57. Anna SCAFATI. — Sul riconoscimento di prodotti di fissione nel
pulviscolo atmosferico.

Riassunto. — Ni descrive un melodo per 1o studio della radioatti-
vith atmosferica basato sull’analisi spettrometrica dell’attivita gamma
dei campioni di pulviscolo atmosferico, mediante uno spettrometro a
scintillazione. Tale metodo non & stalo precedentemente applicato, in
questo campo. Se ne discutono @ vantaggi e le possibilita,

Si riportano inoltre © risultati dell’analisi spettrometrica di cam-
pioni di pulviscolo raccolli in corrisvondenza al passaggio di una nube
radioattiva, e che presentano una ben evidente contaminazione di prodott
di fissione. Tracee di prodotti di fissione si osservano anche nel pul-
viscolo raccolto in assenza i punte ececezionali della radioattivita atmo-
sferica.

Résumé. —  On déerit une méthode pour 'étude de la radioactivité
atmosphérique basée sur Panalyse spectrométrique de Pactivité gamma
des échantillons de pulviseule atmosphérique, au moyen d’un spectromé.
tre & scintillation. Cette méthode n'a jamais été¢ employée jusqu’ici dans
ce domaine, On en diseute les avantages el les possibilités,

On donne les résultats de Panalyse spectrométrique «’échantillons
de pulviscule recueillis au moment «dn passage d'un nuage radioactif; ces
échantillons présentent une contamination évidente de produits de fis-
&iomn.

On observe aussi des fraces de produits de fission dans le pulviscule
recueilli sans qu’il ail une intensité exceptionnelle de la radioactivité
atmosphérique.

Summary. — A method s deseribed for the stwdy ol atmospherie
radioactivity based on a spectrometric analysis of the gamma activity
of a sample of atmospherie dust, using a seintillation spectrometer.  The
advantages and possibilities of this method, which had not previously
been applied to this field, are discussed,

Results of the spectrometric analysis of samples of dust, collected
during the passage of a radionctive cloud and which showed an evident
contamination with fission produets, are reported. Traces of fission
products were also observed in dust collected in the absence of any
exceptional level of atmospherie radioactivity,

Zusammenfassung. — Eine aul der Spektralanalyse mittels Funkens-
pektrometer der von atmosphiirischen Staubmustern ausgesendeten Gam.
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mastrahlen basierte Methode zum Studium der atmosphirischen Radio-
aktivitit wird geschildert. Diese Methode hatte auf diesem Gebiet bis
jetzt noch keine Anwendung feunden. Thre Vorteile und Moglichkeiten
werden besprochen.

Es werden weiterhin die Ergebnisse der Spektralanalyse von Staub-
mustern die wiithrend dem Ubergang einer radioaktiven Wolke gesam-
malt wurden, angefuhrt; der untersuchte Staub wies eine deutliche Verun-
reinigung durch Spaltprodukte auf. Spuren von Spaltprodukten konnen
im gesammelten Staub auch in Abwesenheit von Ansammlungen atmo-
spharischer Radioaktivitat nachgewiesen werden.

I. - INTRODUZIONE
IMPORTANZA DEL CONTROLLO DELLA RADIOATTIVITA® DELL'ARIA

L I - Gia da diversi anni, da quando si sono — da un lato — estese
su scala industriale le applicazioni pacifiche dell’energia prodotta nella
fissione nucleare, e, dall’altro, moltiplicate le esplosioni sperimentali
di ordigni nucleari a scopo bellico, si & sentita, principalmente all’estero,
la necessita i controllare le conseguenze causate da questi fatti per cid
che riguarda la radioattivity dell’ambiente in cui si svolge la vita del-
'womo, e principalmente dell’'atmosfera, mezzo in cui gli eventi locali
si propagano e si estendono pin o meno rapidamente, interessando zone
sempre pil vaste e lontane,

Proprio in conseguenza della diffusione delle nubi radioattive per
elfetto degli agenti atmosferici, dal punto in cui sono state prodotte, a
regioni geogralicamente anche assai lontane, si rende necessario un tale
controllo su scala mondiale,

Moltissimi laboratori e centri di osservazione fissi e mobili sono stati
a tale scopo istituiti negli Stati Uniti, nel Giappone, nell'URSS, e inol-
tre in molti altri paesi. In Europa esistono delle stazioni di controllo
della radioattivith atmosferica in Inghilterra, in Svezia, Norvegia, Ger-
mania, Olanda, Belgio, Francia, Svizzera, Ungheria, Irlanda.

In Halia & stato compiuto soltanto qualche sporadico tentative di
studio della radioattivita delle precipitazioni atmosferiche [*!. Recen-
temente, da diverse parti si sono iniziati studi sperimentali; in partico-
lare. & in corso i attuazione un progetto di una rete di stazioni di con-
trollo della radioattivith atmosferica organizzate dal Servizio Meteoro-
logico dell’Neronautica Militare. Attualmente, & gid in funzione, tra le
altre. da parecchi mesi, una stazione sperimentale presso I'Osservatorio



— 820 —

di Vigna di Valle, dalla quale provengono i campioni di pulviscolo atmo-
sferico che sono oggetto del presente studio.

I. 2 - Un controllo della radioattivith atmosferica ¢ estremamente
importante per diversi ordini di ragioni.

Il succedersi di esplosioni nucleari ¢ — anche se con effetti piu li-
mitati e localizzati — l'impianto di reattori nucleari di potenza, hanno
portalo e continuano a portare ad un aumento della radioattivita di
fondo. Anche se i livelli attualmente raggiunti — salvo qualche ecce-
zione di carattere locale ed episodico — sono largamente inferiori ai li-
miti di sicurezza, bisogna tuttavia pensare che il significato di tali limiti
¢ estremamente relativo ed incerto, dala |'insufficiente conoscenza degli
effetti genetici delle radiazioni, e quindi ogni aumento della radioatti-
vitd di fondo costituisce di per sé un pericolo di entitd incognita, anche
per il fatto che, quali che ne siano gli effetti, a questi rischia di essere
esposta 'intera specie umana.

