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P e 3 io M e

1 . HonbiTKa aJiH ycTaHoBJiGHMH tgophm HCKaaceHHUx bojih iipíim:.jx hacphiix pe- 

aKiiwH B t g o p h m  XyMöJieTa-Po3eH$ejiBfla

T . ßOJIMHCKH

Pa3paő 0TaH 0  hphöjimjkghmg ïïjih M aipn^H oro  ajiGMGHTa paccGHHMH tgophm 

XyMŐJieTa-Po3eH$ejiBfla, bm gcto Toraoro  co cto h h h h  peaKHHM noacTaBjiH- 

mtch qeTupe pa3HHe bojihobhg ^hkiîm m , aB6 h3 KOTopbix onwcbiBaioT yn- 

pyroe  pacceHHwe Ha bxoshoM  h BbixoflHoíí CTopoHe onTM^GCKoro iiotgh- 

miajia, a ocTajiBHNG äbg hbjihiotch coctohhhhm h peaKijHH, oőpasyioipMM- 

CH H3 co ctohhhh  BxoSHoro  KaHajia HGpc3 flBy^jieHHbiíí onTMqecKHií no- 

TGHHMaji. IlepexoflHoií MaTpnHHbiM sjigmght CMMMGTpM3HpoBaH. R m o  sm$- 

$epeHUnajiBHoe 3$$gktm bhog  ce^eH H e  b im npeacTaBjiGiiMM.

2 .  Oj ig k t p m h g c k o g  c o h p o t m b j i g h m g  $GppoMarHMTHbix MaTcpnajioB

3 .  IlpaBeuKM

B npeflHflymiÆX paôoTax  [ 3 ] ,  [4-] ÖbiJta peHopMMpoBana Teopnn  MfleajiBHbix 

cni/iHOBbix bojih. B HacTOHneM paőoTe bhhhcjigho æohojihmtgjibhog conpo- 

tmbjighhg $eppoMarHHTHbix MaTopiiajioB Ha ochobg peHopMMpoBariHoíi tgo- 

pMM MflGajIBHblX CnMHOBblX BOJIH C nOMOJflBK) Ö0JIG6 OÖOÖlUGHHblX pG3yjIBTQ— 

tob MaHHapM [ i ] . üojiy^wM onncaHMG KpMTH^GCKoro coitpotmbjighmh.

3 .  Tpa K3MCTQPM3 QB3HHHM ROHBepTCP BpGMGHM B aMnJIM TYÆY, paÖOTaiOUIMM B

HaiiocGKYHAHQM 3H ana3one  

ÄB. Ko3Ma M n . KBMTTHGp

Æjih hgjigM cneKTpocKonww őucTpux h g h t p o h o b  őaji pa3paöoTaH Tpan3M- 

CT0pV130BaHHbIM KOHBGpTGp BpGMGHM B aMnjDíTyfly, nOCTpoeHHHM Ha IipHH- 

HHIIG nepSKpUTHH. IlpGOŐpaOOBaHMG BPGMGHM B aMnjlMTyfly Í1BJIHGTCH JIH-

hgMhum b ripGflGjiax 5 - 1 3 5  mkcgk c to>ihoctbio ao 2 %.Rjin  hghtpohob  

1 4 , 7  Möb HaqMHan c nopora  1 0 0  Kbb bpgmghhog pa3p6iii6HM6 nojmoii 

M3MGpM'.l’GJlbH0tí CMCT6MU päBHO T  = 1 , 6  MKCGK. BKJiafl KOHBGpTGpa B 

3Ty BGJIMMMHy M0HB1UÖ 0 , 1  MKCGK. OTHOIUSHMG CHH rji./cobii . 1 : 1 5 0 .
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4 . IlepeycTpoMCTBo aKTHBHoM 30HBI peaKTOpa  Tu n a  BBP-C 

JI. BapKOHH

B aKTHBHOH 30He peaKTopa npoueccn BHropaHHH m 3amjiaK0BHBaHHH ny<i- 

KOB He npOHCXOSHT paBHOMepHO. flJIH MaKCHMajILHOrO BHropaHHH TenjIOBU- 

flejmioipx '3 ji6 MeHT0 B npH sicciuiyaTamiH aKTHBHyio 30Hy cjieayeT HecKOJiB'- 

ko pa3 nepecTpoHTB. B sanHoM paöoTe saeTCH MeTos sjih onTHMaJiBHoro 

npoBeaeHMH oÔMeHa ny^ica TeruioBbmejmioipx sjieMemoB a nepeycTpowcTBa 

aKTHBHOM 30HH.

5. AHajiM3 HeKOTppHx appM aTM ^ecKHx coeflKHemm $occ&opa h MHniBHKa MeTo- 

flOM tohkocjioMhoh x p o M a T o rp a $™

K . Bepea

Ilpw HCCJieSOBaHHH XMMH^eCKHX nOCJieflCTBMH HflepHUX npOUeCCOB B03HHKJia 

noTpeôHOCTB b p a3s e 3ieHMH h onpesejieHMM HeKOToptix apoM aTHqecKMx co- 

e sra e m íi $o c $o p a  m MbiniBHKa, a  Tarae  7m $eH H jia . Jjih sToro  mcïïojib3o- 

BaJICH MeTOfl TOHKOCJIOWHOM XpOMaTOrpa$HM. C UejIBK) yCTaHOBJieHMH OnTH- 

MajiBHux ycjioBMii pa3flejieHMH öhjih onpeflejieHH BejiMHHH R? flammx 

COeflMHeHHM npH H C n0JIB30BaHHM paSJIHiíHUX CHCT0M paCTBOpHTe^eii M afl- 

copőeHTOB . KojiHTCCTBeHHoe onpeflejierae Me^eirax P- h 76A s - coeflH- 

HeHuM ocymecTB^ajiocB pasM OMeTpu^ecKH c aBTOMaTwyecKoM 3ariMCBio pa- 

AM OxpoM aTorpa^HH . Jjih s t o io  npw xpoMaTorpaijMpoBaíran - c 3aKpenjieH- 

HbiM cjioeM aflcopőeHTa - BMecTo oótraioro p a3u e p a  Mcn0JiB30BajiHCB y3- 

KHe ( 30x200 mm) CT6KJIHHHHe njiaCTMHKH.

6 . OnpeaejieHMe cjieaoB npHMecew b okhch U /v i/cneK TP o&oT OM eTP H qecK M M  

MeTOflQM

H . H a a a , X .  Paym

flaeTCH KpaTKMM oT^íeT o cneK Tp0$ 0T0MeTpM^iecKMx M e T o s a x , p a3paőoTaH- 

HHx c iiejiBK) onpeflejreHHH cJiesoB npMMeceñ b okhcm peaKTopHoii ^m ctoth, 

n p o H 3B e f le H i io i i  b Ü HCTHTyTe. ÄJiH ycTpaHßHMH Meinaramero sefócTBMH ypaHa 

K C n O JIB3yiOTCH M eTO flH  O C ajK fleH H H , 3K C T p aK IÍH M  H flH CTM JD IH IJM M .
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7. MccjieflOBauMe B3aHM0fleHCTBnM ajiKHJi-fljocífiaTOB coeflnnemteM. MeqeHHUM

52P

3 . Caöo, fl. CadoH

Bujía onpeflejioHa CTeneHB aHMepu3auMM flH3TMJi-reKCHJi-$oc$opHoii k m - 

cjioth  B pacTBopax ŐeH30Jia m ^eTbipexxJiopwcToro yrjiepo^a, w öhjio  

MCCJieaOBaHO B3âMM0,3,6WCTBM6 flH-3TMS-reKCHJI-$0C$0pH0M KMCJIOTH M 

TpwoyTvui-$oc$aTa b Tex æe pacTBopHTûJinx npn iipeHedperaeMbix h m 3- 

k h x  oTeneHHx SMMepw3aiiMw. Ontm i, odocHOBanHbie Ha H3MepeHwe pac- 

npe^ejieHMH, őhjih npoBeseHH flH-3Tnji-reKCHJi-$oc$opnoii k m c jio t oK , m6- 

^ en MOH ^ P .
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1. Distorted Wave Approximation of the Humblst-Rosenfeld Scattering 

Matrix

T. Dolinszky

The scattering matrix element of the Humblet-Rosenfeld theory is 

approximated in view of its possible application in the theory 

of direct interactions. The new DWHR matrix element is analogous 

but not necessarily equivalent to the DWBA approximation. The 

exact reaction state is substituted for by four different wave 

functions, namely, two elastic scattering states and two distort

ed reaction states. The approximated reaction states are charac

teristic for the treatment, and correspond to the actual initial 

/or final/ state combined with the two-term optical potential of 

the final /or in it ia l / separation.

