram que as Jaminas não eram ativadas pela fonte de neu 
trons, que o radonio não atravessava o parlódio e que os 
elementos produzidos na fissão tinham energia cinética para 
percorrerem 3 mm no ar, atravessarem a película de parlódio 
e aderirem-se à lamina de vidro» *• 

ííão se fez nenhum tentativa de separação dos 
elementos acimiulados na lânina de Td.dro, A atividade total 
foi seguida obtendo-se curvas com o aspeto das que estão In 
dicadas na Figura V-2« 

Tendo sido constatado, qualitativamente, a 
possibilidade de obserrar-se o fenômeno da fissao do tóilo 
nas condições em que estávamos trabalhando e com os recur--
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ílgura V-2 
Bo ¡00 

horas 

Atividade total dos produtos de fissao, do 
tózlo 232, odetados em laminas de vidro 

aos de que dispunhambs, conviria fazer um cálculo aproxima­
do da quantidade de elementos que se formariam quando do 
bombardeio de massas maiores dè̂ tôrio e assim prevermos' a 
viabilidade das separações ou Bap, 
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OiÍLCüIX) DA QUANTIDADE DE JIÍÍHENTQS FOBMADOS M EESSÂO DQ TO­

RIO 232. 

O cálculo a ser feito aqui é essencialmente 
aproximado e oom a finalidade exclusiva de Ver se a quanti­
dade de elementos que se formam em uma dada massa de tôrio 
e com a ibnte de neutrons usada, I tal que psrmita uma sepa 
ração qijímica e identificação dos elementos, 

O cálculo será feito admitindo-se que sejam 
válidas, para o caso, as relações que permitek sabor-ee 
qual a quantidade que se forma de um dado eléliento de fis­
são, em um reator mdear, apôs Ãmoionanento desse reator 
por um certo período de tempo (l6, p, 121), 

Considere-se o elemento A de, fissão? 

Hssao—^A—-í-*C-^ .... 

Seja^'^ o seu rendimento d© fissao ("fission yield"), ̂  a 
secção de choque macroscópica de fissão para o tôrio 232 ̂e 

Í o fLuaro de neutrons rapide^; a velocidade de -formação 
"rarte") de A, devido à fissão, será (l6, p, 121): 

^ S <|) nucleos/cffiS. geg 

Indicando, para simplificar̂  por A não ape­
nas o siiribolo do elemento formado mas também o numero de 
átomos de A, por centímetro clíbico, num daâô instante, e 
por X a sua constate de 'desintegração, a Velocidade de dg. 
sintegração de A 

- Aa 
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Z è (v-i) 

Logo,,'jS (|) dará a atividade do elemento A, 
por eentimetro cúbico, no instante do equilíbÜQ, e portan­
to a quantidade de A existente apôs o tempo t de bom­
bardeio, Se o boatoardeio ê interrompido num tempo T menor 
que o de saturação t a quantidade existente de A será: 

A - Ao (1 - e" (f-2) 

A títuííi de exemplo a equação (V-2)será apli­
cada para o caso dp Js^rio, admitindo^ conforme foi dito no 
Capítulo I, que o rendimento de fissao deste elemento no ca 
30 do tôrio e do uraàio seja mesmo, i«e», 6,1% (4ô), e que 
a meia-vida do báríô seja tambám a mesma ,qualquer que seja 
o elemento fissionado, O texapó de bombardeio foi tomado co, 
mo igual a um mês»-̂  * A qxiantidade de tôrio.usada foi de 232 
gramas .Qmf.-r:^6xtxo^^à.ifXi^3-Á^i^Z-^ õc ̂  lQ?5lC'-átomosjie tô­
rio 232, A secção de" dioque microscópica para fissao de 
tôrio 232 por neutrons rápidos foi a dádà ppr LAKDEMBURG e 
colaboradores .(40),̂ "i4e¡, 0,1 bams. Besulta'daí que a 
secção de choque ma^qscôplca é (16, |i, iÓ?); 

2 = OÀ[í 10-24 X 6,02 x lÔ^A cm"l 

Balanceand.0 o eresciiaento de A com a sua de 
sintegração tem-se; 

õÀ/át = - AA + ^ 2 <|) . 

Apôs VSSL tempo t (tempo de saturação), quando 
a reioGxdade de fomação de A,̂ devido à fissão, foi: igual, 
à sua velocidade de desintegração, di/d^ será nulo e in­
dicando por Aq a quantidade de A neste instante tem-se s 
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em q,ve Y é o vol-ome, em centimetros cúbicos, octipados pe-' 
los 232 gramas de tório» 

A fonte de rádio-berílio usada, com 100 mili-
curies de rádio, produz cerca de 1,6 x lOP neutrons/seg 
(com energia n̂ dia de 4 j 4 Mev e máxima de 12 ííev) {^)o gp® 
dá um fluxo de 3,2 x 104 neutrons/seg cm? a uma .distan­
cia de 2 cm da fonte suposta puntiforme» A atividade de-sa 
turação ̂  ^ í> será, om desintegrações por minuto (dpm)por 
eentimetro cúbicos 

XAQ « ^ 2 7 (|) = dps/cm? 

ou na massa total de tÔrio, XA^ « 7050 djan. 

Sendo o bombardeio'feito durante 30 dias ape­
nas e não o tempo suficiente para sat̂ rpaçao, a atividade no 
£ÍM do bombardeio será dada pela relação (V-2),,com •««.••• 

^ « 0,693/12 e T « 30, i»e», A A « 5̂ 00 dpn» 

Esta seria a atividade para o bário quando o 
tempo de bombardeio a que foi exposto um átcano-grama de tá 
rio á de 30 dias» E' uma atividade' razoável e qaé permiti­
ria a separação do bário* caso as hipóteses simpUflcadoras 
feitas estivessem certas. Entretanto, para-os demais ele­
mentos cuja separação fora programada no Capítulo I, obter-
se-ia quantidades ou atividades muito menores em virttüe das 
meias-vidas serem longas (ou supostas longas) .e portanto o 
tempo necessário para saturação, ieC», o tenç)0 de b̂ombar­
deio deveria ser longo também, e não apenas de um mes, como 
o foi para o caso do bârio» Isto indicaria que, a não ser 
o bário, dificilmente seria possível a separação e identl^ 
cação dos outros elementos, i»e,, cério, estrondo e alrco-̂  
nio» E realmente foi o que supuzemos de início. 

(•M-) Badíoeléments and Accessories, Catalog B, "Eldorado Ml-
Eiing and Hefining ( 1 9 4 4 ) Itd», Otawa, Canadá, p, Ô-I4. 
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Êntretanto, as relações usadas (V-l) e (V-2) 
são para o caso de reatores trabalhando em regime,com um 
fluxo de neutrons constante. Acontece que no caso presente 
o fluxo de neutrons ê muito maior que o suposto, 3,2 x 10^ 
neutrons/seg. cs?, e que ê dado pela fonte de rádio-berílio, 
pois deixaram de ser considerados os neutrons produzidos 
na fissão de cada" átomo de tário. Se se considera de 2 a 
3 neutrons prodtizidos por fissão, e mantendo presente a fon 
te de rádio-berílio, o fluxo cresce em progressão geomátri^ 
ca e será maior que 3,2 x 10^ neutrons/seg. cn^. Na espe 
rança de que esta hipótese estivesse certa ê que foi feito 
o bombardeio das massas grandes de tário, cerca de ma. áto-
mo-graraa» Conforms aerá visto, foi possível a separação e 
identificação daqueles elemsntos que, a um primeiro exame, 
f ormar-se-iam em quantidades muito pequenas» 
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SEPARAÇÃO DE CSRIO, BitRIO, ESTRONCIO 

E ZIRCÔHIO FORMADOS NA FISSÃO DO TCRIO 232 

MTRODUOAO 

O tratamento químico de um combustível nuclear, 
ap6s o mesmo ter sidojisado por̂ algum tempo, visa principal­
mente a sua recuperação. De acordo com a opinião de HEKRT 
D. SííITH (51) a energia nüclear-será utilizada ou não, com 
Vantagem, 'para produção de energia elétrica dependendo do 
sucesso que os químicos e engenheiros químicos tenham em de­
senvolver processos baratos para purificar e tomar aprovei­
tar o combustível nuclear. 

O aparecimento, no combastivel, da "clnza" de 
fissão, i.e., dos produtos de fissão,'impedem o uso total da 
carga inicialmente colocada no reator. E' necessário, de tem 
pos a tempos, suspender o funcionamento do rector, limpar o 
combustível das "cinzas" e tomar a preparar esse lõltimo pa­
ra ser usado novamente» Portanto, o processo-ideal seria 
aquele que logo de inicio já separasse de um lado o combus­
tível e do outro os produtos de fissão; estes iíltimos então 
seriam submetidos a tratamentos específicos que seriam fun­
ção do elemento, ou elementos, em particular cuja separação 
fosse desejada. 