Inoltre, a parte I'entitd complessiva della radioattivita di fondo, esi-
ste la possibilith dell’accumularsi nell’ambiente di aleuni particolari
isotopi radioattivi che per la loro lunga vita media, e per la loro vi-
cenda metabolica nell’organismo umano, sono maggiormente perico-
losi dal punto di vista biologico.

In ogni caso, in particolari condizioni atmosferiche ¢ geografiche,
aleune regioni interessate dal passaggio di nubi radioattive possono es-
sere localmente esposte a dosi di radiazioni superiori ai livelli di sicu-
rezza e possono, a causa della caduta al suolo delle particelle radioat-
tive (fall-out) subire contaminazioni eccessive. E' quindi necessario man-
tenere un controllo incessante ¢ continuo dell’atmosfera, delle acque, e
del suolo, dal punto di vista della radioattivitd. Un tale controllo per-
mette anche — cid che pud essere assai importante — di riconoscere
¢ segnalare l'avvenuto compimento di esperimenti nucleari nuovi, e
questa & a volte I'unica fonte di informazioni a questo proposito.

1. 3 - Nell'esplosione di un ordigno nucleare, viene liberata una no-
tevole quantitd di sostanze radioattive, che diffondono nell’atmosfera
e subiscono diverse sorti a seconda di parecchi fattori, come il tipo e la
potenza della bomba, le condizioni in cui si verifica lo scoppio e gli
agenti atmosferici.

Se lo scoppio & in vicinanza del suolo, si hanno localmente precipi-
lazioni di detriti radioattivi pulverulenti, costituiti da particelle radio-
attive di grossezza notevole,

Se lo scoppio avviene in aria, questo fatto non si verifica, mentre,
a seconda della potenza della bomba, la nube di particelle radioattive
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minute resta nella troposfera, oppure invade anche la stratosfera. La
troposfera, che & la parte inferiore dell’atmosfera, & soggetta ai fenomeni
meteorologici, vento e precipitazioni. Questi hanno il duplice effetto di
far migrare ed allargare la nube radioattiva e di far cadere al suolo le
particelle che la costituiscono. Le particelle in realtd precipitano anche
semplicemente per sedimentazione, pitt 0 meno rapidamente a seconda
delle dimensioni; particelle di diametro =~ 1y in concentrazioni non trop-
po elevate, costituiscono un aerosol relativamente stabile, e possono quin-
di permanere nell’atmosfera per lungo tempo, migrando lontano, ed
eventualmente girando intorno alla terra anche pit di una volta.

Nella stratosfera questo & 'unico modo in cui avviene la precipita-
zione, ciog per effetto gravitazionale, In conseguenza, la radioattivita
stratosferica sussiste per lunghissimi periodi, si caleola fino a circa 10
anni; in questo tempo si dilfonde fino ad invadere 'intera superficie ter-
restre. =i opud percio dire che a partire dalle prime esplosioni nucleari,
Vatmosfera ed in generale 'ambiente, contengono come radioattivita
di fondo permanente, oltre alla radioattiviti delle sostanze radioattive
naturali, anche quella prodotta artificialmente, costituita dai radionu-
clidi a lungo periodo che si formano dalla scissione dell'Uranio o del
Plutonio. La radioaltivita artificiale ¢ in ogni caso attualmente solo
una piceola frazione di quella naturale, Per una bomba di media gran-
ilezza, si ha infatti, immediatamente dopo 1'esplosione, una attivita di
10'" - 10** curie e, dopo un mese, di 10° curie. Se si ammette che,
dopo un mese, questa attivithd sia uniformemente distribuita nell’atmosfe-
ra, si avrebbe un’attivith specifica di 10-'* pe/em?®. L'attivita specifica
dovuta al radon & invece circa 10-'" pe/em®. Si pud percid in ogni caso
parlare di tracce di radioattivitd artificiale di fondo. Tuttavia, dopo ogni
esplosione, nelle regioni sorvolate dalla nube radioattiva troposferica,
I"attivita specifica sale molto oltre questi valori.

Per quanto abbiamo detto, in una misura della radioattivitd del pul-
viscolo atmosferico & da prevedere che si debba individuare:

1) Dattivith naturale dovuta all’emanazione del radio e del torio
ed ai loro discendenti;

2) l'eventuale radioattivitd artificiale dovuta ad esplosioni nuclea-
ri remote;

3) I'eventuale radioattivitd artificiale dovula al passaggio di una
nube radioattiva prodotta da esplosioni recenti.