2. Additional Electrical Resistance of Ferromagnets 

E. Praveczki

Using the renormalized version of the ideal spin wave theory 

presented by author in [3 , 4] , the additional electrical resis

tance of ferromagnets is evaluated starting with Mannari’ s [l] 

more general formula. An expression describing the critical re

sistance is obtained.

3 . Transistorized Nanosecond Time-to-Pulse Height Converter 

Gy. Kozma, P. Quittner

A transistorized time-to-pulse heigh converter, working on th e 

overlap principle was built for fast neutron spectroscopy. The 

time-to-pulse height conversion between 5-135 nyusec is linear 

within 2 %. For 14 ,7  MeV neutrons above 100 KeV bias the time
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resolution of the whole measuring assembly is T =  1 ,6  m^usec, to 

which the contribution of the converter is less,than 0 ,1  nyusec. 

The single to coincidence ratio is 1 :150 .

4 . Rearrangement of the Core in the VVRS-Reactor 

L. Várkonyi

Since the burnup and scorification rate varies with the positions 

of the individual fuel element assemblies within the reactor 

core, some rearrangements have to be made in the core from time 

to time in order to ensure maximum utilization of fuel elements. 

A method is described by which the replacement of fuel element 

assemblies and rearrangement of the core can be performed under 

optimum conditions.

5. Analysis of Some Organic Compounds of Phosphorus and Arsenic by 

Thin-Layer Chromatography

Klára Berei

Study of chemical effects of nuclear transformations made it 

necessary to analyse some aromatic compounds of phosphorus and 

arsenic as well as diphenyl. Separation and determination were 

performed by thin-layer chromatography.In order to' establish the 

optimum experimental conditions9 the R̂ , values of the compounds 

in question were determined for various solvents and adsorbents.
op n C

Compounds labelled with P or As wer# quantitatively analy

sed by radiometry. Chromatography was then carried out on glass 

strips coated with adsorbent, instead of using the conventional 

chromato plates. The chromatograms were scanned by automatic re

corder.

6. Spectrophotometric Determination of Trace Contaminants in Ura- 

nium/VI/-0xide

Gabriella Csada and H. Rausch

The spectrophotometric methods developed for the determination 

of trace contaminants in the reactor grade uranium/VI/-oxide 

produced at the Institute are briefly described. To eliminate 

the interference of uranium with the measurements,precipitation, 

extraction and distillation techniques are used.
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7. Study of Chemical Interactions in Alkyl Phosphates with the Use 

of -̂2P Labelled Compound 

E. Szabo and J . Szabon

The dimerization constants of di-/2-ethyl/-hexyl phosphoric acid

/D2EHPA/ in benzene and carbon tetrachloride were determined

and the association between D2EHPA and tri-n-butyl-phosphate was

studied in the case of negligible dimerization. The distribution
3 2

coefficients were measured using P labelled D2EHPA.
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KÍSÉRLET DIREKT MAGREAKCIÓK CSATORNAANALIZISBELI DW-ELMÉLETÉNEK

FELÁLLÍTÁSÁRA

Irta? Dolinazky Tamás

összefoglalás

Kidolgozzuk a direkt reakciók egy lehetséges uj disztortált hul- 
lámu elméletét, A szokásos "di3torted wave" elméletek a formális szórás- 
elmélet-adta tranzit-mátrixelem diaztortált hullámu Born-köselitéaei. Az 
exakt azóráaelméleti szórási mátrixelemnek a csatornaanalizla-adta exakt 
ütközési mátrixelemmel egy más helyen kimutatott azonossága nyomán támadt 
az a gondolat, hogy a Wigner-féle csatorna-módszer is kiindulásul szol
gálhat egy disztortált hullámu közelítéshez. A Rosenfeld által kidolgo
zott eljárással analóg módon állitjuk elő az exakt mátrixelemet soktest- 
probléma esetére. A DWRA módszer disztortált hullámfüggvényei maguk is 
reakciót irnak le. A DWRA-elmélet döntő mozzanata éppen az egyik szepará
ció optikai potenciálján való "szórás" utján a másik szeparáció,csatorna
állapotából kifejlődő reakció-állapotok kiszámítása. Rugalmas szórás ese
tére a DWRA visszaadja a DWBA közelítést. Reakció esetére az- exakt mát
rixelemek különböző struktúrája folytán a két közelítés különbözik. Rész
letesen összehaaonlitjuk a DWRA és a DWBA elmélet alapfeltevéseit.

1 / Bevezetés

A magreakciók elméletének tárgyalására két lehetőség kínálkozik. 

Az egyik a Wigner-féle módszeren alapszik; a hullámfüggvény aszimptotikus 

viselkedéséből olvassa le a hatáskeresztmetszet szög- é3 energiaiüggését; 

ezt az eljárást a következőkben "csatornaanalizis"-nek nevezzük. így dol

goznak elméletükben Kapur és Peierls [l] /1 9 3 8 /, Wigner és Eisenbud [2] 

/1947 / és az újabban Humblet 03 Rosenfeld [3 ] /1 9 6 1 /. - A másik út^a for

mális azóráselmélet módszere sókkal kevésbé járt rezonanciaelméle.t felál

lítása szempontjából. Történi próbálkozás itt is : az egyik az: iban mate

matikailag messzemenően nem korrekt [ő] , a másik [4] pedig c s í  ; egy-test- 

problémára szorítkozik. - Annál meglepőbb, hogy a magreakciók direkt já 

rulékának eddigi elméletei viszont kivétel nélkül a formális szóráselmé

let törvényein alapulnak; a kétoldali DWBA-módszer a szóráselméleti tran

zit-mátrixelem olyan közelítését jelenti, amely a be- és kimenőoldáli köl-
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csönhatási operátort meghatározott módon a két optikai potenciállal he

lyettesíti.

Pelmerül a kérdést a Wigner-féle módszer nem alkalmas-e egy 

"distorted wave" elmélet megfogalmazására. E dolgozatban a direkt reak

ciók egy disztortált hullámu elméletét alakítjuk ki a csatornaanalizis

módszerével.