Vm. dos processoŝ que i usado no cascados rea­
tores nucleares, á o da extração por solventes orgánicos apás 
dissolução do combustível. Um solvente orgánico que fosse se, 
letivo apenas^ara o combustível nuclear e mo para os pro­
dutos de fissao, ou vice-versa, seria extremamente útil, O 
fosfato de tributila, entre outros solventes, em mistura com 
querozere, tem sido usado largamente pols tem a propriedade 
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de dissolver sais de uranio, plutonio e torio nías não dis­
solve, ou dissolve muito pouco, os produtos de fissão. Em 
síntese, o combustível nuclear usadô é dissolvido em ácido 
nítrico e em seguida fáa-se a extração, da solução ácida, com. 
o fosfato de tributila; os produtos de fissão^ficam na fa­
se aquosa e o combustível, nuclear na fase orgânica de onde . 
ê recuperado. ̂ Este processo tem sido usado em Oak Ridge, 
para recuperaçã© de tôrio e do uranio 233, de acordo com 
GRESKT (lÔ), 

Para as separações dé laboratório á, mxiitas 
vezes^ mais conveniente o uso do mátodo clássico de preci­
pitações. No caso dô presente trabalho foi tentado, preli­
minarmente, a separação por extração com eter etílico, e no 
qual o nitrato de tório é bastante solúvel, de acordo com 
HAIL e MPIETON (31). Entretanto, como as massas de nitra 
to.de tório.eram razoavelmente granies, cerca de meio quilÕ, 
a quantiiâade de eter a ser usada seria muito grande, apesar 
da solubilidade favco-avel do nitrato de tório no eter. 

Por essa razão foi decidido trabalhar usando 
reações de precipitarão, procurando separar, logo de início, 
os elementos de fissao em estudo de um lado e o tório de ou 
tro; com o esquema que foi adotado não foi gossivel^esta s_e 
paraçao ideal, mas conseguiu-se uma separação de tres dos 
elementos propostos (cario, estrondo e bário) ficasdo ape­
nas um'(zirconio), junto com o tório, para separação' pos­
terior. " . 

ESQUEMA ADOTADO PARA A SEPARAÇÃO 

Levando em conta que o tÓrio bombardeado o fô  
ra na forma de carbonato básico, solúvel em carbonato de amo 
nio, tirou-se partido da insolubilidade dos carbonates dir 
cério, bário e estrondo. 

O carbonato básico de tório foi removido do 
bequer, onde estivera sendo bombardeado conforme descrito no 
Capítulo IV, e tratado com cerca de dois litros de solução 
aaturada de carbonato de amonio, o que acarretou a dis-

http://to.de
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solução do carbonato ds tório» 

Foi então preparada;̂  a parte, uma solução con 
tendo os carregadores bário, estroncio e cério (ceroso) na 
forma de cloretos (*), na concentração de 0,05 gramas de ca 
da sal por mililitro de solução; a solução de salude sirco­
nio, o qual iria seivir de carregador para o zirconio even­
tualmente foimado na Üssão, foi preparada a partir de um 
nitrato de zirconüo (-íw) e na concentração - 0,01 g/mL; 
continha, além disso, esta lÍltima solução de 0,01 ^rú. de 
nitrato de ítrio (̂ K-l o qual iria servir como um ."carre­
gador de retenção" (»'hold baclc carrier") para evitaria co­
precipitaçao do jftrlo, eventualmente formado na fissão, cem 
o cério» 

Tomou-se^50 ml da solução de zirconio os quais 
foram juntados à solução de carbonato de tório;-o nitrato 
de zirconllo é solúvel em .excesso de carbonato de amonio 
(5S) e (3 ) , de forma que nao se produz precipitado perma­
nente» 

Em seguida, submetendo-se a solução de carbo­
nato de tório a agitação constante, juntaram-se 15 ml da so 
luçao contendo os carregadcres báilo, estrondo e cérioiPre 
c4tpitaram-se, dessa forna, os carbonates - correspondentes 
desses ions os quais foram filtrados e em seguida postos.jem 
solução com ácido clorídrico»^ O cério foi separado .do bário 
e do estrondo por precipitação desses dois na foima de STJI 
fato ou pela técnica das resinas iónicas. Os sulfates, de 
bário e de estrondo eram separados por resina, conforne se 
verá» 

A solução contendo o tório e o zirconio foi 

.(*) BaOl2.2H20 5 SrCl̂ .óHgO ; CeCl3»7I^O 

(•ü4) ZrÕ,(N02)2,2H20'5 í(1^03)2,41^0 5 o sal do zirconio 
doado pelo-Prof, Bergstron Lourenço e o de itrio pelo Prof» 
Paulo Krumholai; ambos quimicamente puros. 
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então tratada com ácido nítrico concentrado ata precipita-' 
ção do carbonato básico de tário; juntou-se, entao, vagaro-
sarasnte, mais ácido nítrico ata dissolução do^carbonato bá­
sico» Esta solução foi tratada com uma solução saturada de 
ácido oxálico atl precipitação total, do tário, o que era ve­
rificado tomando-se alíquotas da solução que continha o tá-̂  
rio e fazendo-se. verificações a parte com a solução satura­
da de ácido oxálico» Ap6s â precipitação do tário juntava-
se ainda um excessô de solução de ácido oxálico para manter 
o zirconio em solução, o qual ê solúvel em excesso de $cido 
oxálico (5Ô) e (3 ) . . 

Dessa maneira tí.nha-se já uma primeira separa 
ção, com os produtos ainda nao ̂prfeitamente puros e' possi-̂  
velmente contaminados pelo tárjò, do grupo formado pelo bá­
rio, estrondo e cario, de um lado e do zirconio do outro* 

O esquema geral dp. separação está indicado na 
Figura VI-1. O .tratamento específico de cada ion para pu­
rificação completa do,tôrio puTseus descendentes, bem como, 
de um ion e os demais do mesmo grupo, será indicado quaixLo 
se discutir cada elemento em ¡particular» 

Alam desse esqueuia de separação, adotado quan 
do o tário era bombardeado nâ̂ ||prma de carbonato Ijlslcõ, ou 
tro tambám era usado quando ó̂ íSrio era bombardeado na for"" 
ma de nitrato; nesse- caso separavam-se apeiSas o báriò* e o 
estrondo para confirmação doŝ resuítados obtidos em outros 
bombardeios. O çáriçíe o zií*coi3io, em todas as separações 
feitas, foram separ.a<ÍQÍ segundo o esquema da Figura VE-l. 

Ao-terminar o bonbardeio do tário, quando na 
forma de nitrato, esse era dissolvido na mínima quantidade 
de água e os carregadores bário e estrondo eram juntados â 
solução, como antes» Em seguida juntava-se" ácido ' nítrico 
concentradô (um litro para cadlT 800 g de nitrato de tÔrio 
(*) à solução e mantiiiha-se a ̂môsma a cerca de 5°0 durante 
quatro horas. Os cristais qué'se formavam, a esta' baixa 
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(#) FeCl3,ófl20 

temperatura, eram separados das águas-mães, por decantação, 
ê redissolvidos em ácido nítrico concentrado; nessas condi­
ções dissolvia-se apenas o tário e precipitavam-se o bário 
e o estrondo na forma de'nitratos e que são insoluveis em 
ácido nítrico concentrado. 

Decantava-se a solução ê separavam-se assim 
03 cristais de nitrato de bário e estrondo os quais eram 
redissolvidos na mínima quantidade de água e novamente re-
precipitados com ácido nítrico concentrado. Os precipita­
dos eram separados da solução por centrifugação e remetía­
se o processo de redissoluçao com água e reprecipitaçao com 
ácido por mais duas vezes, 

A vantagem de precipitar-se o bário e o es­
trondo cem o ácido nítrico concentrado á de ser muito me­
nor a coprecipitaçao do rádio nessas condições do que cem a 
precipitação dos carbonates correspondentes. 

Os cristais de nitratos de bário é de estron­
do obtidos na terceira centriftigação, e separados do áci-do 
nítrico, eram lavados com álcool para eliminação do ácido a 
em segdda dissolvidos era água. A solução juntava-se cerca 
de 20 mg de cloreto fárriço (•«•). e precipitava-se o ferro na 
forma de ̂hidróxido por maio de hidráxido de amoniô livre de 
gás carbodco (o CO^ precipitaria o bário e o estroncio), 
A finalidade desta precipitação do hidróxido fárrieo ê ds 
coprecipitar os descendentes do tÓdo os quais iriam conta­
minar o bário e o estrondo; (como se sábelo hidróxido fár­
rieo á um excelente agente de coprecipitaçao sendo largamsn 
te usado, em radioquímica, com essa finalidade). 

