RADIOATTIVITA DI UNA LAVA ETNEA
STUDIO QUANTITATIVO
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D. ParumBo, M. SANTANGELO

1. Introdusione. — Tu un lavoro recentemente pubblicato () abbia-
mo riportato i risullati di alcune misure di altivita « eseguite su lave
dell'Etna appartenenti ad eruzioni avvenute in epoche diverse. La
teenica impiegata ¢ stata quella delle sezioni levigate sovrapposte ad
emulsioni nueleari, da molti autori gia descritta.

Proseguendo in questo campo di ricerche abhiamo tentato di met-
tere a punto un metodo quantitativo per la determinazione del rap-
porto delle concentrazioni di Uranio e Torio, C;; 'C,, , nei materiali
a basso contenuto radioattivo.

Abbiamo pure cercato di studiare il problema della determina-
zione dell’equilibrio per la famiglia dell’Uranio, in vista dell'interesse
che questo problema presenta in relazione alle questioni riguardanti
i processi di formazione e di differenziazione della crosta terrestre.

Di recente (-1 sono stati sviluppati alcuni calcoli che pervengono a
semplici formule di facile applicazione, atti alla determinazione, dispo-
nendo di una statistica sufficientemente ricca dei valori dei percorsi
delle particelle «, della concentrazione nel minerale di ciascuna spe-
cie di nuclide emitiente particelle «. E possibile inoltre, partendo dai
suddetti calcoli, rilevare V'esistenza o meno dell’equilibrio radioattivo
delle famiglie presenti nel materiale.

In questo primo lavoro quantitativo, disponendo di una stalistica
su circa 2000 tracce, noi useremo per la determinazione di C /C,,
un metodo globale, hasalo sui calcoli sopra accennati, che pensiamo
possa adattarsi meglio al caso da noi studiato.

2. Metodi di misura. — La tecnica sperimentale ormai classica
consiste nella esposizione di lastre per fisica nucleare al materiale emit-

tente particelle «, che nel nostro caso consisteva in un frammento di

(*) lstituto di Mineralogia, Universita, Palermo.
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lava dell’Etna, appartenente ad una colata della eruzione dell’anno
1928. Dello stesso campione era stata precedentemente determinata
P'attivita specifica globale (), a differenza perd di quanto era stato
fatto allora, abbiamo preferito sovrapporre alla lastra anziché una
sezione levigata della lava un agglomerato di polvere della medesima.
E questo un metodo gia impiegato da diversi autori (*), (1), () per
ottenere uno strato sufficientemente omogeneo sia in superficie che in
profondita. (Un indizio del conseguimento di tale omogeneita puo
essere dedotto dal fatto che sulla lastra esposta abbiamo rilevato una
distribuzione sensibilmente normale delle tracce «).

Lo spessore dello strato di polvere che copriva I'’emulsione aveva
valore maggiore del range massimo delle ««; si puo quindi nei nostri
calcoli considerare tale spessore come infinito rispetto al percorso
delle a.

Le lastre usate, Ilford C, spessore 50 u, sono state esposte per 51
giorni.

Le modalita di conservazione delle lastre e le caratteristiche dei
bagni di sviluppo, fissaggio, ecc. sono quelle descritte nel lavoro ci-
tato (1)

La superficie esposta & stata divisa in 2 parti che sono state esplo-
rate indipendentemente con due miscroscopi diversi: sono state mi-
surate le proiezioni orizzontali e quelle verticali delle tracce, I'appros-
simazione era di 0,4 u per le prime, di 1 u per le seconde: e poiché
abbiamo constatato una buona coerenza tra i 2 gruppi di misure, ab-
biamo in ultimo mescolato tutti i dati ed eseguito i calcoli sul to-
tale delle tracce.

Per trasformare le lunghezze delle tracce nell’emulsione, misu-
rate al microscopio, in em di aria eq. si ¢ tenuto conto del fattore di
contrazione della emulsione, che nel nostro caso ¢ risultato da una
misura diretta 2,4, e della variazione del coefficiente di riduzione
aria-gelatina in funzione della energia residua delle particelle. Que-
st’ultima correzione & stala calcolata in base ai dati sperimentali ri-
portati da M. Bogaardt e B. Koudijs (%

A questo punto non ci sembra superfluo rilevare che solitamente
viene consigliato (*), (") di prendere un coefficiente di riduzione aria-
gelatina costante e precisamente per le C, Ilford il valore 1750, in-
vece come si rileva dal confronto tra le curve sperimentali percorso
in gelatina-energia e quelle percorso in aria-gelatina (%), (%), il coef-

ficiente di riduzione ¢ una funzione crescente della energia residua.
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Assumendo per tale coefficiente il valore costante di 1750 si in-
trodurrebbero errori per eccesso dell’ordine del 10% per le tracce
corte ed errori per difetto dell'ordine del 3% per le piu lunghe.