f

2/ A csatornaanalizis- és a formális szóráselmélet kapcsolata

Az első elvi kérdés a módszerrel kapcsolatban: ekvivalens-e 

egymással a csatornaanalizis és a formális szóráselmélot. Alapos okunk 

van a kételkedésre: a két módszer fogalomrendszere alapvetően különbö

zik. A csatornaanalizis a beeső hullám és a szórt hullám kapcsolatát 

állitja középpontba: ennek segítségével számitja ki a hatáskeresztmet-

szetet. A formális szóráselmélet a kezdőállapotot köti össze a végálla

pottal} ez utóbbi pedig általános esetben nincs egyszerű kapcsolatban a 

szórt hullámmal. Mindkét elmélet definiál egy-egy mátrixelemet: a csa

tornaanalizis az ütközési mátrixot: li^a /collision matrix/ - a formá

lis szóráselmélet a szórási mátrixot S ^ q  /scattering matrix/. A d iffe 

renciális hatáskeresztmetszetet mindkét elmélet arányosnak mondja az 

impulzus-reprezentációban megadott mátrixelemmel képzett I U ^ q ]2 ill- 

IS b Q ] -tel. A mátrixelemek ezen fizikai értelmezésének alapja az a 

feltételezés, hogy a szórt hullámban a relativ mozgás parciális hul

lámai tisztán kifutó jellegűek. Kimutatható egyrészt, hogy ez a felté

telezés végtelen hatótávolságú kölcsönhatás esetén általában nem tel-
í ^

jesül. Ebben az esetben a szóráselméleti j S |  kifejezés nem arányos a 

hatáskeresztmetszettel; csatornaanalizis U  mátrixeleme pedig eleve 

is csak véges csatornasugárra van értelmezve.Másrészt kimutatható, hogy 

véges hatótávolság esetén a szórt hullám valóban mindig tisztán kifutó- 

jellegü; ekkor az S ^ Q és az U^m átrixelem ek  egymással is megegyeznek 

és abszolutértékük négyzete impulzus-reprezentációban valóban arányos 

d s '/d í i  -val. Sőt, a két mátrixelem ilyenkor egymásba analitikusan 

közvetlenül is átalakítható 5 rugalmas szórás esetére ennek igazolását 

lásd [5] . Jelen dolgozat alapötlete éppen az és mátrixelemek

azonosságának bizonyítása során támadt, -

Erről a problémáról összefoglalva azt mondhatjuk, hogy a csa

tornaanalizis módszer, definíciója értelmében, lényegében korlátozott 

ugyan végeshatótávolsága kölcsönhatások tárgyalására, még sincs hátrány

ban e tekintetben a formális szóráselmélettel szemben. Véges hatótávol

ság esetén ugyanis a szóráselmélet ekvivalens vele ; végtelen hatótávol—



aág eseten pedig a szóráselméleti mátrixelem sincs egyszerű kapcso

latban a hatáskeresztmetszettel; - jóval bonyolultabb operátor viszi át 

a kezdőállapotot /beeső hullámot/ a szórt hullámba, mint a végállapotba.

A másik elvi kérdés: véges hatótávolságra korlátozódva az exakt 

alakjukban ekvivalens és mátrixelemek disztortált hullámu kö

zelítésre áttérve vajon egyenlőek maradnak-e. Bz a kérdés indokolt, mert 

a mátrixelem egészen más jellegi! funkcionálja a hullámfüggvénynek a két 

esetben; á kölcsönhatási operátor ugyanis explicite szerepel -bán,

de nem szerepel t l^- b e n ; itt u .i .  a hullámfLlggvény segítségével kikü

szöbölődött. - Várható ezek után, hogy az eredetileg ekvivalens két mód

szer distopted-wave közelítésben már más- és más modelljét jelentik az 

eredeti prbblémának. Ez azonban egyáltalában nem b a j: sőt érdekes és még 

nyitott kérdés: melyik distorted wave-módszer milyen körülmények között 

lesz jobb közelítése az exakt tárgyalásnak. -

A következőkben rátérünk a csatornaanalizis alapján egy distor-* 

ted-wave elmélet kidolgozására: először levezetjük az ütközési mátrix

elem kifejezését csatornareprezentációban, egészen általános kölcsön

hatás es-etére és exaktul; ezután általánosságban bevezetjük az uj d isz

tortált hullámu közelítést; ezt .követően felírjuk a differenciális ha- 

táskeresztmetszetet a csatornareprezentációbeli mátrixelem segítségével. 

Végül összehasonlítjuk a DWBA és DWRA közelítések alapgondolatát;

• 3 / A_ tranzit-mátrixélem a csatornaanalizÍ3ben

Kényelmesebb lesz dolgoznunk a szokásos i l l .  ^ b a

mátrixelemek helyett'a tőlük csak egy é -tagban különböző T^q tran

zit -mátrixé lemmel ,

Állapodjunk meg a definíciókban 03 jelölésekben. így "csatorna

állapot "-on értsük a kétfelé szeparált rendszer Hamilton-operátorának, a 

relatív mozgás pályamomentumának és vetületének, valamint a csatornaspin 

03 öpinvetüle t szimultán sajátfüggvényét. -

I r °  >  “ I (c sc ®c  c c "  > -

- 5 -

Itt uJj semleges részek reakciói esetén a Bessel-fUggvény, töltött-

ré3z-reakciók esetén szórási Coulomb-saját függvény:
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, 2 + 
drn. c ^ e , ( rr . kc) = C) M

^ ( r r ° , k  c ) -

és a belső hullámfüggvény

,sbC'CV> \ vSrC /x  N T v U C

5c '0' “c ’ ' Kc

0 minden

^ c'c ' c g - x í c o r)- [x «jc O r )  = x r ]

kc -ra;

ahol

C' C '

/2b/

/3/

I

/ * /

a réazrendazerek spin- energia-sajátállapotainak vektorcsatolt eredője. 

Itt { l c ,A c}a  relatív mozgás pályamomentumának, [ SC ,GC| a csatornaapin- 

nek két-két kvantumszáma; I' V>' ;I“ v" magapinek ; C' és C" a f  sze-C O ) C u
paráciőbeli réazrendazerek egy-egy diazkrét kvantált energiasajútálla

potának összes kvantumszámai. A spin- és térkoordináták összeaége r 5 a

relatív mozgás koordinátái a f  -szeparációban r f ss{ ry>
A
r,

mozgáaéi

a belaő

• A szeparációt mindig görög betűvel / a

szeparációhoz tartozó caatornákat a megfelelő latin betűkkel: c )
jelöljük. A X I(r xís belaő hullámfüggvények, ha egyetlen nuk
leonból áll a C' ill. C* részrendazer, a nukleon apin-függvényévé re

dukálódnak; ilyenkor fe' ill. í a spinváltozót /spinvetületet/ jelen

ti. r U

A kezdő- és végállapotbeli jelöléseket az
A'+ A" — *- B ‘ + B"

oi

|q >

fi

| b >

15/

séma értelmében definiáljuk. A bemenő i i l .  kimenő csatorna;

lQ > > 

lb > “  I (b X b sb°b B > - | (b X b sb B' B" >

/6a/

•/6 b /
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A tranzit-mátrixélem definíciója céljából fejezzük ki a Schrő- 

dinger-egyenlet linearitásának azt a következményét, hogy bármely a(oí.) 

csatornában fellépő amplitúdójú beeső hullám járulékaként a szórt

hullám minden b ((3) csatornájában a beeső amplitúdóval arányos, 

amplitúdójú, a relativ mozgást tekintve tiszta kifutójellegü hullám lép 

fe l; ennek megfelelően a reakcióhullámfüggvény az egész külső térben i- 

gen jó közelítéssel igy irható:

V <O( r , E ) = Z c 0o 7  S í  [ < S b o ’ * \  ( r s ,  k b ) + T o ( E )  w t i ’ ( r P  k b )  
 ̂ 0  b  (fi) b b

Ylí,(?„) K f (U ~ )
Itt

T a 0 0

17/

a külső térben;

/ 8 /

Az ilymódon definiált I Q -nak a szóráselméleti tranzit- mátrixelemmel 

való azonossága éppen a két elmélet ekvivalenciájából következik.

Feladatunk most egyetlen mátrixelem kihámozása a / 7 /  e-

gyenletből. /7/-ben még valamennyi 0 szeparáció minden egyes 

csatornájához tartozó 1 í? mátrixelem fellép. Egyetlen végszeparációhoz 

tartozó ) ^  mátrixelemek fellépésére redukálódik az analízis, ha a fen

ti egyenlet érvényét korlátozzuk a fi -szeparáció csatornatartományéra:

Y 0 ) (p , E) C ™ \ Z  [cíbQ U , kby  T q (E )  ^ í +)( ^ , kb ) 

a  l b ( ( ? )

Is !

Az érvényességi tartomány leszűkítése árán a / 9 /  analizis - a csak az 

overlap elhanyagolása esetén érvényes / ? /  kifejezéssel szemben, - exak- 

tul érvényes. Tovább csökkenthetjük a szereplő mátrixelemek számát, ha 

tekintetbe vesszük, hogy egyetlen fi szeparációhoz tartozó | £b Ab sb G"b 

r/3 -független redukált csatornaállapotok, mint egyetlen, a I - köl- 

caönhatáamentea Hamilton-operátornak, továbbá az aa | 6̂  j

impulzusmomentumoknak szimultán sajátfüggvényei az > |/3 1 ^  rber J--’ 

¿es rendszerek alkotnak. Ellentétben a / 7 /  kifejtés "bázisával",

írben tel- 

a-



melynek elemei a konfigurációs tér egészében nem függetlenek egymástól, 

- a rögzített szeparációval definiált csatornaállapotok már függetlenek.