O bário e o estrondo eram separados do bidró 
xido fárrieo por fLltração, repetindo-se o processo de pre*̂  
cipitar-se o hidróxidô  fárrieô  como antes, por mais duas 
vezes. 

Finalmente precipitavam-se o bário e o estron 
do na forma de sulfates oŝ quais eram separados posterior-r' 
mente pelo uso de resinas iónicas, conforme será visto. 
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SEPimçÃO DOS BLSMTQS DO GRUPO BJtRIO» ESTRONCIO K GSRIO 

POR mio DE RESINAS lÔKICÁS 

^ As primeiras tentativas de separação desses 
tres elenentos, no presente trabalho, foram feitas procuran 
do-adaptar a técnica de GÍÍTffi e -PATZE (19)¿ qte couseguiram 
magnificas separações de elementos, de fissao do .uranio, por 
cromatografia-em fita de papel* Os (*), determinados 
por GOTTS e PATZB, do bârio, estroncio e cério, são, res­
pectivamente, 0,26 , 0,42 e 0,57 quando o solvente usado 
4 u*a mistura fcrmado por 30% de álcool etílico, 30% de 
álcool metílico e 40^ de ácido clorídrico 2N. Seria pois 
de esperar, em vista dos valores dos Rf, que seria possí­
vel a separação dos tres elementos em questão, quando em 
maiores^quantidades, se se usasse coluna de polpa de papel, 
FoJ então tentada a separação usando uma coluna de 2. cm de 
diâmetro e 20 cm de altura, com o solvente acima descrito,e 
usan^o-se cerca de 0,5 g de cada, de cloreto de bârio, de 
estroncio e de cério; adotáramos estas quantidades pois^^ 
seriam, aproximadamente, as existentes qiiandô da ' separação 
efetiva dos mesmos elementos formados na fissão, Como se 
tratava^de provas em branco, parâ fixaçao do método a se-
guir,^não se usaram o bârio, estrondo è cério formados na 
fissão, mas sim sais sem os isétepos radioativos. 

Os •volumss escoados da coluna foram coletados 
em várias frações de 10 ml cada, usando-se um total de 500 
ml de solvente. Em cada uma das frações foi examinada, qua 
litativamente, a existencia de cada elemento; o bário e õ 
estroncio por coloração de chama e o cario por predpita-
ção com hidráxido de amonio e água cotí-genada (53, p» 567)» 
Observou-se que, ccan as-guantidades usadas de sds, i.e,, 
0,5 g de cada, a separação m o era ideal ccsno se poderia es 

(•**•) A. definição de R^ já foi dada em trabalho anterior 

(39, P. 1Ö) . 
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perar dos valores imiito diferentes dos respectivos K^, Ha­
via, realmente, alguma separação, mas a procentagem de imt^ 
rial p\u?o, de cada um dos ions, era muito pequena» 31sso vi~ 
nha mostrar que, para o caso de pequenas quantidades de ma­
terial, como nas separações em fita de papel feitas por 
GÓTTE e PATZE (19), o mátodo era excelente; mas no caso ̂ de 
cargas maiores, mesmo em colunas de polpa, as separações 
deixavam m;3ito a desejar, a menos que sê diminuisse conside_ 
'ravelmente a carga» Isto, entretanto, .não interessava,pois" 
•que as quantidades de carregadores que se juntavam ao tório 
submsííido a fissão era da ordem de 0,5 a 1,0 g de cada sal. 
Com esta quantidade de material ficava afastada a idéia de 
separação em coluna ds polpa de papel» 

Entretanto, alguns pesquisadores vinham^obten 
do bons resultados associando a técnica de resinas iónicas 
com a da cromatografía de partição, procurando tirar - par­
tido da troca iónica resina-ion e da distribuição do mesmo 
ion, entre dois-solvent es nao mis eiveis» Assim é que KEM-
BER, MACDONAID e VíEIIS (37), conseguiram boa separação de 
cobre e níquel usando Zeo Karb 225 e em eluente formado por 
u'a mistiíra de 90^ de acetona^ contendo U% de ácido cio 
rídrico concentrado, e mais 10^ de água (as porcentagens 
são em volume). CAHLESON (?) conseguira separar ainco, co­
bre, cobalto, manganês e níquel xxsando Bowex 50 e como elu­
ente metll-propilcetona e porcentagens .variáveis de ácido 
clorídrico» Em geral essas separaçoesjĵ  em que se usam re­
sinas iónicas e solventes orgânicos, sao explicadas da se-
gLânte^maneira: (a) a presença de ácidos minerais no solven 
te orgânico provocaria alguma dissociação do complexo ca-f 
tion-resina, dependendo a extensão da dissociação da males? 
ou menor eifinidade do cation pela resina; (b) os cations li 
berrados da resina poderiam formar complexos com o solvente 
orgânico e dessa maneira serem eluidos da coluna com maior 
ou menor facilidade dependendo da constante (Estabilidade do 
complexo; (c) dois metais formando, ambos, complexos solú­
veis no solvente seriam separados por partição (entre o sol 
vente eluidor e o sistema resina-solvente)» 

Levando 'em conta o excelente resultado encon­
trado por GOTTE e PAT2E (19) usando a mistura álcool metí­
lico, etílico e ácido clorídrico, em fita de papel, e que. 
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Coletor automático de amostras 

Foi tambám construido um coletor automático 
de amostras, análogo ao de POILAHD e H3 CMIE (49)> e^cons­
tituído por duas placas circulares de alumínio,..dê  diâmetro 
igual a 22 cm e colocadas paralelamente • por InteiTnádi© de 
um eixo central e perpendicular a ambas, Na periferia ̂ das 
placas foram feitos orificios ciíJculares de 2 cm de diâme­
tro, e os quais se correspondiam, Estas placas eram então 
colocadas em tcn re cipiente contendo água, apoiando-se o ei­
xo perpendicular às mesmas no fundo do recipiente, e de tal 
forma que a placa superior ficava, aproximadamente, ao ni­
vel da água, O eixo central ficava suspenso por um barban­
te o qual agia como mola quando o mesmo era enrolado, dan­
do um movimento de rotação as placas, Jíos orificios JTeitos 
na periferia das placas eram colocados tubos de ensaio os 
quais flutuavam quando vazios. Dava-se "coi^" previamente 
no barbante qae segurava o eixo central e prendendo um dos 
tubos de ̂ensaio por ura dispositivo adequado (no caso usavam-
se uma lanlna de ̂gillette com a aresta contra o tubo de en­
saio, a uma distancia de cerca de um centímetro da boca do 
tubo); quando o tubo de ensaio recebia um certo volume de 
líquido, afundava xm. pouco na água onde flutuava completa­
mente quando vazio e desprendia-se da gillette; havendo 'bor 
da" no barbante os discos giravam, levando os tubos de en­
saio, atá o tubo seguinte ao que recebera o líquido ser no­
vamente travado pela gillette, A Figura VI-2 indica O apa--

esta mistura nao dera resultado positivo, no presente tra­
balho, quando se trabalhou com coluna de polpa de papel e 
com uma carga razoavelmente grande; e leirando em conta ain­
da os trabalhos recentes de KÊ !BER e colaboradores (37) e 
de CARIESON ( 7 ) , cem os sol-jrentes orgânicos associados, à 
cromatografia por resinas iónicas foi-tentada então, neste 
trabalho, a separação usando a mistura álcool etílico--netí 
lico e ácido clorídrico e resinas iónicas (Zeo Kar H)« " 

Foi então montada uma coluna com 1,20 m de 
comprimento e diâmetro de 0,8 cm iisando--se"Zeo Karb H na 
granulação mádia-de 0,5 mm (material seco)# 



' , Figura VI-^ 
Col^tor automâtlco de âBiost3r&s para as separagosa em 
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relho usado. 

As separações 

Com̂ o dispositivo indicado na íigura VI-2 foi 
tentada a separação. 