Naturalmente, in questa ultima eventualitd 'attivitd riscontrata nel-
la misura risulterd pit elevata che non nella situazione 1) ¢ 2), che & da
considerarsi normale,



Ne segue, che da misure della radioattiviti atmosferica, si pud ac-
certare il passaggio sopra la regione in studio di una nube radioattiva
¢ quindi rivelare la recente esplosione di ordigni nucleari, Mettendo
msieme misure analoghe eseguite in regioni diverse, ¢ conoscendo, per
quanto possibile, la siluazione meleorologica mondiale, s puo risalire
al luogo dell’esplosione; vedrema poi che si pnd risalire — entro certi
limiti — anche alla data,

Viceversa, conoscendo i dati relativi all’esplosione, misure i ra-
dioattivith almosferica consentono di trarre importanti ¢ nuove informa-
zioni sull’andamento dei fenomeni meteorologici; ¢ con questo si
solo un cenno di quel che & divenuto in realth anche.se indirettamente.
un assai potente mezzo di studio dell’atmosfera terrestre,

I - METODE DD MISUR

IL 1 - Una misura della radioattivith atmosferica richiede la solu-
zione i due problemi: 1) raccolta del pulviscolo atmosferico; 2) analisi
della sua atlivith,

Esistono diversi metodi «li raceolta del pulviseolo; si pud sia esporree
all’aria striscie di carta gommata o recipienti d’acqua, per ricevere quel-
lo che cade per sedimentazione naturale, nel caso che si voglia control-
lare la contaminazione della superficie del suolo, sia aspirare aria
aftraverso opportuni filtri di carta, o attraverso apparecchi di precipita-
zione elettrostatica: questi ullimi metodi consenfono di eseguire anche
misure continue dell’attivita del pulviscolo.

Non vogliamo qui tuttavia occuparci dei metodi di raccolta, che ver-
ranno eventualmente discussi suecessivamente, ma esaminare invece pin
particolarmente i metodi di analisi dei campioni di pulviseolo, comum-
que raccolli.

II. 2 - La misura della radioattivith pud essere di due tipi: inte-
grale ¢ spettrometrica: aleune volte si pud anche eseguire una analisi
radiochimica.

La misura dell’attivith integrale («, ¢ ma pill spesso g1 si esegue
assai facilmente, per esempio con un contatore di Geiger.

In ogni caso & necessario tener conto dell’attivith naturale presente
nell’aria ¢ dovuta ai discendenti gassosi del Radio o del Torio conte-
nuti nella crosta terrestre. La quantita di Radio ¢ di Torio esistente
nel suolo varia largamente con la natura delle rocee, ma si puo dire
che, in media, da 1 em?® della superficie tervestre passano nell’atmosfera
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circa 4.17-'" curie di Rn e Thn al secondo {*]. In conseguenza, | atti-
vitd specifica media dell’atmosfera & di circa 1,3.10-'" curie/cm?.

Ma queste cifre non hanno molto significato, perché oltre alle va-
riazioni locali nel contenuto di Ra ¢ Th nel suolo, 'attivitd specifica del-
I'aria dipende da altri fattori, come la pressione la temperatura, I'umi-
dita, la ventilazione, ecc. e varia in conseguenza di cid entro limiti estre-
mi molto larghi.

A causa della presenza di Rn e di Thn nell’aria, il pulviscolo almo-
sferico conterrd i prodotti solidi attivi derivanti dalla disintegrazione del
Rn e del Thn. L'attivita dei discendenti del Rn decade assai rapidamente
¢ due ore dopo la raccolta & gia il 109 di quella iniziale; 'attivita dei
discendenti del Thn & determinata dalla vita media del ThB che ha
10.6 ore di periodo di dimezzamento.

La curva di decadimento dell’attivita del pulviscolo atmosferico in
assenza di prodotti di fissione rivelerd dunque la sovrapposizione di
una componente a vita media breve, dovuta al Rn, e di una compo-
nente a vita media pit lunga, dovuta al Thn. Se poi il pulviscolo con-
terra dei prodotti di fissione, poiché di questi molti hanno una vita me-
dia abbastanza lunga, la situazione sard ancora piu complicata.

L’effetto risultante & un aumento apparente della vita media piu
lunga [**] (fig. 1).

In ogni caso, dopo qualche tempo, dell’ordine di alcuni giorni, la
attivitd residua del campione di pulviscolo dovrebbe essere quasi esclu-
sivamente dovuta alla presenza di prodotti di fissione,

Una misura integrale dell’attivith — purché si segua il suo anda-
mento col tempo per qualche giorno — & dunque gid in grado di rive-
lare il passaggio di una nube radioattiva, anche se Pattivitd artificiale
da essa portata non & maggiore di quella del Rn e del Thn,

Seguendo nel tempo il decadimento dell’attivith a lungo periodoe
(ciod I'attivita artificiale) si cerca spesso di risalire all’epoca dell’esplo-
sione, basandosi sulla formula di Way e Wigner:

A = AfT

dove A, & l'attivith al tempo t, A, lattivith ad un istante di riferi-
mento dope la fissione, ¢ y un esponente il cui valore dipende dalla
composizione del miscuglio di radioisotopi che si considera.

Way ¢ Wigner danno v = 1,2, Tuttavia, per I'attivita raccolta nel
pulviscolo atmosferico, non sembra che si possa indicare un valore uni-
voco di y. Tra I'altro, sembra che alcuni radionuclidi vadano dispersi;
inoltre in molti casi non & possibile rappresentare il decadimento me-

diante una legge cosi semplice, in quanto v dipende dal tempo,
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I 3 - Sia per cio che rviguarda la determinazione della data della
esplosione, sia anche da molti altri punti di vista. un metodo molto pin
efficace ¢ sicuro per lo studio della radioattivitic artificiale & analisi
spettrometrica.

In parlicolare, si pud analizzare lo spettro dell athivita ¢ del pul-
viscolo mediante uno spettrometro a scintillazione, con un eristallo (i
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Fig. 1. - Decadimento dell’atlivitic bela del pul-
viseolo atmosferico in assenza (enrva inferiore
eoin presenzac (eurva superiore di prodotti di
fissione (200 dell'attivith  iniziale del ThB.