OVEz teszi lehetővé, hogy ay  (p E ) reakcióállapotot a csatornatartomány

ban valahol rögzitett = felületen, az |r(3) altérben a (i -sze-

parációbeli csatornaállapotok szerint kifejtsük és az egyes kifejtési e- 

gyutthatókat a T q (E ) mátrixelemeket tartalmazó radiális faktorokkal a- 

zonositsuk:

c

- a

A. r(-0)
^ b a  tb

/I0/

■0 -J/3

A v
A < |  > r ’ f zárójel az jr ,  ̂ j altérbeli skalárszorzat jele és - =

csatornasugár.

Végül egyetlen T ^  ( E )  -t tartalmazó egyenletet úgy kapunk, 

hogy a beeső hullámot egyetlen | a)> csatornára korlátozzuk; a belőle k i

fejlődő reakcióhullámfüggvényt Y ^ ^ i O  -val jelölve, kapjuk:

- C

b 
0 J
Q 'fi

Db

’ baé'u- / « /

rv.
fi

• C+V
Ez az egyenlet már alkalmas arra, hogy egyetlen 1 q  (E ) -nak

Y  q  JCf*, O  hullámfüggvénnyel való összefüggését tisztázzuk. A helyzetet

cnnk az bonyolítja kissé, hogy - egyrészt, T -n kivül még egy függet-
o

len paraméter, a cQ amplitúdó is , szerepel az egyenletben -, másrészt 

eddig a szereplő hull mfüggvények normálásáról nem esett szó. E kettős 

normálási probléma megoldása céljából tekintsük a /ll/- ből származó kö- 

v e tk .’.ő két egyenletpárt. Az első pár a /3 -csatornabejáraton a Y q  ̂

hullám mellett deriváltját is egyezteti a IjZ^-ra végigjárt módszer sze

rint :

,sbB

rb

W /

,o
"ac ~ íba'url” (rö.k b) ' ca T a (E )

O ) /  | \
w {b ( r0 . k b)

/ 12/

rr?i>
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es

Co)

dr*
rr ? i* M

0 S^tb
C a^ba dr.

o T t> /r  \ ^ jg tb .fe ,kh l  
a a v / 0 r„

Most ugyanez az egyenletpár a beeső csatornában, azaz b = Q  mellett:

c ° a « ® ( '- * . 1O t c á T a ( 0  ^ a O k A a )

o -r-a c+y

3r,ot

oC foí.

rc,= PoC

r* = PoL

o _9 YTq, , I Q  o T a / r N d^urtTOkiko)
c l  a v y 3 r

CX-
a 3 rot rol=foc

/ « /

/ « /

A /1 2 / ,  /13 /  első egyenletpárban és G a -t, a / 1 4 / ,  / 1 5 / máso

dik egyenletpárban -t és -t tekintjük ismeretlennek. Az el

ső párból a c°a -t, a másodikból a C° -t számítjuk ki csupán. így

/ 1 2 / , /137-ból

M

!/í)

Wrk “ ?ol' 4 ° V / 3 , ka ) ;

és /147 , /157-ből M

_o Wra- f * í ^ < Y ^ ) X ^ % ) |  v r O A  ko)

“a , T f íoi / , \ . „O V  \
W,OL Pót

tót0 ) ( rot - k a )  ; ^ t a ( rou k a )
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ahol Wr a Wronaki-determináns az -változóban. Innen a keresett

TQ (E ) mátrixelem:

T ba ( E )  -

Ha a reguláris Coulomb-hullámfüggvényt szétbontjuk be- és kifutó

jellegüre, azt kapjuk, hogy

ujrí°Xr>k))u/i*Xr>k).00/

VJ
(+)'

w V ( r,k) i A 7 | ° ( r ,k )

V»k) >k) b '9 j

= Wr | k) ; -Wj ( r,k )~  2tk ,

amennyiben normálása ur^ ^r, k) ~  e Most f = fQ i l l .

f = {^  helyettesítéssel kapjuk végre a tranzitmátrix-elem csatorna- 

analizisbeli egyik kifejezését:

j  { b s b crb B = T b (E )  = 
s a  A  ^  > / Z O a j

w r = pr(i 5V > < Y ^ b \  i p O y ^ u r ^ W b ) }

*
*

II 5° ^ < YXa U ' ^ o’ U A

A tranzit-mátrixelem egész fenti levezetését végigvihetnénk a z | fs J M C / 

reprezentációban is . A gondolatmenet a fenti; itt csak a végeredményt 

adjuk megj



- 11 -

fb s b 3 B

W A /20b /

Y a V f !  'fi w í “ ( rp . k b ');

k b  V / { r X [ Y [ “ a ( f J ; X 5 >a A ( í J 3M

A tranzit-mátrixelem /2 0 /  kifejezése a Roaenfeld-formula [3] .

Itt megadott levezetésének gondolatmenete a formális különbségek elle

nére is rokon Rosenfeld eredeti levezetésével. A fenti két reprezentá

cióban megadott mátrixelemben szereplő V ,Í-) állapot az |a> csator

naállapotból, mint kezdőállapotból /belső hullámból/ kifejlődő reakció-

hullámfUggvény. A X ^ vAQ 0L)  és belső hullámfüggvények

a be- és kimenőoldali részrendszerek belső hullámfüggvényeinek vektor

csatolt eredői.

4 / A tranzitmátrixelem Időtükrözött alak.ja

A /2 0 /  Rosenfeld-formulában a be- és kimenőoldal adatai erősen 

aszimmetrikus módon lépnek fe l . Formális szimmetria elérése céljából a

reciprocitás elvének felhasználásával előállítjuk a Rosenféld - formula

alternatív alakját, amely az eredetivel kombinálva, a be- és kimenő

oldali adatait szimmetrikusan tartalmazó kifejezésre vezet. A szimmet

riára később, a disztortálás során lesz szükségünk.

A 0 (H ) időtükröző operátort azzal a követelménnyel definiál

juk [7] , hogy a

q > (r )  S  e - L c W ct>(r) /2 f /

azonosságból minden (f)̂ p ) -re és minden valós c -re a

0<|>(r)se L° H0 q>(r) /¿¿/

azonosság következzék. Az ilymódon értelmezett 0  = 0 (^H ) operátor

időtükrözésinvariáns M probléma esetén, azaz a
K A i A A i
0  H 0  =  H 0  p 0 = - p

0  p 0 + = r 0 (r  x p )  0 +== — (r x p )  / 2 3 /

A A A+- A
0  <j 0  =  — o-
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operátoregyenletek teljesülése mellett, a következő módon transzformái 

ja a i| r ,p ( rxp )2 ü l .  oPerátorok sajátfüggvényeit:

0 | t n >  =  konst . | 6 n > 0 | p > - |  p >

é l  r > =  | r >  ¡24/

© | s<s > =■-(-o s \s~6 y ■

Az idütükrözés operátora ugyanezen dinamikai változók szimultán saját- 

függvényeit, ha azok kötött állapotok, akkor a

0  | e X s C >  = ( - O t'X+‘S_C5'(í-Xs-tfC>

0 | t s 3- M C > = ( - ' ( ) J ” M | í s 3 - M C >  , /¿5/

s-cr0 |k s cr C > = (-l) " |-k s - g  C >
szerint, ha pedig reakcióhullámfüggvények, akkor a

v f ( r , E ) - | c ( ± )  >
¡ 26/

0 | c > - |  - c  >

jelölés bevezetésével a

0 | {  l s 5 C ( t ) > = ( - 1 ) W t 8 ‘ eí | ( - A 5 - e C ( T ) )  ,

© | í s 3 M  C ( ± )  > = I « s 3 - M C  (?) >  , ¡27/

0 |  s <5 C ( ± ) > = ( - ' l ) s ' (í |- s - e r C ( í ) >

értelemben transzformálja.