Usaram-se os mesmos sais, e nas mesmas quan­
tidades, já experimentados nas colunas de polpa de papel, 
i.e., 0,5 g de cada um dos cloretoá de bârio, estrondo e 
cario; 10 ml de solução dos tres ions foram colocados no to 
po da coluna. Em seguida passaram-se pela mesma cerca de-
50 ml de mistura formada por 30^ de álcool metílico, 30^ de 
álcool etílico e 40^ de água; esta mistura nio elui os ions 
mas condciona a coluna eliminando o excesso de água nela 
existente.» Em seguî da começou-se a eluição com a mistura 
3C^ álcool etílico, '30% álcool etílico e 40S6 ácido clorí­
drico 2N. As várias frações coletadas nos tubos de ensaio 
eram analisadas qualitativamante em cada tubo» 

Apôs a eluijão de cerca de 30 ml de líquido 
começaram a surgir o estrondo e o cario jimtoŝ ^ apás a pas 
sagem de cerca'de 260 mL nao havia mais indcaçao dos dois 
ions no elddo. Continuou-se a eluição atá completar 500inl 
sendo que o bário não foi elddo. Mudou-se entao o elddor 
para tmia solução de ácido clorídrico 2Ií (sem os solventes 
orgadcos) quando então foi eluido todo o bário, e mais al-
gum-cário, em cerca de 100 ml* 

ílcou então constatado: que era possível xana 
boa separação do estrondo e bârio; e'que havia u*a má se­
paração estroncio-cário e bârio-cário* Isso, entretanto, 
não afetava a separação em questão no presente trabalho,pois 
o cario que acompanhava quer o estrondo, quer o bârio, era 
separado posteriormente por precipitação dos sulfates de 
bârio e de estrondo* 

Esta então foi uma das tácnicas adotadas para 
a separação dos mesmos" ions formados na fissão do táiâo,pre 
parando-se tres amostras' para contagem de acordo com as téc. 
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nicas já descritas por JãM (39). O bârio e o estroncio fo 
ram contados na forma de.siafato e o cario, na de carbonato, 

Ü30 DA RESINA lÔMICA PARA SEPARAÇÃO DO SüU'ATO DE Bi^IO E 

SULFATO DE ESTRÔNCIO 

Uma separação alternativa para o grupo cario, 
estrondo e bário consiste em precipitar estes dois áltimos 
na forma de stafatos separando-oŝ do cárÍo« A separação 
posterior dos dois sulfates â então feita, de maneira exti^ 
mámente simples, utilisando-se de uma tácnica de trabalho 
em resinas iónicas e que nao parece vir tendo a atenção que 
merece, Esta tácnica foi posta em prática pela ]primeira 
vez por OSBORH (46); consiste a mesma em manter em agitação 
a quente e por temgos variável^, dependendo das substancias 
a separar, suspensões de substancias usualmente considera­
das insoluveis e as resinas, -

Foi observado por OSBORN (46) que o estrondo 
era adsorvido quantitativamente ̂  por tmia resina cationioa (a 
qual não ê identificada no trabalho dê ^̂ OSBORN) quando uma 
suspensão de 0,25 g de sulfato de estrondo em 100 ml de 
água era agitada por^20 minutos, a 70'̂ G, com a resina; a 
quantidade de hjdrogenio-ion libertada da resina era equi­
valente ao e stroncio-adsorvido. Já com̂ o sulfato de bário 
eram necessárias 12 horas para a adsotção quantitativa do 
me sino nt5mero de equivalentes de bârio» 

Foi entao tentada a tácnica ífe 0SB0RN,no pre­
sente trabalho, para a separação do sulfato de bârio e de 
estrondo, O Zeo Karb H, usado com eficiencia para as se­
parações em coluna, não se mostrou conveniente para a sepa­
ração a quente. Por esta razão, foi egtão feita a prepara­
ção de uma resina fenolsulfonica de acordo com o indicado 
por TOPP e EEPEER (59). 
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Síntese da resina 

Foi prdLmeiramente preparado o ácido p-fenol 
sulfonico aquecendo-so um mol de fenol com 1,2 moles de áci 
do sulfúrico concentrado, a lOÔ Ĉ, por duas horaso Em se" 
guida a mistura foi resfriada juntando-se à m^sma 2 moles 
de aldeido-fármicoB Forma-se xm. produto de cor vermelho es 
cura,- sólido, o qual foi resfriado, quebrado em pequenos 
pedaços e lavado com carbonato de sádio a t a eliminação com­
pleta de todo ácido; o excesso de carbonato foi eliminado 
por lavagem com água e em seguida a resina foi secada ao ar 
e moida num al.mofar la, f azendo-se após isso a classificação 
granulomátricao 

A resina era sempre usada na forma hidrogênio, 
tratando-se para isso a forma sódica da resina com ácido 
clorídrico ̂ » O excesso de ácido era eliminado por lava­
gem com água» 

Determinação da capacidade trocadora da resi­
na». A determinação da capacidade trocadora, expressa em 
ion bário, foi feita colocando-se em presença 10 g de resi­
na seca com í,5 g de BaCl2«2H2G e 100 ml de água e agi-
tando-se durante mela hora» Após este tempo a resina foi 
colocada numa coluna de^2 cm de diâmetro e o excesso . de 
cloreto de bário, que não se adsorvera> eliminado por elui­
ção cem água» OJjârio adsorvido foi eluido com ácido clo-
rídri-co 211 atá não mais haver indicação de bário no eluido; 
o bário que saiu cesa o ácido clorídrido foi então dosado 
resultando uma capacidade de adsorção da resina de dois mi-
llequivalentes de ion bário por grama de resina seca» A ex­
periencia foi repetida adotando-se outros tempos d© agitação 
da-resina coma solução, i«e», quinze minutos,uma hora,duas 
e tres horas dando seB^re o mesmo resultado» 

As experiencias preliminares com a resina mos 
traram ser a mesma excelente; a sxlsl capacidade trocadora 3" 
a mesma da maioria das resina encontradas comercialmente; 
4 fácil a sua classificação granulométrica o que resulta em 
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nao se encontrar resinas nos 3J[qiiÍdos de eluição; conserva­
se multo bera durante muitô terapo resistindo a um ndmero In­
definido de ciclo'sj adsorção, eluição, lavagem, regeneração 
e lavageny e, em especial, pode ser usada a quente (70°G), 
servindo em particular para as separações que tínhamos ,em 
merÈe» 

Determinação da quantidade mínima de resina 
necessária para a separação do sulfato de estroncíOp Em 
quatro frascos colocaram-se, em cada, 0,25 g d̂  sulfato de 
estrondo e quantidades crescentes de resina seca, i.e., 5, 
10 ,-15 e 20 gramas e 100 ml de água em cada; os frascos fo 
ram mantidos a 70°Ç e em agitação por meia hora e em segui 
da dosou-se o estroncio adsorvido na resina do mesmo modo 
que já foi explicado anteriormente« En todos os frascos ̂o 
estrondo foi removido quantitativamente. Por esta razão 
adotou-se, comô nargem de segurança, como sendo necessário 
7 g de resàiia seca para 0,25 g de sulfato de estrondo. 

As nossas experiencias foramjre pe tidas com o 
sulfato de bário nao se erjoontrando adsorção nenhuma de bá­
rio na resina nem apés iires horas de agitação e a 70̂ G, o 
que indicava a possibilidade de separação dos dois sulfates, 
Esta tambám foi então outra tácnica adotada para a separa­
ção no grupo bário, estrondo e cario; este era separado 
previamente, conforme se-viu,' pela precipitação dos sulfa­
tes de bário e estrondo. 

•SEPARAÇÃO DQ ZIRCONIO 

O processo de separação do sirconio, apresen­
tado neste trabalho, consiste numa síntese dos dois proces-
sos^que foram adotados no '̂ Plutonium Project" gara a sepa­
ração dos isátopos de zirconio formados na fissao do tu-a-
nÍo-235j e os quais receberam a denominação de "processo do 
fosfato", BRADÏ e ENGSIKEBSIR (4) e "processo do oxalate", 
STEINBERG (53). . . . . . . 

Em aKibos os processos o zircodo e seu deseen 
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CONTROLE DA COMTAMIMACSO. DAS VitRIAS PREPARAÇÕES, PELO TO­

KIO B SEUS DESCEIJDÊNTS3 

Apesar do torio ter sido purificado de seus 

,(*) O nióbio está, no caso, em concentração sub-microquí-
mica e seu produto de solubilidade não seria atingido; en­
tretanto o mesmo se precipita com o fosfato de zirconio de 
acprdo com a regra de FAJANS, conforme já foi exposto em ou 
tro trabalho, UMA (39, p* 32) . (nota: A noçao de quantida*̂ . 
de sub-microquimica. já foi definida em outra trabalho(39,p.è)« 

dente, niobio, aao segarados em conjunto dos demais produ­
tos de fissao e do "uranio; posteriormente separa-se entao o 
zirconio do niobio. -

Ho presente trabalho nao InteressaAía a separa 
ção do zirconio e niobio; pelo contrario, conviria que . os 
dois fossem-separados juntos e, na medida do possível, nas 
quantidades correspondentes às existentes no equilíbrio 
Zr Nb pols qu^ assim seria possível determinar-se a 
meia-vida do zirconio sem ser necessário esperar-se o niá-
bio crescer atá a-quantidade de equilíbriOp 

O mátodo baseia-se em ques (a) ambos os ele­
mentos formam complexos solúveis com o ácido oxálico (53); 
(b) o oxalato de tário que se forma á insoluvel em excesso 
de-ácido oxálico e^serve, ao mesmo tenç)0, para "lavar"("sea 
venging") a soluçãojios-seus próprios descendentes;, .(c)** 
ambos oĝ elementos são precipitados na forma de fosfatos 
(4) ( * ) . 