Nal(Tl). Questo procedimento presenta degli ovvi vantaggi. Infatti, co-
noscendo le diverse righe gamma i emissione dei diversi radioisotopi
che si formano nella fissione, & possibile individuarne la presenza senza
lnsciar adito a dubbi,

Esistono ormai nella letteratura declassificata, un gran numero i
dati riguardo all’attivitd dei prodotti di fissione. In particolare, esistono
sia tabelle che riportano i rendimenti di fissione dei diversi radionu-
clidi, le catene di decadimento, le vite medie ¢ ghi schemi di disintegra-
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zione ' sia grafici che riportano le percentuali di radionuelidi presenti
in funzione del tempo [*

Caleoli pitt recenti, riportati anche in questo caso =otto forma di
grafici, =ono stati pubblicati da K. Low e R, Bidnxerstept [**]) basati su
pitt recenti determinazioni sia dei rendimenti di fissione che delle vite
medie.

Da questi gralici si pud dedurre quale &, anche per ¢io che riguarda
la sola attivith zamma, il contributo all’attivith totale portato dai di-
versi prodotti di fissione, Cio permette «i conoscere quali sono le prin-
cipali righe gamma presenti nello spettro i fissione, al variare del
tempo. 8 pno anzi costruire lo speftro gamma teorico per diversi valori
del tempo, come & stato fatto da aleuni (*) ¢ quindi, confrontando que-
sto con lo spettro osservato sperimentalmente, riconoscere 'eta del cam-
pione di pulviseolo radioattivo in studio,

Nel fare questo confronto, tuttavia, & necessario tener presente che.
quando =i va ad analizzare lo speftro con uno spettrometro a scintilla-
ziome, sorgono alcune complicazioni, per diversi ordini i motivi:

1) dato il limitato valore del potere risolutivo, alcune righe non
vengono risolute, ma =i ommano insieme a costituire un’unica riga;

2) <o =i individua ciascuna riga mediante la posizione del picco
di energia totale, U'intensith relativa delle diverse righe risulta alterata
dalla dipendenza delle sezioni d'urto dei processi elementari di assorbi-
mento (effetto Totoelettrico, produzione i coppie, effetto Compton), dal-
'energia;

3) o spettro viene alterato perché ciascuna riga monocromatica
in es<o presente da luogo ad una distribuzione continua i impulsi;

4) lo spettro pud venir alterato dalla presenza i righe spurie do-
vute a back-seattering,

Mentre degli effetti 1) e 2) & possibile tener conto, non & facile fare
altrettanto per 3) e 4).

Nonostante queste diflicolta, tale teenica presenta notevoli vantaggi
rispetto ad altri procedimenti di analisi, come potrebbe essere un’analisi
radiochimica del pulviscolo, che risulta assai pit laboriosa e complessa.

Quello che si pud ottenere con un’analisi spettrometrica dellatti-
vith gamma del pulviscolo radioaltivo, risulterd dall’esposizione delle
misure eseguite nel presente lavoro,

* Cfr, Bjirnerstedt, Low, Ulvonas. dali non pubblicati.
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L - ANALISI DI CAMPIONT DI PULVISCOLO RADIOATTIVO

IIl. 1 - Lo spettrometro a scintillazione usato nelle misure, era uno
spettrometro gamma con cristallo a Nal (Tl) di § em diam. x 5 di al-
tezza.

L’analizzatore di impulsi & quello descritto in un lavoro di Aceno,
CorTELLESSA, QuERrzoLl (Rend, Istituto Sup. Sanita, XVIII, 1955). I cam-
pioni di pulviscolo radioattivo esaminati sono quelli raccolti mediante

Pb

-

r
F. M' B -

Nal(Tl) Preamplificatore

X Cavi allo spettromelro

Fig. 2. - Disegno schematico del dispositivo sperimentale.

aspirazione attraverso carta da filtro, inviati — come si & accennato —
dalla Stazione dell’Osservatorio Sperimentale di Vigna di Valle del Ser-
vizio Meteorologico dell’Aeronautica Militare, L'eflicienza di cattura del
filtro & data come >959 per i prodotti di fissione a lungo periodo.

La maggiore difficoltd che si presenta nell'analisi spettrometrica del-
l'attivith gamma del pulviscolo raccolto nell’atmosfera, consiste nella
bassissima intensitd delle righe che si vogliono rivelare,

In una prima misura, con il cristallo schermato con 2,5 ¢m di Pb,
anche per i filtri di maggiore attivita come quelli alle date 24-27 set-
tembre (corrispondenti ad un fortissimo aumento dell’attivita atmosfe-
rica) in nessun caso l'intensita totale di conteggio di ciascun filtro supe-
rava il 59, dell'intensita del fondo.

E' stato percid necessario per prima cosa ottenere una forte ridu-
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zione degli impulsi di fondo, Per questo, & stato costruito un castello
completo di mattoncini di Pb intorno alla testa dello spettrometro, per
uno spessore = 10 em. in ogni direzione (fig. 2).

In queste condizioni, il numero totale di impulsi di fondo corrispon-
denti ad un intervallo di energia da 90 keV a 2,5 MeV, & di 154 Imp/min.
Questo valore dell’attivitd di fondo dello spettrometro & confrontabile
con quello ottenuto ad Argonne da MariNerir (*) sotto una schermatura
di 20,3 em Fe.

In tal caso, nello stesso intervallo di energie, per un cristallo i
4 x 1, 1/2 pollici, 'attivita di fondo & di 480 I/min. Poiché tra i volumi
dei due cristalli (10 em diam. x 3,81 altezza contro 5 x8) c¢'& un rap-
porto pari a ~ 3, cid significa che, riportata alle dimensioni di quello
piu piccolo, 1'attivitd di fondo sotto la schermatura di Fe & di 160 I/min,
confrontabili, come si & detto, con i 134 I/min da noi osservati sotto i
10 em di Ph.