Mivel pedig időtükrözésvariancia esetén fennáll a

Ta(F-) - t | “ ( E )  - T I “  M

reciprocitáai tétel, a / 2ü/ formula ekvivalens változata a

fb s b \ -̂Q.Sa  ĈX ^ / r \ z™/
O. Q ^ Q  ^CX (b~ ^ b S b - ^ b  '
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a l a p j á n  a

T f b X b s b <rb B f r  

( q V o ^ a A V  '

) _  k b -  x p { Q s a  x 

Q-  ̂b b ®  b  ^"b

/30/  

--- *

r^Q-v
n

X

< y - x b ( v ) x -b^ f P ) y

ahol
f a ^ a sa eQ _  /_ i\

P'bXbSbGrb V

í a 'XQ+sa ' aa+ fb~Ab + Sb‘c'b

Az ( { X S <o C> reprezentáció előnye, hogy a csatornaállapot szeparálható 

az {r,r j változókban; hátránya viszont, hogy a segítségével felirt 

tranzitmátrix nem szimmetrikus. Ezzel szemben a nem faktorizálható 

reprezentációban - forgásinvariáns Hamilton-operátor esetén - 

a tranzitmátrixelem már szimmetrikus:

fbSb 3 6 / r f V x
aCE.'ít) - > ©I fKsKJ B > ^ » v  1311T a scl3 ‘ ©I fbsbJ B>

í „S n 3 A

A két ekvivalens tárgyalás közül a faktorizálható csatornadefinició e- 

setén részletezzük, és a hatáskeresztmetszet kifejezését a tranzit- 

mátrixelemekkel ilyen értelemben keressük. A végeredményünket azonban 

meg fogjuk adni az |{s 3  M C )  reprezentációban is , amikor az exakt mát

rixelem időtükrözött ekvivalens alakja /3 1 /  alapján:

T <a % J A ( E ■'*')■ T a ( E .r )  "

132/

■ <  V *  < V  kb)J
5 / A differenciális hatánkoresztmetszet K X s g C )  reprezentációban

Az |tXscj'C>  reprezentációból a | k s c ? 0  reprezentációba sem

leges részek reakciója esetén a következő transzformációt vezet át:

Tkb Sb <rb B (f N

ko 5a ° 'a A "  ) f C p I T
)■ kQ ZoC y Sa ^  

! Q J >  -

W /2r  f  > bo o !
Q (h° * h-<b b
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k , S , cT, B

\  s X \ f f )  =•a c a

f -̂\3/f2 r^- V - 'T-̂*3 ?a '{b / ?f, ,\V2 J  ^ b S b0'b^/p \ w / l  "\* Zo//
=  (4 T ) 2 _  Z _  Z _  L ’ ( a J  lía 0 s Qc-Q A CL > Y A b Ckb)

V °  fb=° V - fb a  a a

alakú. Segítségével a differenciális hatáskeresztmetszet semleges ré

szek reakciója esetére a és csatornaspin-vetületekre, továbbá

az S és Sb csatornaspinekre való bemenőoldali átlagolás es kimenő

oldali összegezés utáns

dcr(kb B ; k a  A) = p-a. M/3 kb
d  Q(3 ( 2W 7 kQ

Io+ 1q ^ b  ®a. ^

X

Ä k - I k l  Vllb- Ibi ^a-Sa ^ = - 5b ( 2 Iá+0 (2I^ 0  /35/

r f i  ( 2 V i f i ía“ , b T Í \ r 0brb^ c o Y : b (k ) f
( a = ° V °  X u - C  Q CX Q Cl ' V  '  1

6 / A hullámfüggvények disztortálása

Célszerűnek látszik bizonyos fokig függetlenül definiálni a 

"distorted wave” közelitést általában és a ()direkt "reakció fogalmát.

Mindkét fogalmat a Hamilton-operátor bizonyos egyszerűsített 

felvételével jellemezzük. A teljes Hamilton-operátor a bemenő és k i

menő oldal ^  kölcsönhatásmentes Hamilton-operátorai-

val és a két szeparáció Va )  kölcsönhatási operátoraival kifejez

ve

H ( 0 “ Tol(0 + +

/ N l 3b\
- Cr (3) + Vp(r  .

A disztortált hullámu tárgyalás az exakt Hamilton-operátorban 

a ^oiQot) éa H/sOp) exakt alakjukban való megtartása mellett a

Vcc(roi. !<*.) ®s ^ ( r/3 ! ß) exakt soktest-kölcsönhatásokat helyettesíti a
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szeparációnak megfelelő ^  ill» komplex optikai kettest

potenciálokkal. A Y^+) és Yfc,° hullámfüggvények disztortált köze

lítése az optikai potenciál segítségével történik.

A direkt tárgyalásmód a DW-közelitésen túlmenően azt jelenti, 

hogy a ^ 0 (^(3') belső Hamilton-operátorok definiálta négy

atommagot jellegüktől függően /targetmag-, végmag, i l l .  bombázó/ egy-, 

két-, vagy néhány részecskéből álló rendszernek tekintjük.

Másrészt, mivel a hullámfüggvények és kölcsönhatások nem füg

getlenek egymástól, a tranzit-mátrixelemnek exakt formájában több ek

vivalens alakja van. így a /2 0 / ,  a /3 0 /  csatornaanalizisbeli mátrix

elemek és a

T a  (E  )  - <<t>b ! v ^ l  t í f ' >  “  P 7° l

- < Y bV =cl< t> a>  ¡37bl

szóráselméleti mátrixelemek mind csak formailag különböző reprezentá - 

ciói ugyanannak a mennyiségnek. Az ekvivalencia csak az exakt mátrix

elemekre áll fenn. Ez belátható, ha tekintetbe vesszük, hogy az opti

kai potenciálok szokásos módon való bevezetése nem jelenti azt, hogy 

konzekvens modellel helyettesitjük az eredeti problémát. Modellen itt 

modell-Hamilton-operátor létezését értjük. Ilyet azonban a "distorted 

wave" tárgyalás nem biztosit, hiszen a be- és kimenő oldali optikai po

tenciálok közt nincs logikai kapcsolat, és

M

Ennek az a következménye, hogy a két szóráselméleti és a két csatorna

analizisbeli mátrixelem disztortált hullámu közelítése mind más és máa 

disztortált amplitúdóra vezet.

A két 3zóráselméleti disztortált mátrixelem elnevezése M.Born-

ról a DWBA-prior-, ill. DWBA-po3t-alakja. A csatornaanalizisbeli disz-
 ̂ a DWRA

tortáit mátrixelemeket nevezzük el L.Rosenfeldrol DWRA-nek; T

post- é3 prior-alakja az exakt mátrixelem /2 0 / ,  i l l .  /30/-

alatti alakjából ered. Mivel általában
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DW RA cL
T

a ki- és bemenőoldali szimmetriát a

1391

' ^ ( E )
DWRA = 1_ ] /3 T b

~  " 2
DWRA \

+■ "TT T a ( 0
D W R A

M

definícióval állítjuk helyre.

A Y q  ̂®s Yb+̂  hullámfüggvények közelítése a szokásos DWBA 

elméletben rugalmas azóráaok hullámfüggvényeivel való helyettealtéa 

utján történik; a szóráaelmélet mátrixeleme az egéaz konfigurációs 

térre kiterjedő integrál és a DWBA közelitéa az exakt kölcsönhatást

az egéaz konfIgurációa térben a optikai potenciá

lokkal helyetteaiti.