E probabile che correzioni dello stesso genere dovrebbero essere
apportate nella valutazione del percorso delle particelle nel campio-
ne; questo introdurrebbe correzioni nelle formule applicate: di que-
ste pero non abbiamo potuto tenere conto per la mancanza di dati
sperimentali. Si pud comunque prevedere che tali correzioni sareb-
bero sensibili solo sulle tracce piit corte; & per questa ragione, e per
altri motivi di cui verra detto in seguito, che i calcoli sono stati ese-

guiti evitando di utilizzare le tracce corte.

3. Risultati. — Per poter applicare le formule [vedi bibl. (?)] &
necessario determinare, nell’ipotesi abbastanza fondata che gli elemen-
ti attivi presenti siano essenzialmente quelli delle famiglie dell’'Uranio
e del Torio, il numero di tracce presenti nella emulsione aventi per-
corso o proiezione orizzontale (in em d’a. eq.) maggiore di R;, essen-
do R,....Ri..... R, i percorsi dei diversi gruppi di « delle due fa-
miglie disposti in ordine crescente.

Riportiamo nella tabella I i valori di R; corrispondenti agli ele-
menti attivi sotlosegnali anche perché questi dati, che riteniamo i pilt
attendibili (*), differiscono un po’ da quelli riportati da altri autori

in lavori di questo genere.

TaperLra

R in em aria 2,65 2,70 3,18 3,21 3,30 3,8¢ 3,98 .05 4,28 4,68 4,73 5,0 3,64 6,91 8,57

Elementi della .
i : Ra A aC
- famiglia dell’U lo l“ Ra Po Ka * Ra

Elementi detlu Th Ra Th ThX ThC Tn ThA ThC
famiglia del Th

Nella tabella Il sono riportati i numeri N di tracce aventi proie-
zioni orizzontali comprese mnell'intervallo corrispondente sopra se-
gnato.

Per ridurre al minimo gli errori di conteggio si sono prese In

considerazione solo le tracce aventi proiezione orizzontale maggiore di
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0,8 em. d’a.,, non & perdo escluso che qualcuna delle tracce avente

proiezione di questo ordine sia andata perduta.

TaBeLLA 11

r 0,81—2,50 2,21—2,51 2,66—3,18 3,19—3,21 3,22-3.30 3, 1—3,84 3,85—3,98 3,99—1,95
N 1209 9 146 32 11

r 4.06—4,28 ' 4,29—4,66 4,67—4,73 4,74—5,00 5,01--5,04 5,65—6,91 6,92—8,57

N 45 40 38 21

In figzura 1 (tratto continuo, scala semilogaritinica) & riportato

in ordinate il numero di tracce aventi proiezione orizzontale mag-

giore della corrispondente ascissa, numero ricavato dai dati della ta-

bella II. In detta ficura sono esatti i valori delle ordinate relative

Fig. 1

ad ascisse uguali ai
ranges dei vari grup-
pi di «, gli altri punti
sono interpolati grafi-
camente.

11 caso della distri-
buzione delle lunghez-
ze effetlive presenta
maggiori diflicolta. In-
fatti scartando le trac-
ce avenli proiezione
orizzontale minore di
0,8 ¢m non si opera
sulle lunghezze un ve-
ro taglio perché evi-
dentemente si trala-
sciano, cosi facendo,
quelle tracce che pur
avendo proiezione o-
rizzontale molto pic-
cola, il che rende dif-
ficile 1a loro identifi-
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cazione, possono avere lunghezza effettiva rilevante a causa di un alto
valore della proiezione verticale. Ne viene che il numero di tracce
aventi lunghezza effettiva maggiore di 0,8 em d’a. eq. sard molto supe-
riore a quello delle tracce aventi proiezione orizzontale maggiore di
detto valore. Si pud pero prevedere che le tracce aventi lunghezza
maggiore di 2,65 em d’a. eq. siano prevalentemente da ricercare tra
quelle aventi proiezione orizzontale maggiore di 0,8 ¢m essendo rela-
tivamente rare le particelle « emesse quasi verticalmente.