In entrambe le condizioni, di schermatura, la componente elettro-
magnetica dei raggi cosmici & completamente assorbita. e cid che resta
pud essere:

1) radiazione di fluorescenza dello schermo;
2) componente mesonica dei raggi cosmici;
J) attivazione del cristallo da parte dei neutroni cosmicei;
4) infine, contaminazione radioattiva del cristallo stesso.
) del suo involucro;
) del fotomoltiplicatore.

Lo spettro dell’attivita di fondo & quello riportato in fig. 3.

104X L]

® x x % x X R X w e
o r r T T v . " . - -
-] 10 20 W 40 50 sa  Canali

Fig. 3. - Spéttru dell'attivita di fondo (sensibilith —=~ 12,3 KeV/canale; soglia 40 KeV).
(I in Impulsi al minuto),

Come si vede, si ha un andamento decrescente all’aumentare della
snergia, con un massimo assai allargato a bassa energia, che potrebbe
essere dovuto alla fluorescenza del Pb, la cui riga K ¢ di 75 keV. Ha
quindi senso pensare di schermare ulteriormente questa radiazione, con
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uno strato di materiale di numero atomico piti basso posto internamente
alla schermatura di Pb. Attualmente, & in costruzione un castello stabile
di schermatura, con uno spessore esterno di 12 em. di Pb, la cui radia-
zione di fluorescenza & schermata con una successione di spessori di Sn,
Fe, Al, disposti internamente, in ordine di numero atomico decrescente.

Inoltre, per esaminare la possibilitd dell’effetto 3), il cristallo & stato
tolto e posto, entro un involucro di Gd, sotto 20 cm di paraffina per 10
giorni, tempo largamente sufficiente a far decadere un’eventuale atti-
vita indotta dai neutroni cosmici. Dopo questo periodo, & stata misurata
nuovamente I'attivita di fondo, nelle identiche condizioni di prima, ed
¢ risultata praticamente invariata (145 I/min), entro i limiti delle flut-
tuazioni stalistiche, concludendosi che non esiste un’apprezzabile attiva-
zione di tal genere.

Viceversa, non si pud escludere nessuno degli altri effetti. Una con-
taminazione radioattiva certamente presente & quella dovuta alla pre-
senza di potassio, e quindi anche di K*°, nel cristallo e nel vetro del
fotomoltiplicatore. Inoltre, lo strato di Al che protegge il cristallo, pud
contenere tracce di Ra: sembra che l'alluminio possa contenere fino a
0,3 wC di Ra per gr. AL

Si stanno attualmente compiendo ulteriori studi per ridurre 1'atti-
vita di fondo al di sotto di 130 1/min, livello al quale sono state finora
svolte le misure.

III. 2 - A1 primi di ottobre dell’anno scorso, il Servizio Meteorologi-
co dell’Aeronautica Militare invio alcuni campioni di pulviscolo atmo-
sferico, raccolti nei giorni 24-27 settembre, che presentavano una atti-
vita a lungo periodo eccezionalmente elevata, Avendosi il fondato so-
spetto che tale attivita fosse dovuta al passaggio di una nube radioatti-
va prodotta da un’esplosione nucleare, si trattava di averne una con-
ferma attraverso l'analisi spettrometrica.

Le misure sono state particolarmente laboriose, perché anche con
la riduzione dell’effetto di zero dello spettrometro, 1'attivita dei quattro
filtri messi assieme era dell’ordine di 1 o 2 volte l'attivita di fondo.
I risultati sono presentati nelle figure 4, 3, 6.

Le condizioni in cui meglio si osserva larga parte dello spettro i
fissione sono quelle di fig. 5 ¢ 6 (sensibilith 12,5 keV /canale); qui & pos-
sibile identificare un gran numero di radionuclidi.

IIL. 3 - Dato che sono state compiute in fase sperimentale, ed hanno
richiesto la messa a punto di base della tecnica di osservazione, le mi-
sure si sono protratte per un periodo abbastanza lungo di tempo. Cid
rende arduo e problematico il mettere a raffronto le intensita di righe ot-
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Diﬂ'tunza ﬁll'ri—fondo.

300

Ba'* 95
200+ Iﬂl Nb,s
ZP s, b
550 Kev 140 "
La To!®

1,03 Mav

i

Canali

Fig. 4 - Spettro dei filtri del 24-27 sett. 1937 (sensibilith «~ 50 KeV/can.; soglia
160 KeV); x spettro del fondo, ° filtri, - differenza.
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Fig. 5. - Spettro dei filtri 24-27 sett. 1957 (sensibilita 12.5 KeV/ean.; soglia 40 KeV);
x fondo. | filtri, « differenza.

tenute in diverse condizioni, dato che non si tratta di misure contempo-
ranee. Tuttavia, anche l'esame dello spettro riportato nelle sole fig. %
e 6 consente di stabilire qualitativamente la data alla quale pud essere
fatta risalire I'esplosione che ha dato luogo alla nube radioattiva. Le
misure riportate in fiz. 5 sono state eseguite nei giorni 16-19 ottobre.
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100 Ru'??
La4o
140 P
490 Kev Ba Nb
l 13 2,5

. 550 Kev 760 Kev

W 40 50 80 70 go Canmali

Fig. 6. - Spettro dei Lltri 24-27 gett. 1957 (zensibilita
12,5 KeV/can.).