A DWRA közelítés során a disztortált hullámfüggvények egy 

része maga is reakciót ir le ; az |a) , |b') kezdeti feltételek 03 a

wopt 
ôi. k„A , optikai potenciálok pároaitása részletesebb fi-

zikai meggondolás utján történik. A kétféle határfeltételnek éa a 

két optikai potenciálnak két keresett párosítását aszerint jelöljük 

ki, hogy a konfigurációs térnek melyik résztartományában akarjuk 

kiszámítani a disztortált hullámfüggvényeket. Definícióként fogad

juk el, hogy az oc , i l l .  [i -szeparáció csatornabejáratán kiszámí

tandó i l l . (f)^ disztortált hullámfüggvényeket a gerjesztési

állapottól és a relativ mozgás energiájától függő ^ >£ \ C r oJ ü l *  a

potenciálokkal határozzuk meg. Ennek a választás

nak fizikai indokolása az a tény, hogy pl. a fi -csatornabejárat

impulzussalkörnyezetében a B s j g ^ g "  

szétváló részrendszerek közt ható exakt Vß(fß |(j') kölcsönhatás ig en

jól közelíthető a V,
opt
í3khB optikai potenciállal. Az ellenező

párosítás egyébként fizikailag semmivel sem indokolható és formáli

san is triviális ellentmondásra vezet. A fentvázolt párosítás egyéb

ként a legjellegzetesebb vonása a DWRA elméletnek: az |a^> csator

nában beeső hullámból a ^ w^b CTp) optikai potenciál hatására
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kifejlődő c()^<'+') disztortált hullámot megkeresi az ^  = Pp felületen 

és megfordítva. Ez azt jelenti, hogy az oi -szeparáció szerint falcto- 

rizált kezdőfeltételekből a p -szeparáció szerint szeparált +

+ (|p) Hamilton-operátor képviselte kölcsönhatás révén kifejlő 

dő disztortált hullámot kell kiszámítani /és megfordítva/. A DWBA köze

lítéssel ellentétben a DWRA négy disztortált hullámfüggvénye közül ket

tő nem szórási, hanem reakcióhullamfüggveny. Pontosabban, ez utóbbi e— 

setben az adott szeparációbeli beeső hullámból az exakt kölcsönhatás 

nyomán kifejlődő reakcióhullámfüggvényt helyettesitjük az ugyanezen be

eső hullámból a másik szeparációbeli optikai potenciál hatására kiala

kuló reakcióhullámfüggvénnyel. Ezzel szemben a DWBA-közelités az exakt 

reakcióállapotot mindenütt rugalmas szórási hullámfüggvénnyel pótolja.

A két szeparáció egyébként különös módon kombinálódik akár a ^  |DWRA

akár a ^T mátrixelemben.

Most felirjuk a disztortált hullámfüggvényeinket definiáló e- 

gyenleteket a fent részletezett elvnek megfelelően. A Hamilton-operátor 

közelítése a csatornabej áratokon:

ha ~ Í V  ’ ^  H ( 0  ~  TolC O  + VcTkaA ^ )  + H ocQa. / 4fa/

ha r(3 ~ ?(i » űgy H ( r ) ~  V r ^  + / 4 i b l

A reakcióhullámfüggvényeket fizikai szempontból egyértelműen 

definiálja a beeső hullám és a kölcsönhatási operátor. Matematikai 

szempontból ezen adatokhoz járul még a szórt hullám tisztán kifutó j e l 

legének előírása. Adott beeső hullám és potenciál esetén a reakcióhul

lámfüggvényt a Mjrfller-operátor segítségével lehet exaktul generálni, 

így pl. a optikai reakcióállapotot az egész konfigurációs térben

exaktul megadja a következő bonyolult operátorelőállitás:

* r - « Í W ° ^ E > a -  / « /

L "  (' T'3“ T“-* v/b°pt* Hp ' H« ) ] M
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Jelen tárgyalásunkban azonban nincs szükség a disztortált hullámfüggvé

nyeknek az egész konfigurációs térben tanusitott viselkedésére, hanem 

csupán bizonyos csatornabejáratokon. Adott csatornabejáraton a hullám

függvények az illető szeparációnak megfelelő kifutó jellegű csatornaál

lapotok szuperpozíciójaként előállíthatok. A Mjzíller-operátorral való e~ 

lőállitást pótoljuk a differenciálegyenletnek, a beeső hullámnak és a 

lokálisan érvényes kifutó jellegű aszimptotikának előírásával.

Az exakt hullámfüggvények helyettesitése disztortált hullámok-

kai ugyanezekben a tartományokban a következő:

Ha roL~P* > úgy
<-+)/ \ 

Y a  ( r ) C  ( M  J  ;
/44 a/

ha roC.'V'fo<. » úgy Y . b l r ) ~ f c H M J ; /4bbl

ha
rí3 ~ Pa ’ úgy

(+) / \ 
Y a  Cr ) ~ $ b W ( - > W  , /45a,1

ha rft ~ ?ft ’ úgy
(.+)/ \

Y  - C ’W Q  , J45b/

,a(+) i b W  x - Q W
ahol a $ és  ̂ disztortált hullámfüggvé

nyeket a következő optikai-potenciálos differenciálegyenletek 03 tiszta 

kifutó jellegű határfeltételek definiálják:

A $Q^(,rot., | a.) disztortált hullámfüggvény definíciója:

0

r*"foL
ra w T a ( r*  > k a )  + k o n s t  , k Q )

/46a/ 

/46 b/

<£>̂ ezek szerint rugalmas szórást ir le a A optikai potenci-

-OC+),
álon. A $  b (r-gJoJ) amelyet szintén az felületen kere

sünk, már reakciót ir le:

x -q C+v  . N
í’-b t S „ ) - o A  7a /
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$ :bac+)
•sbB

a'(oc)

s1 A
¡47 6/

A következetes eljárás az, hogy a szórt hullámot az ot szeparációhoz 

tartozó cl*(ol  ̂ csatornak összességéből epitjük fel« A tranzit-mátrix— 

elem /2 0 /  kifejezéséből azonban az a '(o i)^ Q  csatornák járuléka 

orthogonalitás következtében exaktul kiesik.

Az rp-fp konfigurációs térbeli felületen érdekes )̂Q (r/3>|̂ ')

és $  Ijj)  disztortált hullámfüggvények a V̂ 0̂ B (r^)

lémának reakció- i l l . szórási sajátfüggvényei»

[T/íCp|í)^ V A W + H p Q ^ ' E] $ a ° ( r (5>{/3)“ °

prob-

/4 8 a /

O h . í , )  -U 

% konsl ^

CO} (c .s„A,

illetőleg:

t b W Cro)?) “ i> [ 'kb'"  ko"st « M  *

* VX í W T S U )

/4 8 b /

/4 9 a /

A  3 b/

Valamennyi radiális hullámfüggvény egységnyi fluxusra normált. A ha

tárfeltételekben szereplő konstans szorzók az illető optikai potenci

álon való "szórás” . lba ) l-ba-b ’ 111 * 1 ‘ ' tranzit-mátrix-

elemei.

c-b .-b

7 / A DWRA szó t-áa l mátrixéi eme

A szórási mátrixelem DWRA közelítését a /2 0 /  és /3 0 /  formu

lákból az exakt hullámfüggvényeknek a kérdéses tartományban jól-kö- 

zelitő disztortált hullámfüggvényekkel való helyettesítéssel kapjuk, 

a / 4 6 / ,  / 4 7 / , 748/ és /4 9 /  értelmében:
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' b
(a X a sü crQ A^-

DWRA kö
_  x

k t
M

w r,  ,A  jr, {Y '¿ (r , ) X £ U )  C X v , !, t ) f h , .kb)

W v  f v K " < ^ a C Ő  X % \ Ü 1 | . E ) y - í ‘ ; «íafc, ka)

|ST {b sbcrb E
1 0

DWRA kb

=  F a /5//

A. (i+tx esetben csatornakeveredéat jelentő <pa ( q )|fi)®3 $-
aO)
b

függ

vények bonyolult szerkezetűek: nem szeparálhatók egyik változósorban sem. 

Ezzel szemben spinfüggetlen centrális optikai potenciál esetén a <j)a \
_ ̂  (+)

és (£> k (/3>}p) függvényekben a kezdeti csatorna-szeparációt az azonos

módon szeparált optikai Hamilton-operátor megtartja; igy ezek a disztor- 

tált hullámok faktorizáltak az egyik változósorban; végül Í3 ortho« na- 

litás révén az /5 0 / ,  /5 1 /  DWRA-mátrixelemek nevezői lényegesen egysze

rűsödnek. így, ha VoC° ^ A(r J = \ 4 °^ A( r J é 3  ^ bCP(j) = V̂ BCr/3 ) » akkor
,opt

C V w  -  i  ‘‘o W - W í J

S n A .

es

») - 7» < ’ (>•#, V lbb( h ) C ( W
i_ bW /

Itt a radiális faktorok a

SuB,

_ á !  
d r  *

- ^ ; - v f  , ( r  y  M ? ')  -
Q VlcaAVo<J 2

ot- oc

aC+)
U

dL r.
_  M ' b

(ik^BVíiJ rp-

/52a/ 

¡53 aj

f a  ( ro , , k a )  =  0  / 52 b/

b O ) '

U í b  ^ f 3 ' k b )  =  0  l53bl

differenciálegyenletek megoldásai az

co\aC+)
U|

'q (•-<*, l< a )  ( r ^ , 1: a) +  k o n s L u j ' f ^ k J
H'fot a

/52 c /
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i l l .