In fig. 2 sono ripor-

tati i vrisultati delle

|
5
misure delle lunghez- |

ze totali; per quanto

detto sopra il grafico &

attendibile solo a par-
tire da valori delle a-
scisse non troppo pic- S (RN SN U A A S E—

cole, mentre lordina- i ‘

ta corrispondente a 0,8 ' |

cm dell’aseissa ha valo- | ]

re semplicemente indi- ‘ 3 ‘
calivo, ma notevolmen-
te inferiore al vero.

|

) \
Notiamo incidental- ‘
‘

mente a questo propo-

sito che la difficolta di

scelta del valor mini-

mo per le proiezioni

orizzontali riduce no-
tevolmente l'utilita del- cm d aria

lo spettro delle lun-

ghezze effettive, sebbene i calcoli su tale spettro siano molto pitt age-
voli che su quello delle proiezioni orizzontali. Si avrebbero infatti ine.
vitabilmente delle notevoli incertezze sul numero di tracce corte che
sono quelle che pitt pesano per potere arrivare a qualche conclusione

in merito all’equilibrio degli elementi componenti la famiglia del-
I'Uranio.

4. Interpretasione dei risultati. — Nei citati lavori (?) per il
caso particolare di una famiglia in equilibrio, si perviene alle for-
mule:
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inp p :
h(r)y= ‘ )J_,r'k(Rk— ) Ok [1]
i1
0 (B < r=Ri,)
Anp e (Re—r)
gl)=—""—"""0 [2]

R,

col seguente significato dei simboli:

hir), g(r)

numero di tracce per cm- di emulsione e per secondo

di esposizione aventi rispettivamente proiezione oriz-
zontale o lunghezza totale neclla gelatina > r;

i cammini in aria, disposti in ordine crescente, dei
gruppi di a emesse dagli elementi della famiglia;
numero di atomi dell’elemento padre per cm?* di mi-

nerale;
costante di disintegrazione dell'elemento padre;

rapporto tra il cammino nel materiale e quello in aria
delle « (supposto indipendente dall’energia);
coefliciente dovuto alle eventuali biforcazioni.

Con ottima appros-

simazione ¢ = 1 per
tutti gli elementi del-
la famiglia dell’'Uranio
238, per quella del To-
rio p ™ 1/3 per il
ThC, e 2/3 per il
ThC’, 1 per tutti gli
; | altri elementi,

. Partendo da queste

formule sono stati co-

! | struiti i grafici delle
figg. 3 ¢ 4 nei quali
sono riportati gli spet-
tri  integrali teorici
delle proiezioni oriz-
zontali, fig. 3 (scala
semi  logaritmica) e
quelli delle lunghezze

totali (fiz. 4). In en-
trambe le figure la li-

4 s 6 ;> nea I si riferisce al
cm di aria caso di un materiale
Fig. 3 contenente solo Th in
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equilibrio con i suoi discendenti, la linea II al caso del solo U** anche
esso in equilibrio, la II’ si riferisce alla presenza del solo Io in equi-
librio ed infine la II” & nell'ipotesi che sia presente nel materiale il
solo Ra in equilibrio con i propri discendenti. I dati sono stati calco-
lati per un totale di 1000 tracce per secondo e per cm® e solo per i
punti di ascisse uguali ai ranges dei vari gruppi di « delle due fami-
glie, gli altri punti sono slati interpolati graficamente.

Nei calcoli che se-

guono sono stati uli-

lizzati naturalmente so- i
lo i valori calcolati in ‘
base a [1] e [2] e non
a quelli interpolati. —- T

Nella lava in esame

il Th sara quasi cer- l

tamente in equilibrio

con i suoi discendenti

poiché le vite medie ’

di quest'ultimi sono — —+

di molto inferiori a
quella del Th. Per

quanto riguarda la fa-

miglia dell'U =i po- }

trebbero avere invece

difetti di equilibrio in
corrispondenza  dello cm o eria
Io o del Ra per ragio- Fig. 1
ni chimiche o fisiche;
il Ra perd pud analogamente al Th esser considerato in equilibrio
secolare con gli elementi che lo seguono nella famiglia.

Abbiamo effettuato il confronto degli spettri sperimentali (figg.
1, 2) con quelli teorici (fig. 3, 4) limitatamente a quelle parti delle
due famiglie che possono supporsi in equilibrio, ossia, il che & equi-
valente, per valori delle ascisse maggiori di 3,21 cm.