Após a precipitação dojiório ccm ácido oxáli­
co filtrava-se o precipitado; o zirconio era então precipi­
tado da solução de oaalato de zirconio adotando o processo 
indicado por HUIEBRAMD e colaboradores (32, p. 570)» por 
meio de monohidrogenio fosfato de amonio.e ácido sulfárico; 
o precJ.pitado não se fonna in^diatamente, mas, aquecendo-se, 
o zirconio vae se precipitando. 
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descendentes estes se regeneram durante o tempo de bombar­
deio; em verdade a quantidade formada ê muito menor, mesmc 
ap6s um mes de bombardeio, que a existente antes da purifi­
cação; mesmo assim hâ a possibiJLidade de interferencia át 
atividade dos descendentes do tório com a dos produtos de 
fissão. Por esta razão foi julgado conveniente fazer pro­
vas em branco do processo da separação cujo esquema êst¿ 
na Hgura VI-1, bem como da separação do bârio e estroncií 
pelo ácido nítrico concentrado, Para isso o rneômo ̂esquems 
foi aplicado no caso de um carbonato de tÓrlo que não fors 
bonfiaaideado; por conseguinte, toda atividade encontrada no£ 
vários precipitados, i,e», no bâido, estrondo, cario e d2 
cônio (que agora não tônh^ os isátopos formados na fissãõl 
seria devida à contaminação pelos descendentes do tário. Os 
resultados encontrados serão relatados relativamente a cade 
ion em particular. 

tContaminação do c a r i o 

^0 cario, separado do bário e Jíò estrondo pe­
la precipitação desses dois cations na foí*ma de sulfato (ve 
Pigura VI-l)¿i foi em segdda precipitado com exôesso de c^ 
bonato de amonio e em segdda filtrado; o carbonato de ca­
rio, levado ao contador, indicava contaminação por um ele­
mento de'msia-vida longa, provavelmente tário que se copre-
cipitara, Foi necessário a redissoluçao do^ carbonato • de 
cario, com ácido clorídrico, e reprecipitaçao do carbonata 
de cario mais duas vezes para se eliminar toda atividade 
que de início o acompanhava, Uma pequena contaminação da 
ordem de 5 a 15 impulsos por minuto, i*e,, da xoesma ordert 
que as contagens em branco ("background") ainda permanecia; 
esta atividade, entretanto, .era apenas uma pequena porcen° 
tagem-da atividade encontrada no produto de fissão e não 
influía apreciavelmsnte nos resultados, " ^ 

Por essa razão, quando foi da separação do c£ 
rio formado na fissão, a mesma técnica foi adotada,predpi-̂  
tando-se e dissolvendo-se o carbonato de cério por cinco ve 
zes» Dessa maneira, praticamente toda atividade encontra" 
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^ As provas em branco feitas com o bário e o es 
tronólo mostraram que se dava a contaminação desses dois 
elementos pelo rádio 224 e 223« 

A descontaminação era levada a efeito da se­
guinte maneira: anteŝ de se efetuar a p3:̂ cipitação dos sul­
fates de bário e estroncio para separá-los do cirio, quandô  
os mesmos ainda estavam na forma de cloretos (ver Figura 
VI-l), juntava-se à solução uma suspensão de sulfato de ba­
cio que fora preparada juntando-se ÔO ml ds água a 10 g de 
sulfato de bacio* Para a quantidade de bário e estrondo 
usada como carregadores, i,e», 0,5 g dos cloretos, usava-se 
de 2 a 3 ml de. suspensão, 

E ' sabido que um predpitado prá-formado de 
sulfato ds bârio Ó tánibám um excelente arraetador de rádio, 
.JüGKER e TEEADl-iSn. (34)» A. suspensão de sulfato de bârio 
era-mantida em contato.com o bário e estrondo (bem como o 
cárlo)' contaminados pelo rádio jurante meia hora e com agi­
tação. Em segdda filtrava-se este sulfato de b a r l o t e ve-
petia-se o mesmo tratamento atá-o sulfato de bário não acu­
saî  mais atividade» Precipitava-se então o bário e o es­
trondo que passaram no filtrado, com ácido gulfárlcóíe efe 
tuava-se a contagem do precipitado. Após tres tratamentos 
com a sxispensão de sulfatô de bârio o estrenólo e o bário 
que estavam contaminados iño apresentavam mais nenhimia ati­
vidade, o que indicava a remoção do rádio, chumbo e bismuto 
que contaminavam o bário e o estrondo, 

Esta mesma tácdca de "lavar" a solução com 
um precipitado prá-formado de sulfato de bário foi adotada 
quando da separação dos isótopos de bário e estroncio for­
mados na fissao* 

J) rádo pode também ser ̂separado pela tácnica 
da precipitação do hidróxido fárrieo, conforme já foi des-. 

da no cério era devida ao seu isótopo formado na fissão» 

Contaminação do bário e do estroncio 

http://contato.com
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crlto» 'As provas em branco, ..feitas no estroncio e bário pi», 
cipitados com ácido nítrico concentrado, mostraram ser a 
tácnica de "lavagem" com o hldr&ddo férrico tambám efici­
ente -para remoção dos contaminantes* -

Contaminação do zirconio 

As provas em branco feitas com o zirconio mD¿ 
traram que o mesmo não sê  apresentava contaraii|ado, o qte 
aliás era de se esperar pols o bario e o estroncio remove­
riam, como aliás aconteceu conforme foi vistoy. os descen­
dentes do tário quando da precipitação dos carbonates de 
bário, estroncio e cario. A contaminação possível do^ zir­
conio seria-pelo práprio t6rio¿ entretanto, a separação* dos 
dois era feita pela precipitação do'torio com ácido oxálico 
e mantendo-se o zirconio em solução* Dessa maneira a copre 
cipitação de elementos existentes em ,sub-mlcroquantidades 
(descendentes do tário) dar-se-iam com o próprio tório e 
não com o zircSnio. 

F0SSIBII3DADE DE NÃO SQÜIVAIÉNCIA QUIMCA DO E»!BNTO E SEÜ 

CARREGADOR ISOÍTÔPICO 

,=1' üra dos problemas comuns da Radioquímica á o 
da não equivalencia quími.ca do elemento existente em quan­
tidade sub-microquímica e o de seu isótopo juntado, em quan 
tidades^ponderaveis, para tornar possível as reações de pre 
cipitação, P*ex,, se um dado elemento, em quantidades sub^ 
microquímicas, está num certo estado de Oxidação S necessá­
rio juntár-se o seu carregador isotópico tamblm no .mesmo e_s 
tado de oxidação; do contrário o elemento em quantidade'suC-
microquímica poderá seguir reações completamente diferentes 
das de seu isótopo e nao acompanhar este áltimo nas suas se_ 
parações químicas, -Interpretações absolutamente erróneas 
podem surgir nesses casos. 

No presente trabalho tais faltas de equiva-
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PHBPARO DAS AHOSTEAS PARA DSMMIMACÃO DA ATIVIDADE 

Os elementos ̂bário, estrondo e cario, separa 
dos na coluna de resinas iodcas, (ver-esquema Figura VI-l7 
eram̂ preparados para contagem precipitando-se o birlo e o 
estrondo na fonna de sulfates e o cério na de carbonato. 

^ No caso da separação do sulfato de bário e sd 
fato de estronciô pela resina lodca, a quente, o sulfatÕT 
de bário, e que não era adsorvido na resina era separado 
desta por flltraçao em algodão de vidro; ficava retido nó 
algodão a resina com o estrondo adsorvido» !Sirava-se o es_ 
troncio da resina por eluição com ácido clorídrico'2N e em 
segdda precipitava-se o mesmo na forma de sulfato» 

O airconio era preparado, para contagem, por 
precipitação na forma de fosfato. 