^ T X rfi>kb) ~  ) ^ onst ^ ( r ^ kb)
W ,

b "  rf
határfeltétel mellett.

'P>P(3

A moat vázolt egyszerűsödés esetén a ki- és beraenőoldali disz 

tőreiét szimmetrikusan tartalmazó szórási mátrixelemet a következő for

mula adja meg:

tb X bSb crbB
2 T

sa ° a ^
( E )

D W R A
=  2

b 1DWR A
T a(E) /54 a/

w
rdL= 5*̂ 1

“ t ^ V o L ^ a ) ;  W f ( r* , k a )  
l a  a

b ^ b s b (̂ b  \ r t b (+)/ | \  ,C +V  i, >
V r r f J u íb  ( r p - k b ) .  >k b>¡1

+ k Pfa

Hasonló módon nyerhető a tranzitmátrixelem az |fs3 M C reprezentá

cióban i a :

<bsb ^ B

ta s Q3A

DWRA
( E / r )  - 2  T a (E ,T )

DWRA
/54 b/

+

w
r0C=?oC

W  ]
b(+)/ . - 

lU {b f t - kb) í U\ ( rl3 > b ) }
a

8 / A DWRA differenciálja hatáskeresztmetszete

Az uj diaztortált hullámu közelités differenciális hatáske

resztmetszetét legegyszerűbb formájában semleges részek esetén a repre

zentáció-transzformációt jelentő /3 4 / formula és /54 a / kombinálásából 

azonnal megkapjuk.
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Az u j , DWRA elmélet differenciális hatáskeresztmetszete esze

rint :

í cLa,(khB , k»,A) iDWRA = 

l í

- (4T)

la *I’a IW'Í sb

z  x :  i r o v o 1 
b=-(bía =o eb=o Ak~ i

V O O ’

f +)( rooka ) ; ^ V o c A a )w.
roC= $oí.

/55/

+ — P, 
ka fb xbSbcrb

f r „ < Yóa U X S^ ( f J ¡ í - r V o . V S J ^ ' H W X k a ) !

^ Y  Pa . ^ b ° ( rp*kb') ; *
í-.

w- ~ v ; ; { • j
a be- i l l .  kimenőoldali magok kvantált állapotait definiáló kvantum

számok sorozatai; 03 reakciót leiró disztortált hullám

függvények a /4 7 / ,  /4 8 /  definiciós egyenletek értelmében; u V ^  és
a

rugalmas szórást irnak le a /4 6 /  és /4 9 /  egyenletek szerint. A kezdő

.  ̂ s A
es vegallapotbeli szeparált rendszerek belső állapotait a Xr? és

Q

V s b ®  , - . O )  C-) CO)
a ° b  képviselik. A es uĴ  radiális hullámfüggvények -

semleges részek reakciójára korlátozódva - szabad mozgást irnak le , vé-

e“1 |b>-|<bXb5b<*bB>;|a>-|lo0 v r a A> .

Ugyanezt a differenciális hatáskeresztmetszetet, megkaphatjuk 

a. |c )> =1^ & 3 M C )  reprezentáció segitségével is ; /54b / alapján:

DWRA

\3 _»«■ MfiÉ_____ (Ü2_ v
ka

[ dff(kbB;kaÁ) 

l d Q *
■(41T)3
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Ia*IÓ Sa i 'tA

■z z  z
<\rsa sb^Hb-lU * A 2 ^ O C 2^ 1)

tV { b < í a O s Q 6-a |3Q cra > < { b X b S b c r b | 3 X b ^ b > ( 2 ía+ 0 /2 V b(kb)* x l 5 6 l

- V J V J

Z I  I  z
J-0 fQ=|sa-3| tb=|sb-3\ Ab=-tb 

h  v {t

[ ka Hfc-pJ[r,<[Y>h(f#) ;T £ Í f o X l a V / B ip E )/

Vp _ p
r0Í-'Poí. I C V  A v r\\\ct,5a- C°V  ' I

V  í 
% - f p l > < (

a

Itt az jfs3MC'>  —^IkSG 'C ') transzformáció az irodalomból jól ismert ki

nematikai összefüggés.

Konkrét számolások céljaira az /5 5 /  és az /56/ formulák Blatt- 
és Biedenharn-nak [8] a Racah-algebra tételeire támaszkodó tételei ré
vén jelentős mértékben egyszerüsithetők.

9 / Diszkusszió

Most több szempontból összevetjük a DWRA és a DWBA közelitesek 

alapelveit.

Ami a hullámfüggvény disztortálását ille t i : a DWBA elmélet mát

rixeleme az összes változóra kiterjedő skalár szorzat lévén, az exakt 

kölcsönhatást az egész /belső/ térben helyettesíti a mátrixelem egyik 

tényezőjében a bemenő oldali, a másikban a kimenő oldali optikai poten

ciállal. A DWRA mátrixelemben adott szeparációval definiált felületi in- 

tegrál áll és az adott szeparációbeli csatorna optikai potenciálját k i

zárólagosan a disztortált hullámfüggvénynek a szeparáció csatornabejá

ratán felvett értékének és deriváltjának meghatározására használtuk 

fe l . Ez a tény első pillanatban döntően a DWRA közelítés javára billen

ti a mérleget; - túl messzire azonban nem mehetünk a következtetésben .

A hullámfüggvények adott beeső hullám és adott potenciál melletti meg

határozása nem-lokális feladat: a megoldás a potenciál teljes térbeli 

viselkedésének funkcionálja. -

Ami a disztortálás elvi alapját i l le t i : a két közelítés mege

gyezik egymással abban, hogy egyik sem modell-közelités: nincs olyan mo-
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probléma amelynek tranzit-mátrixeleme vagy volna. En

nek oka az, mint már mondottuk, hogy a bemenő- és kimenőoldali optikai 

potoiioiállal definiált két probléma Hamilton-operátora különböző; mo- 

dell-Hamilton-operátor létezése esetén a két szeparáció kölcsönhatásai 

nem függetlenek egymástól.

Az u .n . belső polarizáció figyelembevétele a DWBA-közelitésben 

csupán parciális differenciálegyenlet megoldási problémát vezet be. A 

tömegközéppont és az elektromos centrum összeesésének követelménye saj

nos sokkal szervesebb része a DWRA-beli csatornaállapotoknak tömegközép

pont -távolság-argumentumu Coulomb -hullámfüggvényekkel való felírásának, 

mintsemhogy lényeges szerkezeti változások nélkül végrehajtható legyen 

a belső polarizáció tárgyalása.

A rugalmas csatornában, - amikoris egyetlen optikai potenciál 

szerepel, a DWRA és a DWBA elmélet, mint az kimutatható, azonos mátrix

elemet ad. A reakció-mátrixelem optikai potenciáljai a DWRA elméletben 

is rugalmas szórási kísérletekkel nyerhetők.

A két elmélet megegyezik abban, hogy egyetlen mátrixeleme a- 

szimmetrikusan tartalmazza a be- és a kimenőoldali disztortálást.A DWRA 

mátrixelemnek a reciprocitás révén történő szimmetrizálása a két disz- 

torció szempontjából analógiája a szóráselméleti mátrixelem post- és 

prior-alakjai közepelésének.