In tale data le intensitd relative delle righe individuate, ricavate lal
diagramma, sono quelle riportate nella seguente tabella:

Energia —» 75 KeV | 150 KeV | 210 KeV 280 KeV 330 KeV
" Intensita —> 70 284 37 11 70

{unitd arbitrarie)

Se si eccettua la riga a 280 KeV, per I'intensita assolutamente troppe
debole, quella a 75 KeV, alla cui intensitd pud aver dato contributo an
che 'un’eventuale riga di fluorescenza del Pb, ci si pud limitare ad af-
fermare che i rapporti delle intensita delle tre righe a 150, 210 e 330 KeV
$Ono:

150 KeV 210 KeV 330 KeV
4,1 0,53 1

Lo spettro di fig. 5 & stato eseguito il giorno 25 ottobre. Conside-
rando come un’unica riga le due a 490 e B30 KeV, il rapporto delle in-
tensitd dei due gruppi 490 pit 580 e 740 KeV &:

490 piu 550 KeV 740 KeV
290 145 — 2,1 1

Nell'ipotesi che le righe rivelate dal cristallo corrispondano al
picco fotoelettrico (picco di energia totale) di ciascuna riga primaria pre-
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Attivita dei Radionuelidi emettitori

24 o d 10 d
.10+ I1% 3.5.10- Xeld 1.9.10- Xelt
" Ce't3 3.0 » Mo™" 1.6 » La'¥
" Nb* 2.2 » : i 1.36 Ba'!?
» Mo™ 2.2 » Te'® 8.5.10 Mo™
» Nb*'m 1.8 » Ba'® 7.3 » L)
’ Xel® 1.7 Lal® 7.3 » Ter=
» i A5 1.6 » Ce ¥ 7.2 » L5l
» Te'® 1.2 » S 7.15» Gkt
» Xel 8.0.10- Ce!tl 5.4 » Nd!'©
» b 7.3 » Nd'" 4.3 » Zr
» Sl 6.6 » Tia 4.3 » Al
" Ba't 5.2 » P+ 2.8 » Ryt
" Yilm 4.5 » Zrs 2.8 » Rh!'%m
’ I 4.5 2 Y 1.1 o» Ce't?
’ Pm'" 3.2 . Nb" 1.1 » Pm'*"
» Rh'™ 3.2 » Te*m 93.10°  Tc"m
» La'te 3.2 » Rh'o® 8.7 » Celt
10 Ndw: 3.1 » Nb''m 8.7 Priv
» Ce!!! 3.1 » Rh'%m 8.5 » Nb**
" I 3.1 « Ru!™ 5.8 s Sht2:
» Tc"'m 1.3 » Sp* 3.3 Rh'o"
» Pmit 1.1 » Xe!%m 2.6 . Xeltm
» Te' 'm 1.1 » Te'dlm 2.2 4 Te!2'm
» Te' 1.1 » T 2.2 « Tet
» Frtd 9.1.10-! Pm'" 1.2 & i
B Yt 8.7 » Ce!" 1.0 » Sm!
» Ru!o# BT # Pri4 6.5.10°" Te!dt
» Rh!%m 6.2 » Sm'™ 6.5 » Te'!Mlm
» Xeld®m 4.5 » Nb* 5.5 » Pm'":
» Sh'¥* 3.0 » Xe' 5.0 » Rh'*
» Sm!™ 2.3 » Te!'?m 4.9 » Xalilm
' Xe'!+m 2.3 » Te'™ 4.5 » Ag't
.10 Cett! 1.8 » ¥ 3.8 » Pm'
. Pri 1.2 - St 3.7 » Nb¥m
B 3.0 »  Bavm
» Tel?v 3.0 » Sp!*m
» Splze 9.8 » Eu'™
» Tel?'m 2.7 . v
" Lalt 2.5 Nb*“m
» Ag'tm
» Nb™
' Krim
" Rh!*m
» Ru!
» Agin
. P4z
» cdi
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sente nello spettro di fissione, € necessario apportare ai valori indicati
per le intensita relative, una correzione per la dipendenza del rendi-
mento del picco fotoelettrico dall’energia.

Se. seguendo Smarmo ¢ Hices [**), si definisce tale rendimento come
prodotto del rendimento totale del eristallo, ¢ della frazione di impulsi
che cadono sul picco foloelettrico,

R~ Ry, -« F,
si pud ricavare dalla curva riportata da Shapiro ¢ Higgs, estrapolata
fino a 150 KeV, che il rendimento & per le energie che ci interessano
rispettivamente

E 150 KeV 210 KeV 330 KeV 500 KeV 740 KeV
R 0.9 0.8 0.65 0.45 0.35

Tali valori si riferiscono ad un cristallo che. pur con un angolo
solido di ~ 4 =z, non & molto diversa dal nostro,
Corrispondentemente, le intensitd relative corrette sono:

.

E 150 KeV 210 KeV 330 KeV 500 KeV 740 KeV
1 4 0.43 I 1,6 1

In base a quanto detto al § 11 3. & possibile costruire la tabella |1,
che riporta il contributo all’attiviti gamma totale dei diversi radionu-
clidi in corrispondenza a diversi valori del tempo dalla fissione (*).

Nella Tab. 2 sono inoltre riportate le intensita delle diverse righe
presenti per gli stessi valori del tempo.

In base a questi elementi si puo analizzare, in corrispondenza alle
diverse date, quale & il contributo dei singoli radionuclidi a ciascuna
riga osservata sperimentalmente. Per ovvie ragioni, & superfluo conside-
rare gli spettri calcolati per meno i 30 giorni dall’esplosione.

Inoltre, anche un primo esame qualitativo consente di escludere per
i campioni studiati un’eta dell’ordine di tre anni (completa assenza della
riga a 661 KeV del Ba'") ¢ di un anno (presenza di una riga abbastanza
intensa intorno a 500/550 KeV),

Restano quindi da esaminare gli spettri a 30 d ¢ a 100 d. Nella ta-
bella 3 sono calcolate le intensita presunte delle righe sperimentalmente
osservate con le relative attribuzioni.