Indicando con ¢ (r) le ordinate della linea I, con y (1), X' (r),
% (r) quelle delle linee II, II’ e II”, con f(r) le ordinate della curva
sperimentale, con a e b le concentrazioni in unita convenzionali di

Th e di Ra presenti nella lava, dovra essere:

fn=aq (r)+bi(r) (3,21 < r<8,57) [3]
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la [3] deve essere valida sia per gli spettri integrali delle Tunghezze
effettive (figg. 2, 4) che per quelle delle proiezioni (figg. 1, 3) (*\.

La determinazione di «, b ¢ stata eseguita tenendo conto del so-
lo spettro delle proiezioni orizzontali che, come & stalo notato sopra,
& da ritenere pitt accurato, e poiché a causa di inevitabili errori di
osservazione non & possibile trovare 2 valori per e ¢ b tali che la [3]
venga verificata per tutti i valori r, si & preferito usare per la deter-
minazione di a e b il metodo dei minimi quadrati.

Indichiamo con ¢, %, fi, U=1,.... 11} i valori di ¢ (r), ¥ (r),
f(r) per r = 3.21; ..... 691; 8,57, lo scarto quadratico S{a, D) tra

tra la distribuzione tcorica [3] e quella sperimentale, & dato da:
S (a ) b) =\ (a i -{— bi Z; —_ ’(:)2
1

I valori a, b che rendono minimo S ottenuti risolvendo il sistema:

Pl

3S 11 3 1
O:—:2E;q1i(aq‘;+ bl,—-—]‘:); 0:—:2);1;(a(r;+ bZ,—j.)
2a \ b 1

sono, usando per f; i valori ricavati da Tabh. II:
a 28 b=04

In fig. 1 la linea tratteggiata rappresenta la distribuzione teorica
partendo dai suddetti valori di « e b. Come si vede 'accordo tra la
distribuzione sperimentale ¢ quella teorica & molto soddisfacente; per
quanto riguarda lo spettro delle lunghezze totali lo spettro teorico
(linea tratteggiata) si accorda pure abbastanza lene con quello spe-

rimentale. In verita per quest’ultimo caso si avrebbe un accordo mi-

gliore prendendo per a un valore leggermente inferiore (circa 2,61:
comunque questa piccola differenza cade entro gli errori sperimentali.
Le concentrazioni di Torio ed Uranio, C°, , C°,, che darebhero

luogo alle distribuzioni teoriche delle tracce come in figg. 3, 1 (linee

(*) A titolo di verifica della attendibilita dei risultati sperimentali & stato
fatto un confronto tra lo spettro delle proiczioni orizzontali e quello delle proie-
zioni verticali: come era stato previsto (2) i due spettri si accordano in maniera
soddisfacente.
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I e II) possono essere calcolate in gr/em® di sostanza, mediante le
l o 9

formule:
1,02

Coy=—>=10" (4]

i 7

Le corrispondenti concentrazioni C’,,, C",, ehe darebbero luogo
alle distribuzioni 11’ e I1” sono quelle stesse che competerebbero al-
I'Ionio e al Ra rispettivamente se essi fossero in equilibrio con U
di concentrazione C°.

Nel seguito assumeremo queste concentrazioni come unita conven-
zionali per il Th, I'U, Jo, Ra.

Indicando con A la superficie dell’emulsione esplorata in cm?, con
t il tempo di esposizione in sec, d la densita del materiale in gr/cm?,

la concentrazione assoluta di Th in gr/gr di materia, & data da:

acCe -
FTh _ Th [D]

T Aud

Formule analoghe si hanno per le concentrazioni degli altri ele-
menti.

Evidentemente per applicare la formula [5] & necessario poter
determinare il valore di w, rapporto tra percorso delle « nella ma-

teria e percorzo in aria. Nell'ipotesi di Bragg e Kleeman (*) si ha:

dmnl 1l'nrin anl
dove

1l'mnl - -l—‘-i a; l’lll
3

con a; percentuale dell’elemento consideralo costituente il materiale
e Iy corrispondente peso atomico. Per la nostra lava & stata calco-
lata . partendo dai dati di un'analisi chimica gentilmente forni-

taci dal prof. Ponte unitamente al campione di lava; per essa si ha:

11'"“]( = 475

Nel caso presente data la natura del campione (polvere) si &
preferito applicare la formula [5] ai dati riguardanti la stessa lava

esposta in sezione levigata, per la ragione che per quest’'ultima ha
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senso parlare di una densitd e di una superficie esposta. Dai dati

del lavoro gia citato (!) e prendendo per « e b i valori gia determi-

nati, si ottiene:

Cr, = 1,58 . 107 grammi di Th per grammo di lava,
e nell'ipotesi che 1'Uranio fosse in equilibrio:
Cy=0,7-10" gr/er
In quest’ultima ipotesi dell’equilibrio della famiglia dell'U, si ha:

Cy/ Cp, = 0,04

Partendo dalle formule date da I. Curie ("), che del resto rignar-
dano un caso particolare rispetto a quelle applicate sopra e valide
sempre solo per la statistica delle lunghezze totali, si ottiene un va-
lore leggermente diverso:

Cyf Cry = 0,05 (")

Per esaminare ora il problema dell’equilibrio si dovrebbe fare
il confronto della parte di spettro sperimentale di ascisse minori di
3,21 con le corrispondenti parti degli spettri teorici, cioé analitica-
mente si dovrebbe cercare di determinare i coeflicienti b, b’, b” del-
I'equazione:

fr)—aeEr) =bi(r)+b L)+ b1 (r) (r < 3.21)

Poiché nel caso della nostra lava la concentrazione degli elementi
della famiglia dell'U rispetto a quelli del Th ¢ risultata troppo bassa,
abbiamo avuto troppo poche tracce corte utilizzabili per poter tentare
una determinazione dei coefficienti, perché le tracce corte sono in
massima parte dovute ad elementi della famiglia dell’'U. L'andamento
qualitativo potrebbe suggerire che nella nostra lava il Ra (o I'lo) non
sia in equilibrio con I'U ma che questo ultimo abbia una concentra-
zione minore di quella che avrebbe se fosse in equilibrio; pero a causa

del piccolo numero di tracce corte imputabili a questi elementi, non

(**) Nel caso presente & difficile calcolare Perrore sul rapporto Uranio-Torio,
si pud solo dire che Paccordo tra i 2 valori ricavati con metodi diversi & buono.
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crediamo di avere dati sufficienti per potere trattare quantitativamente
il problema.

Notiamo a questo proposito che la valutazione dell’esistenza o
meno dell’equilibrio della famiglia dell’'Uranio esige una conoscenza
molto esatta del rapporto teorico tra il numero di tracce lunghe ed
il numero di tracce corte; d’altra parte, questo rapporto & certamente
influenzato, ed in misura notevole, dalla non proporzionalita tra i
percorsi nel materiale e nella gelatina di particelle della stessa ener-
gia. Aggiungiamo che tale correzione pud mascherare completamente
I'andamento effettivo di quella parte dello spettro che corrisponde ai
valori piu bassi del percorso, e quindi dare risultati errati per quanto

riguarda D'equilibrio.

Ringraziamo il prof. G. Ponte per averci forniti i campioni da
noi studiati e per averci comunicali i risultati dell’analisi chimica che
ci ha permesso il calcolo di y,., .

I nostri ringraziamenti vanno pure rivolti alla Direzione Gene-
rale del Banco di Sicilia che con una sua elargizione ha contribuito

in parte alla spesa per P'acquisto di un microscopio.

Palermo — Istituto di Fisica dell'Universita — Maggio 1953.

RIASSUNTO

Nel presente lavoro vengono esposti i risultati di una ricerca sul
contenuto di elementi delle due famiglie naturali dell’Uranio e del
Torio in un campione di lava dellEtna.

La tecnica impiegata & quella delle lastre sensibili per fisica nu-
cleare.

Si espongono i criteri usati per la determinaszione del rapporto
tra il contenuto di Uranio e quello di Torio nel caso dellequilibrio
della famiglia dellUranio. Quest’ultima questione viene trattata e di-
scussa dal punto di vista generale e analitico: si traccia un metodo
per risalire dal confronto tra lo spettro sperimentale dai ranges del-
le tracce « in emulsione con quello teorico, alla esistenza o meno del-

Pequilibrio radioattivo.
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SUMMARY

The results of a research on the content of elements of Uranium
and Thorium family in a lava sample from Mt. Etna are presented.

The nuclear emulsion tecnique has been used.

The principles adopted for the determination of ratio of Uranium
to Thorium content in the hvpothesis of equilibrium are exposed.
The last question is discussed from a general and analytical view,
a procedure is shown in order to obtain, from a comparison of
experimental spectrum of the alpha tracks in emulsion with theoretical
spectrum, the eventual presence of radioactive equilibrium.
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