A técnica do flltraçao dos precipitados e sua 
montagem para determinação da radioatividade, foi a ' nesma 
já descrita por LIMA (39, p. ii4 e ílgs. IV-4 e IV-5). 

lencia nao surgiram confcrine será discutido. Observando-se, 
o esquema da Hgura VI-1 nota-se que antes de juntar-se 03 
carregadores Ba, Sr e Ce, na forma de cloretos, os seus 
isótopos radioativos estariam na forma de carbonato; entre­
tanto, as quantidades existentes desses isótopos eram ex­
tremamente pequenas ê os limites de solubilidade dos res-
gectivos carbonatos nao seriam atingidos. Dessa maneira 
eles existiriam como ions que só se precipitariam qxiando 
houvesse na solução quantidades suficientes de ions,que era 
o que aconteceria quando se Jtmtavam os respectivos carre­
gadores» 

Quanto ao sirconio de fissão o mesmo deve es-
ve estar na forma de carbonato de zirconllo (ver ílgin̂ a VI-
1 ) , em virtude de se encontrar atividade alta acompanhando 
o precipitado final de airconio; o carregador zirconio, co­
mo foi visto, foi juntado na forma de Ion zirconllo. 
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CONTfíOIE DA SENSIBILIDADE DO APARELHO CONTADOR 

Algumas das medidas das várias ̂amostras foram 
feitas idurante mais de um mes e por essa razao tornava-se 
necessário acompanhar qualquer variação na sensibilidade do 
aparelboe 

' O processo adotado foi o mesmo já descrito por 
LBJA (39í p6 41) > efetuando-se medidas periódicas com um pa­
drão aferido e de meia-vida conhecida e fazendo-se as corre 
ções quando necessárias'» "" 
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DETSRMINAÇg:0 DAS MBIAS-VIDA3 B EHBHJGIA DAS PARTtCULAS 

RÀDIACOES EMITIDAS "PBLOS EEBMEMTCS ̂SEPARADOS 

INTEODUCiO 

Ap6s a separação dos elementos em. estndo o 
passo seguinte consiste na determinação de^suas caracterís­
ticas nucleares e que, no caso presente, sao as meias-vidas, 
o tipo das radiações e a energia das mesmas» 

Conforme foi discutido no Capítulo I procurar-, 
se-ia identificar apenas os elementos de meia-vida. nao cur­
ta, i»e», acima de algumas horas» Por essa razão as amos­
tras, apos montadas para contagem, segundo a técnica ja des­
crita, s6 eram. levadas ao contador depois de cerca de ̂  tres 
a quatro horas; assim, alguma atividade d©- meia-vida ctu?t&, 
eventualmente existente, já teria caido a valor suficiente­
mente "baiico* 

'Em. geral as amostras foram, contadas durante 
sessenta dias» Como as mesmas estavam cobertas por papel 
de celofana, conforme descrito (39* p» 44)* nao havia alte-̂  
ração nas mesmas durante os tempos de medida» 

MEIA-VIDA DO BáHIO 

Á curva obtida para a bário que foi separado 
consta da Eigura VIX-1» 

Conforme se ve pelo aspeto da curva, durante os 
priiosiros dias de contagem,'-M. ainda uma pequena contamina— 
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'çao pelo rádio; isto entretanto nao interfere com a deter­
minação da meia-^da do bário pois após cerca de 7 dias a 
atividade devida ao rádio já á desprezível, Hesnlta do grá 
fico o valor de 12,2 dias para o bário formado na fissão do 
tório W . 

Do aspetô da curva conclua-se que o lantanio 
formado por desintegração beta do bário, se for radioativo, 
tem meia-vida menor que a do bário; do contrário a ctirva 
teria o aspeto típico de quando o descendente tem meia-vida 
maior que o genitor (veja-se, p«ex:,, KEÜSDLANDER (l4,p«115). 

MEU-VÏDA DO ESTRONCIO 

A'curva correspondente para o estrondo ê a 
da Figura VII-2» Nota-se tambám uma contaminação pelo rá­
dio; a atividade aumenta, nos primeiros dias* devido ao cire_s 
cimento do chumbo ..e bismuto e depois decresce atá o rádio,-
e seus descendentes, terem se desintegrado comnletamente com 
a formação de chumbo estável (ver ílgura III-1}« 

A meia-vida encontrada foi de 55 dias, 

A mesma observação feita no caso do bário re­
lativamente à meia-vida de seu descendente, á valida para 
o estrondo, i,€o, o ítrio dele formado terá, se for radio­
ativo,-meia-vida menor que 55 dias. 

(•«•) Note-se que não se afi3?ma com isso que ê o -finico bário 
foniadõ na fissão, por neutrons rápidos, do tÓrio 232; ou­
tros podem existir com meias-vidas maiores ou menores, mas 
não se procurou identificá-los no presente trabalho, A î s 
ma observação vale para os demais elementos, iae*,, estrone 
cio, cario e zirconio. 
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Figura VII-1 
Decréscimo da atlvldade do bário em runtjão do tempo, 
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Decréscltno da atlvldade do estrôncio, em fungSo do tempo. 
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Figura VlI-3 

Decrésclmo da atlvldade do cêrlo em fungSo do tempo. 
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Figura VII-4 

Decréscimo da atlvldade do zlrcônlo em runçSo do tempo. 
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MSIA-VIDA DO GSRIO 

Observando-se a curva para o cario, na figura 
VII-3> concluQ-se que o praseodímio nao é arrastado quanti­
tativamente. 

Av curva para o cario apresenta de inicio um 
aumento da atividade em virtude do praseodímio, que se for­
ma da desintegração beta do cério, nao o acompanhar quanti­
tativamente quando da separação do cario. Após o sistema 
Ce—fc-Pr ter entrado em equilíbrio o decréscimo de ativi­
dade se da com a meia-vida do cario; essa, determinada a / 
partir do coeficiente angular da curva da figura VII—3, re*̂ , 
s\xlta ser de 139 dias. O descendente do cario, praseodímio, 
terá meiarvida menor que 139 dias. 

MEIA-VIDA DO ZIRCOHIO 

O zirconio, formado na fissão de tÓrio 232 
por neutrons rápidosy e. separado neste trabalho, tem a meia-
vida igual a 62 dias. Figura VII-4» 

Note-se qus o nióbio, formado como consequên­
cia da desintegração beta do^airconio, foi coprecipitado-
quantitativamentê com o zirconio,-conforme foi predito quaa 
do da discussão sobreda separação do zircSnio, Capítulo VÏ7 
Se a coprecipitaçao nao fosse quantitativa a atividade creŝ  
ceria primeiramente, passaiia por um máximo, como^no ' caso 
do cario, e depois cairia com a meia-vida do zirconio, 

O nióbiô  proveniente do zirconio, terá meia-
vida menor que ó2 dias. 

ENERGIA DAS HADIAÇSSS E PARTÍCULAS 

A determinação da energia das radiações e pa^ 
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tíctilas, eim.tâdas pelos vâiios isótopos separados, foi fei­
ta pelo mótodo de absorção, Ko caso da energia das pai^í-
cnlas beta adotou-se o itótodojde ESATHER (20; e (lÜia) usan­
do como padrão, para construção do analisador de EEATHBR, 
uiTB amostra de RaDEF (fornecida, com certificado, por !'!nra-
cerlab Inc#¿ Boston, Mass,")> Os absorvedores usados „eram 
de alumínio, A contagem foi feita adotando-se a'mesma geo­
metria para o padrão e para o material em estudo, • 

No caso da determinação da energia das radia­
ções gama foram usados absoirvedores ds chimibo; um absorbe­
dor de alumínio (900 mg/cm^) foi colocado próximo ao tubo 
Geiger para eliminar os elétrons secundários,̂ emitidos dos 
absorvedores de chumbo, em virtude da interação dos raios 
gama com o chumbo, 

Todas as curvas de absorção só foram determi­
nadas quando já nao havia mais atividade estranha contami­
nando o material como no caso do bário e do estrondo onde 
havia um pouco de rádio como contaminante; no caso do ĉ rio 
esperou-se o tenço necessário para que o equilíbrio Ce—••Pr 
fosse estabelecido, i,e,, após dds dias de preparada a amo_s 
tra. 

ZIRCONIO, CURVAS DE ABSORÇÃO 

A curva de absorção traçada gara a determina­
ção da energia das partículas beta do sirconio, está na íl-
gTira VII-5* A curva foi traçada subtraindo-se, para cada 
ponto,.o valor da contagem em branco (̂ background"). Note-
se que há a contribuição de uma radiação gama, Da-̂ curva to 
tal A subtraiu-se a contribuição devida ã radiação gama 
(curva B) obtendo-se a curva C que foi extrapolada at^ 
absorvedor zero. Subtraindo-se, pontovpor ponto, a ciurva C 
da curva total A obtem-se a curva D, 

Aplicando-se o mátodo de lEATHER (20) e (2iia) 
às cuanras C e D obtem-se os "alcances'í (i'range"), de^,.,, 
120 mg/cm2 e 40 mg/cm? (absorvedores,de.alumínio), res­
pectivamente, Do gráfico alcance-energia (20) obtem-se os. 