(*) NB. - Quests tabella e tutto il procedimento basano sull'ipotesi che si tratti
di fisgione di U,,, e non di P_,.. Non ¢ del resto possibile distinguere tra i due casi,
dato che le differenze sono assai piceole ¢ consistono in leggere variazioni dei rendi-
menti di lissione. La tabella @ basatn sui grafiei di Liw ¢ Bjirnerstedt,




— 838 —

TaseLra 2.
Spettro dell ‘attivith gamma di fissione (valori percentuali).
" Energia Blemento | 2d | 8d ‘ 10d : j0d 100 d la s |
| —- === — - | | — — - |
— P |
| 3.00 Lalt 00178 0070 ' 0.124 ' 0.162 00208 — -
2.50 | Lo 00966 0382 0668 0876 0.112 = e
L 2.41 Rh!o¢ - - | - | = 00015 0011 0025
2.20 T 0126 0183 | 0.120 - - e .
| 2.19 Pm'? — — — 00163 = —
2.185 Priv — 0003 ! 0007 | 0025 0105 0680 0956
2.00 Eu'® — 0008 0014 = = = =
| 1.96 L | 0312 0458 0301 @ — ” = =
| 1.80 I35 0.520 - - — - i —
1.506 | La'# 168 666 1186 1524 1955 = =
‘ 1.55 Rh'® = - | - — 00031 0021 0048
, Pm'7 - = - — 00183 — =
o % Lavt | 00012 — | — | - " " -
1.48 Priv 00026 0007 ' 0014 0049 0211 1381 1.912
L4 | St . 0220 — B - - - —
. 0688 0.989 0482 0.033 = - —
| 1y ™ - ~ - —~  0001b 0019 | 0.160
1.40 Agt™ > B _ - - " ey
| ’ ) (EE 0107  0.027 - - -~ - -
1.27 [iliﬁ 0‘520 — — =] = — -
‘ 1.22 | o 0002 0006 0011 0031 0071 0035 =
1.18 ' 0499 0733 0193 — = = =
| 1.045 | Rh'0 - = - — 00125 0080 0194
| 1.025 St 1082 0016 i = = = =
' 0.96 11z 1249 183 120  0.08 = = =
0.90 Sbie 0.050 = — = = : -
0.87 Rh1%6 = M = = — 00062 0045 0.097 |,
| 0.85 11 0473 | 0.138 = - = = =
' 0.815 | Lalt® 0504 205 359 471 0603 = =
| 0.800 Te!?® 0062 0096 018 048  0.683 — —
| 0.780 | Mo ? ? ? ? = - _
| 0.777 | ' 468 687 452 @ 022 = - =
—_— i Nb¥'m 0877 130  0.02 . : - =
/= | Srt - 0229 = -~ = - — -
0.745 Nb? 0027 018 0701 540 31.21 3582 —
| 0.740 | Mo ? ? p B - - -
0.726 | . Ru'® ° | 0022 == = = = — =
L 0.722 ‘ R 0062 0150 0179 0126 00018  — =
0.720 Sb'# | 0342 054 0420 005 = = ==

0.717 | Zr® 0.691 1.86 361 1006 25.009 156 -
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| Energia | Elemento
!
0.715 Paisl
Telﬁl
0.700 | ; v
0.695 Prit
0.673 Jise
0.665 Nb*
| 0.661 Bal¥
| * Celtd
0.660 | Set!
| 0.640 St
| 6.637 1t
; | o
| 0.624 1 Rh!o
: 0.620 Ag'?
| 0.600 Xe'ld
| 0.551 Yolm
| 0.510 Ba''®
0.538 Sm'*
I 0.532 Nd'+
0.530 113
l 0.628 L
 0.526 cdhe
| 0.520 Xe!¥m
1 0.513 Rh'%
| 0.500 (hdub
0.408 Ru'®
0.487 Ly'tst
0.370 Xe'#
0.364 I
0,360 ca's
0.356 Celtd
A 1t
0-3‘0 ; Pil-"l'l
0.329 Lalis
1 0.326 Sn'#'m
| 0.322 Rhie
| 0.318 Nd'¥7
; 0.305 Kritm
i ( Bal
0.300 ? Te'®

24

?
0376
386
0095
624
922

162
0.72
108
0.187

0375 |

— 836 —

5d

?
0 206
0.075
0017
917
133

0.011

1.01
0.01
0.016

- 0.450

06852

0.005
0033

' 225

0026

104

?
0.023

0.028
602
002
0.024

| 0014

0767 |

2 58
229

0005

1.226 |

276

053
0361

334

0008

1.09
009
1.50

0024
0027
0867

1.20
018

30d

186
048

100 d

00048 |

0075

0.446

0.086

272

0537 |

3824
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Energia

0.289
| 0.285
l 0.284

|
!
| 0.149
0.1456
0.141
£ 0.140
1 0.134
| 0,130
0.126
0.106
0.103
0.100
0.093
0.092
0.0885
0.088
0.081
0.0807
0.069
0.06
0.054
0.041
0.040
0.0337
0.03
0.019
0.018

—

Blemento

Ce!¥d
Pm!
I,
Pm'l.il
xcl.’l:\
Agm
Nb‘.}ﬁm
xelJJm
Teld2
Mo*
Tellilm
Pmlbi
Smlﬁ:l
Xel¥'m
Ba'. 10
TBISI
Ke¥om  *
Celu
TcHm
Mo
Ce't
Rh'™m
Cel¥?
Te!2*m
Sml,‘-.l
Ce:-tl
La'
N
Te'?'m
Agiﬂ'.'m
Xelid
Celdt
smH\:l
Pm!+
Celii
Mo*
Rh'm
Ce'¥
Bal!
Smls!
Pdlll