Filara "° 
Curva de aüsorçSo do zlrcônlo. 



Figura VII-6 
Curva de absorç^ do zlrcônio. 
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valores 0,4 Mév e 0,2 l-fev, respectivamente, para a energia 
máxima das partículas beta correspondentes* 

^ A determinação da energia dos raios gama foi 
feita de acordo com a curva da Figura VII-6, usando-se ab­
sorvedores de chumbo. Á "meia^spessura" ("half-thickness") 
i«e., a espesstira necessária para reduzir a radiação gaina a 
metade, i de 6,5 g/cm?; a cxirva meia-espessura-energia(20) 
dá para a radiação gama emitida o valor 0,75 Hav» 

A existencia de partículas beta da energia má 
xima 0,4 ^v e 0,2 Mèv indica a presençâ de dois isotopo¥ 
radioativos, que seriam um isótopo do zirconio e um isóto­
po de seu descendente, i,e., nióbio. Como-não foi feita a 
separação dos dois nao se po^ dizer, a priori, qual dos 
dois isótopos emite a radiação beta de 0,4 '̂fev e a de 0,2 
I-iev* 

^ O zirconio de 65 dias, formado na fissão do 
uranio, emite partículas beta de 0,4 ^v e o nióbio de ' 35 
dias, de 0,15 ^v (4Ô)* Portanto, I provável que as partí­
culas beta de maior energia, no caso do tório, sejam devi­
das ao zirconio e as de 0,2 Mev ao nióbio» 

Eelativamsnte à radiação gama encontrada con­
clue-se que ou apenas vm dos isótopos ê gama emissor, ou am 
bos emitem radiações gama de, aproximadamente, mesma ener-í-
gia e que- no caso ê de 0,75 Mev.^ E* mais provável esta •dl 
tima hipótese, pois no caso do uranio o zlrcônlo de 65 dias 
e o nióbio de 35 dias emitem raios gama de 0>7 ífev e 0,SMev, 
respe ativamente• 

ESTRÔNCIO. CURVA DE ABSORÇÃO 

A curva de absorção do estrondo, obtida com 
absorvedores de alumínio ó a da Figura VII-7« 

Não há a presença de radiação gama. O ̂ can­
ee, determinado pelo.mátodo de ÍEATHER, é de 69O mg/cnr ; a 
energia cor3respondenbe, tirada do ©ralfico alcance-energia (20) 
ê de 1,5 Nao há tambóm, a presença de partículas beta 
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de outra energia. 

CSHIO. CUHVAS DE ABSORÇÃO 

A Figura VII-Ô ê a curva de absorção obtida, 
com absorvedores de alumínio, para o caso do cario. Nota­
se a presença de radiação gama, curva A, e de duas curvas 
correspondentes a dois isótopos beta emissores, curvas . B,;e 
G* O alcance da curva C é de 40 mg/on^, o que dá a ener­
gia máxima de 0,2 Ifev. A curva B tem um alcance de 
1 500 mg/om? resultando a energia de 3-Mev para as partí­
culas beta correspondentes a esta curva. 

No caso da fissão do uranio há a produção de 
um cério de meia-vida compreendida entre 2 7 5 3 0 0 dias (48) 
cuja energia das partíctilas beta Í 0,4 ífev; este cario _ dá 
origem a um praseodímio de meia-vida igual a-18 minutos e 
com partículas bata de 3,1 í-fev. Portanto, 4 possível que 
no caso da fissao do torio, a energia de 0,2 Ifev correspon­
da ao cirio e a de 3 Î v ao seu descendente o praseodímio, 

A curva obtida com os absorvedores de chumbo 
á a da Figura VIl-9e^ A meia-̂ sspessura 4 de 0,g g/cn̂  o 
que^dá para a radiação gama o valor 0,2 Ifev. Nao há indi­
cação de outra radiação gama. 

No caso da fissão do \u?anio (48) há a produ­
ção de um cário-28 dias com gama de 0,2 Mev; o cário-275 
a 300 dias nao tem radiação ̂ ma, mas tem o praseodímio-18 
minutos, descendente do cério-í275 a 300 dias, e com energia 
tambám de-0«2'Msv. 

BARIOo CURVAS DE ABSORÇÃO 

A curva de absorção para o bário. Figura VXI-
10, obtida experimentalmente com os absorvedores ,de alumi­
nio, dá um alcance de 400 mg/cn^ ao qual corresponde a ener 
gia de 1,0 Ifev, Há a presença de uma radiação gama. 



Zoo ¡000 (¡00 goo 
Figura VII-7 

Curva de absorç^ do estroncio. 
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Figura Vll-a 

Curva de absorção do cério. 



Figura Vll-è 
Curva de atisorgSo do cérip. 
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Figura VII-10 
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Curva ae absorção do bário* 
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Figura VlI-11 

Curva âe absorção do bário. 
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A realas s pe ssura para a radiação gama, deter­
minada com absorvedores de chumbo. Figura VIIr-11, ¿ de., 
3,0 g/cm̂  à qual corresponde a energia de 0,4-l'Í9V» 

No caso da fissão do uranio, há a produção de 
um bário-12,8 dias com partículas beta de 1,0 Ifev e radia­
ção gama de 0,5 Ifev; o descendente, lantanio-40 horas, end 
te partículas beta de 0,9 Kev e gama de- 0¿3 l^v» pos-? 
sivel que no caso do bário produzido na fissao do tário as 
partículas beta emitidas pelo bario e o seu descendente, 
lantanio, tenham energias aproximadamente iguais; dessa ma­
neira não se distinguem as curvas correspondentes âs duas 
energias resultando somente a energia máxima de 1 Mev« As 
mesmas consideraçoe s valem para a, energia da radiação gama 
encontrada, i.e., 0,4 Mev, cu¿a curva correspondente pode 
ser resultado da superposição de duas curvas com energias 
muito próximas. E* possível, portanto, que o bário produ­
zido na fissão do tÓrio, tenha uma radiação gama ao redor 
de 0,5 l&v, ccmo no^caso do uranio, e o lantanio seu des­
cendente, vma. radiação gama de -̂ 0,3 Ifev. 



CAPITULO VIII ̂  

DISCUSSÃO DÛS RESULTADOS E CONCLUSSES 

Os trabalhos relatados no Capít\3lo VIj© no Ca 
pítulo VII permitem concluir que se formam, na fissão de 
ti5rio-232 provocada por neutrons rápidos, alam de outros, 
eventualmente formados, os seguintes isétoposj bário-12,2 
0,6 dias; estroncio-55 - 3 dias;^cário-139 ± 23 dias; e zir̂  
conio-62 ~ 4 dias. A determinação da incerteza desses va­
lores foi feita pelo mátodo do coeficiente'angular máximo e 
mínimo preconizado por COOK e DUNCAN (9, Pé 6l)«-

O estudo das curvas de absorção, usando absor 
vedares de alumínio e de chumbo, mostram que o bário 12,2 
dias I beta emissor resultando portanto o elemento de nl5me-
ro atômico imediatamente superior, i«e«, lantanio, A ener­
gia máxima das partículas beta emitidas pelo bário têm o 
valor de 1,0 Ifev, Há ainda a emissão de raios gama-de ener 
gia 0,4 Msv os quais podem ser o resultado da emissão,com 
energias iguais, de raios gama do bário e do lantanio, A 
meia-vida encontrada para o bário, no caso da fissão do tó-
rio-232 provocada por neutrons rápidos, ê, dentro dos erros 
experimentais, a mesma que a do bário encontrado na fissão, 
provocada por neutrons lentos, do uranio"235o Que o lanta­
nio formado i tambám radioativo conclue-se da forma da cur­
va da atividade do bájrio em̂ função do tempo; u*a amostra 
de bário, em que a eliminação do rádio contaminante foi le­
vada ao extremo, mostrou a sua ati3ddade crescendo em fun­
ção do tempo (o que indica a existencia de vm descendente 
radioativo) e caindo depois com a meia-vida de 12,2 dias* 

Ainda como conseqüência das curvas de absor­
ção conclue-se que o estroncio-55 dias, que se forma na fis 
são do t6rio-232, ê beta emissor e qu3 a energia máxima das 
partículas beta e*de 1,5 Ifev* Não há, no caso, a presença 
de radiações gama. O elemento que'se forma como resultado. 
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da desintegração beta do estroncio, i,e«, ítrio, 4 estável, 
o que se conclue da forma da curva da atividade do estron­
cio em função do ten^o, ílgura VII-2, a qual nao apresenta 
crescimento da atividade (exceto.o crescimento devido ao 
chumbo-212 e'bismuto-212 quando há contaminação pelo rá-
dio-224)o A msia-^da do estrondo formado na fissão do 
t6ri5-232, e. detenninada no presente trabalho, ê a mesma do 
estroncio formado na fissão do iaranio-235 (485> i.e», 53 
dlasy dentro dos erros expsrimentaòs • 

Quanto ao sirconio-62 dias Sovmsâo o me^no ê 
beta emissorfr O descendente-do sirconio, i.e*, o niébio, ê 
também beta emissor. A energia máxima das partículas beta 
emitidas são 0,4 Mav e^0,2 í%y« No caso do urãnio-235 as 
partículas beta do airconio tem energia máxima de 0,4 e 
o descendente, ni6bio, 0,15 Mev (4S)i é razoável atribuir-
SBp no caso do tério, as partíciíias.beta de 0,4 ííev ao zir-
codo e as de 0,2 lísv ao d6bio» Há ainda a presença de r^ 
diação gama com energia de 0,75 í-fev. O valor ̂encontrado , 
no presente trabalho, para a nei^-vida do aircodo, ̂  i»e«, 
62^dias, é o mesmo que o do zlrcodo formado na fissão do 
urãnio-235 e publicado no "Plutonium. Project" (4Si(65 dias), 

O cério que se forma na fissão, por neutrons 
rápidos, de tério-232 é beta emissor» Resulta dessa desin­
tegração o elemento de nl!mero atômico imedatamsnte supe­
rior, i.e., praseodímio, o qual também é radoativo e beta 
emissor; que o praseodímio formado é também beta emissor 
conclue-se do cresdLmeato idcialmente obseirvado na curva 
da atividade do cério em função do tempo, Figura VII-3e A 
determinação da energia das partículas beta dá os valores 
0ĵ 2 Ihv e 3 tSsVo As partícdas de menor energia, 0,2 Msv, 
sao devidas ao cério, o que se verifica fazendo-se conta­
gens imedatamente após a separação do cério quando o pra­
seodímio ainda não cresceusuficientemente e usando^um absor 
vedor de alumído de 100 mg/cm^; nesta situação não se ob­
serva pràticanente nenhuma atividade, o que indca serem as 
partículas beta emitidas pelo cério absorvidas por.... 
100 mg/cn̂ « Portanto as de 3,0 Kbv sao devidas ao praseo­
dímio». Há ainda a presença de radiação gamá de 0,2̂ tfev, á 
qual também, é devida ao praseodímio em. virtude de não se 
obseinrar atividade quando se conta uma preparação , recente 
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"de cério e usando-se um absorvedor de aluminio de lOOmg/cnñ' 

Quanto à msia-vida do cério, e determinada no 
presente trabalho para ô isétopo formado na fissão do tó-
rio-232, é de 139 dias; este valor é bastante diferente do 
de 275 a 300 dias encontrado no caso do urânio-235« O va­
lor 139 dias pode ser conseqüência da formação de dois isé-
topos do cério de meias-vidas-28 dias e 300 dias, respecti­
vamente, e'os quais se formam também no caso da fissão do 
uranio-235« 

Slntetisando a discussão até aqui apresentada 
conclue-se que os isótopos de bário, estroncio, cério e zir 
conio formados na fissao do t6rio-232, provocada por neuf 
trons rápidos, tem as mesmas características, relativamente 
âs meias-vidas e radiações emitidas, que os formados na fi£ 
são de uranio-235 provocada por neutrons lentos. JWão se po 
de incluir nesta observação, relativamente à meia-vida, o 
cério-139 dias que pode ser u'a mistura de dois isótopos de 
28 dias e 3OO dias de meia-vida. 

Álém das conclusões diretamente ligadas às pro 
pniedades nucleares dos isótopos separados cábem dnda ou-̂  
tras, especialmente no que diz respeito âs separações. 

O esquema de separaçãojãdotado, e que consta 
da figura VI-1, mostrou-se perfeitaireñte conveniente para a 
separação dos quatro isótopos propostos sem ser necessário 
empregar uma alíquota de material bombardeado para a separa 
ção exclusiva de cada isótopo desejado. 

Para a separação somente do bârio e do estron 
cio pode-se adotar cem eficiencia a precipitação doŝ  dois 
ions na forma de nitrato em ácido nítrico concentrado, 

Relativamsnte ao uso das resinas iónicas no 
presente trabalho deve-se separar as conclusões no que diz 
respeito ao uso das resinas em colunas e'ao uso das mesmas 
para separação de substancias insoluveis* 

A técnica das colunas e do uso dos eluentes 
orgânicos mostrou-se conveniente para a separação do bário; 
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'do estronio, mas não do cario e quaisquer um. daqueles dois' 
elementos» A separação dos tres elementos foi levada a efd 
to como resultado de xjma combinação da técnica clássica dê  
precipitação e de separação em resinas, a sabers primeira­
mente é feita a separação do bário e do estroncio, ambos iia 
purificados pelo cario, por meio das resinasy e posterior­
mente separa-se o bário do cario e o estroncio do cério por 
precipitação dos doia alcaüno-terrosos na forma de sulfa­
to. Bara osae tipo do trabalho em coluna quer o 2eo Karb H, 
quer a resina fenolsulfonica por nés sintetisada mostraram-
se igualmente uteis. 

Para a separação do sulfato de bário do sulfa 
to de estroncio a resina fenolsulfonica foi, usada. As con­
clusões que se tiram a respeito dessa resina é de que a meŝ  
ma é excelente para trabalhos a síntese é simples, a capa*̂  
cidade adsorvedora é equivalente â da maioria das resinas 
conerciais, a classificação granuloínétrica é fácil e¿ em es 
pecial, é possível o trabalho acima (fe,temperatura ambientej 
i.e., cerca da 70°C. 

Relativamente ao método em si para a separa­
ção do sulfato de bário do sulfato de estroncio, conclue-se 
ser o ̂ smo perfeitamente exeqüível no que diz respeito à 
obtenção do estroncio radioquimlcamente livre do bario, e 
vice-versa» 

^0 estudo do controle da contaminação das vá­
rias preparações mostrou que o esquema da Figura VI-1 4 
eficiente para o problema em questão. Além disso o proces­
so de realizar-se antes das separações propriamente ditas, 
separações em branco, com materialjião bombardeado,̂ permite 
avaliar até que ponto as* purificações e repurificaçÕes de­
vem ser levadas a efeito. Esta, aliás, ê vúm técnica que 
deve ser adotada em todo trabalho de radioquímica,i»e., efe 
tuar toda operação que se vae fazer com o material radioati 
vo, primeirajnente com o isétopo não radioativo; dessa ma-? 
neira verifica-se, previamente, todas as dificuldades que 
se terá quando do trabalho cem o material radioativo. 

Relativamente às experiências preliminares re 
latadas no Gapítiilo V pode-se concluir» que dos eventuais. 



-70- Capítulo mX 

dois ou tres neutrons rápidos produzidos por^flssao, xcm. pe­
lo menos é-aproveitado para causar nova fissao; se tal nao 
acontecesse as quantidades dos quatro'isótopos separados se 
riam multo menores que as encoréradaso 

A experiencia descrita no Capítulo V, e cujo 
esquema consta d^ ílgura V-1,̂ constituo um meio simples de 
se mostrar o fenómeno da fissão podendo nfâsmo ser usada cora 
finalidades demonstrativas, 

A purificação descrita no Capítulo IV" ê efi­
ciente para a í^alidade que ss tem em vista« O . trabalho 
com material previamente purificado é muito mais simples do 
que com aquele íião purificado; neste- -filidmo caso a purifica 
ção tem quefir sendo feita à medida que se separam os produ 
tos de fissao, o_que á extremamente trabalhoso e, aXèm dls-r 
30,^0 resultado I duvidoso .no que diz respeito às contami­
nações, 

A tácnica dê se eliminar o radio por "lavagem" 
da solução com uma suspensão de sulfato de bario, descrita 
no Capítulo VI (Contaminação do bário e do estroncio) ê efi 
cíente. Entretanto, se a quantidade de rádio Ó- excessiva7 
como a que existe no torio nãô prèviamente purificado, á 
necessário repetir-se a operação de lavar a solução com sul 
fato de bário várias ve ze s © 
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