2d

6 48
193
0.11

157

0.267
6004

0832

0327
0.832
0019
0 847
1.040

0013
0022
1.206
0.037
0196
0013
0.032
0803

0029
6.797
0013
0077

0.013
0 490
0013
327

0.027
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s8d

4.04
2.08
026

0.119

0.013
0.458
917

0.458

0.011
0.77
0.44

224
133

0036

081

0096
0.189
0.036
0.128
1.83

0005

14.58
0.036
0074

0038
129
0036
749

0.006

104d

0561
0.896
0.316

0029
0.216
6.02

0.063

0.04
1.12
0063

306
0.77

0072

0.110
018
006
0.072
0.223
2.67
0014

15.68
0.072
0024

0072

231

0072
11.14

04

0 2456
0290
288
0.05

435
0.2456

0.2456

830
0.246
138

1004

1.05
9.36
105
149

6.80

1.34
6.80

0.001

3a

925

0.12
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TaverLLa 3.
Individuazione delle righe deghi spettri di fig 5 e 6.
Righe sperimentali 80 giorni 100 giorni
0.245 Ce'#d 1.06 Ce'#t
0.2456 [ 1.06 »
4.35 Xe!® — -
0,05 Te'*'m 0.15 Te't'm
7 KeV 2.88 Na' 0.205 Nd'+
0.280 La'# 0.037 Lalie
0.245 Col#d 1.06 Ce'#*
8.126 — It 3.542 = Iot.
0.2456 Celtt 1.06 Ce!l#
9.45 Ce'd! 9.96 Ce'dl
160 KeV 1.38 Bal'? 0.15 Ba'®
0.11 Xeldlm — —
11.185 = Itor. 11.16 = Itot.
0.22 1it o
1.86 Ba'it 0.149 Ba'i?
K 0.72 Nd'+ 0.683 Nd'+
330 KeV 0.87 Lal* 0.05 Lal0
3.36 J1H 0.112 p el
7.03 - Iter. 1.00 = liot.
6.33 La' 0.811 Lal?
5H.98 Ra!® 8.89 Ru'®
0.036 Rhtor 0.156 Rh'%
400 KeV 0.076 1142 | = =
: 1.20 Ng ' 0.086 Nd'+
2.19 Ba'‘? 0,486 Ba'?
16.81 = lot. 10.:98 — Iiot.
0.38 I : a5 =
0.30 [ix 0.40 Bal¥m
0.30 Prisd 0.42 Pri#4
740 KeV 10.05 Zr\v» 25,01 Zi
0.13 Bl e ==
5.40 Nb"* 31.21 Nb*

0.22 113 — -

16. 58 = Iot. 57.72 = Itot.
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1
Differcnza ri"'n' -J('ondn.
300+
' a 490 Kev NB**
2004 a.m Ir”
" Mo ??
510 Kev 760 Kev
10

20 25 30 Canali

300 1\

20 25 30 Canali

Fig. 7. - Spettro dei filtri 1-15 nov. 1957 [sensibilith 50 KeV/can.; soglia 160 KeV);
x fondo, , filtri. « differenza.
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Come si vede, appare ragionevole attribuire ai campioni una el
pari a ~ 30 giorni, e far quindi risalire ad una data molto vicina alla
data elfettiva di raccolta dei filtri I'esplosione nucleare che ha dato luogo
alla nube radioattiva.

Come si vede, da una misura anche di parte dello spettro dell al-
tivith del pulviscolo, & possibile risalire alla data dell’esplosione.

E’ utile accennare un altro metodo possibile: prendere in considera-
zione due opportune righe dello spettro di fissione (ad es. anche le
due righe di fig. %) e seguire I'andamento col tempo del rapporto delle
loro intensita, confrontando tale andamento con quello che si pud cal-
colare per es. dai diagrammi di Low e Bjornerstedi. In questo caso non
& necessario correggere per il rendimento del picco fotoelettrico.

I11. 4 - Successivamente, ¢ sembrato interessante analizzare lo spet-
tro di campioni di pulviscolo atmosferico la cui attiviti fosse ad un li-
vello normale, corrispondesse cioe, all’attivita atmosferica di fond.
in assenza di nubi radioattive localizzate.

Sono stati percid esaminati i campioni raccolti nei giorni 1-15 no-
vembre, nessuno dei quali presentava un’attivita beta particolarmente
elevata. Anche questi sono stati esaminati tutti insieme; attivith del-
I'insieme dei 15 filtri risultava dell’ordine di 1 volta 'effetto di zero del
contatore. 1 risultati dell’analisi sono riportati in fig. 7. Come si vede,
¢ presente inequivocabilmente anche in questo caso una qualche conta-
minazione di attivita artificiale di prodotti di fissione (righe a 510 e
760 KeV attribuibili rispettivamente a Ba'®, 1'"' e Nh** Zr®) Nessun
isotopo radioattivo naturale presenta infatti righe corrispondenti a que-
sti valori dell’energia, né elementi della famiglia del Ra o del Th, né
nee,

Cio significa che, a partire dalle prime esplosioni nucleari, I'attiviti
di fondo dell’atmosfera anche a livello del suolo contiene delle tracce di
prodotti di fissione, in accordo del resto con quello che si & accennato
nell’introduzione.

CONCLUSIONE

I risultati del presente lavoro hanno un valore puramente qualita-
tivo ed orientativo, per cid che riguarda 'analisi dei campioni di pulvi-
scolo presi in esame. E’ stato tuttavia possibile mettere a punto una tec-
nica di misura che pud consentire di ottenere attualmente risultati quan-
titativi e studiare un metodo, quantitativo, per la determinazione dell’eta
dei prodotti di fissione raccolti.
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