A disztortált hullámfüggvények kiszámítása a DWBA közelítésben 

sokkal egyszerűbb differenciálegyenlet-megoldási feladat; ott az opti

kai potenciál Hamilton-operátorának szeparációja rá illik  a beeső hullám 

faktorizálására; a csatornák igy nem keverednek, és kizárólag rugalmas 

szórási hullámfüggvény kereséséről van szó, - A csatornaanalizisbeli 

disztortálásoknál szereplő négy hullámfüggvény közül kettőben csatorna

keveredés áll elő, mivel az egyik szeparáció csatornaállapota "szóró

dik" a másik szeparáció optikai potenciálján. így a DWRA egyes hullám- 

függvényei - reakciót irnak le . Ez a körülmény a DWRA elgondolás leg

jellegzetesebb vonása. -

A szereplő skalár szorzatok a szóráselméleti DWBA mátrixelem

ben az összes változóra kiterjedő integrálok; a DWRA közelítés eggyel 

alacsonyabb dimenzióju integráljaiból éppen az egyik radiális koordiná

ta hiányzik. Ez a körülmény jelentősen megkönnyítheti az integrál-nume

rikus kiszámítását.
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Akármilyennek is bizonyul a DWRA közelité a értéke, ezen al

ternativ lehetőség puszta léte is elősegíti a hagyományos DWBA elmé

let egyes mozzanatainak újbóli felülvizsgálását és jelentésüknek jobb 

megértését.

A korrektúra során tett kiegészítés

A kimenőoldali exalct kölcsönhatásnak egytagú optikai potenci

állal történt

ve (r )  --- - C ' O )  - Vbop,(rs)  / « /

helyettesitése nem alkalmas közelités. A kimenő oldalon a pontosabb 

kéttagú optikai potenciállal kell dolgozni:

vsCr ) ---- - vb P‘( r )  ’  * vjf’Cr,.) /* »/■ ° p V  \ _ > /°V  wC2)/

~3<

Ez • i választás a végmag két-részecske felfogását tükrözi és pontos a- 

ualt.gonja a DWBA kimenőoldali közelítésének. A dolgozat érintett for

rni! L a * * definíció mellett érvényesek.

íöi netnyilvánitás

Köszönetét mondok Hraskó Péternek és Zimányi Józsefnek, akik 

felhívták figyelmemet a * közelités nem megfelelő voltára.
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FERROMÁGNESES ANYAGOK ELEKTROMOS ELLENÁLLÁSA 

Irta: Praveczki Endre

Összefoglalás

Előző dolgozatainkban [3 , 4] az ideális spinhullámelmélet egy 
lehetséges renormálását hajtottuk végre. Ebben a dolgozatunkban a renor- 
mált ideális spinhullámelmélet alapján a ferromágneses anyagok járulékos 
ellenállását számitjuk ki, felhasználva Mannari pl] általánosabb érvényű 
képletét. Megkapjuk a kritikus ellenállás leirásat.

A fémek kollektivizált elektronjai elektromos tér hatására moz

gásba hozhatók /elektromos áram/. Mozgásukat azonban akadályozza akülön

böző kvázi részecskékkel való kölcsönhatás /elektromos ellenállás/. Lég-
\

ismertebb a fononokkal történő kölcsönhatás, A ferromágneses anyagokban 

fontos szerepet játszik azonban a ferromagnonokkal történő kölcsönhatás 

is . Emiatt az ellenálláshoz olyan rész járul, amely kezdetben erősen no, 

később állandóvá válik.

Perromágneses fémek elektromos ellenállásának kiszámítására 

Mannari [l] vezetett le általános érvényű összefüggést. Van Hove [2] ne

utronszórási hatáskeresztmetszetre vonatkozó eredményének analógiájára 

kifejezte az elektromos ellenállás mágneses járulékát a

J-kP ( ( ) - < s o ( 0 ) s k ( ‘ ) >  ( ~ , P -  x . y . z )

spinkorrelációs függvényekkel. Abban az esetben, amikor a ferromágnessé

get okozó 3d  vagy Af elektronoknak a vezetést végző 4s vagy 6s elektro

nokra kifejtett polarizáló hatása elhanyagolható, a következő formulát 

kapta:
+00 2

tico/iX U V- o^ot/ V , ,
? ~ f o  J-g-fKO/* ~ Y  Z _  f x (<*>) h l

J */ ex
— Oo 0



amelyben

o = 3ir3Nnn/2he

2 n  2
JC =■ c 5Cf U ,

J az s és d i l l .  i elektronok kicserélődési integráljainak át

lagértéke, £p az s elektronok Fermi-felületen vett energiája, a

Permi-felületen vett impulzusa, s végül a függvények a spin

korrelációs függvények Fourier-transzforrnáltjai:

t f C O - N - ' Z doo e
i(kjc- tco)

jc o/
- Oo

A spinkorrelációs függvények meghatározására több módszert is

merünk, Ezek nagy része azonban csak meghatározott hőmérsékleti inter

vallumban vezet jó közelítéshez. Előző dolgozatainkban [3], [4] egy hő- 

mérsékletileg renormált spinhullámelmélet alapösszefüggéseit irtuk fel, 

amely a mágnesezettségre, szuszceptibilitásra, belső energiára és a 

fajhőre vonatkozolag értelmezhető eredményhez vezet az egész hőmérsék

leti tartományban.

Az alábbiakban /!/  alapján az elektromos ellenállást fogjuk 

meghatározni és röviden diszkutálni a [3], [4] -ben felirt renormált spin

korrelációs függvények 3egit3égével.

tűk:

ĵ 3] i l l . ĵ 4j -ben az alábbi spinkorrelációs függvényeket kap-

xx ,. v s<r 

Tk ( 0
r - 1 - l(k x  -1 / _  1 \ -l(kx -
Z _  | n K e ( n )Ĉ O e2H

n K e

LCkK-teoK ) _ ^ _  ^ e-i(kK-tcoK)

r r O ) - T xky( 0 .  yky( 0 - r í x( 0 »  y“ ( O Y k x(O-rkyz( O - A * ) - 0

zz,
¡Tk / 2 /
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amelyekben

(D = \ — S ^  n

Cr2= [ S ( S H ) - S t f ( S ö  + l) -2 S t f ] / n (n  + l)
2S+1 _ . .

? ^ / 3 /

_ j r —  _  _  1
n = N  , n K= ftEyĈ  >

x
a végül í x a ferromagnonok renormált energiája, amelyet legegyszerűb

ben a következő módon választhatunk meg:

l4 l
k

/2/-vel és /3/-al az alábbi képlethez jutunk /l/-bőlj

d a -| [ r ,(u )  v r2(a )] , N
j.

f = f o

amelyben

r.Cu ) - Sff R* ( V 0
1

^ v A. — Jl A.

Diszkutáljuk röviden /5/-öt }f= 0 mellett a hőmérséklet függ

vényében.

a / Alacaonyhőmérsékletek esetén első közelitésben / 3 /  és / 6 /  

alapján Írhatjuk, hogy

rt( a ) - S ^ f ^  n ( n K *l )

amelyekben

ff X
r2(u )  - o

hcoK ~ 2 S  £ x

1

Ezek az alábbi eredményt adják:

A \ V a i  N2 J * Í S j j l  ff2'f  ^0( 2)  C m )  m e 2 t r  íCr / /
F F
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ahol }x a ferromagnonok effektiv tömege.

b/ A Curie-hőmérsékleten /3 /  alapján a következőket kapjuk

/6/- ból»

eredményt nyerjük, és itt d  a rácsállandó, c pedig csak a struk

túrától függő dimenziótlan szám.

Megállapíthatjuk, hogy a hőmérsékletileg renormált spinhul

lámelmélet az elektromos ellenállásra vonatkozólag is elfogadható e- 

redményhez vezet az egész hőmérsékleti tartományban:

1 / alacsony hőmérsékleten /7/-tel visszakaptuk a spinhullám

elmélet eredményét [l] ;

2 / a Curie-hőmérséklet feletti tartományban a paramágneses a~ 

nyagokra vonatkozó helyes aszimptotikus értéket nyertük;

maximumot kapunk az ellenállás változására. Ez a jelenség a vezetési 

elöktronok kritikus szóródása.

amelyekben

Ezek segítségével /5/-ből a

¡81

c/ Tekintsük végül a \f-+- határesetet. Ekkor

tehát

ri(u) = T  5( s+-0 
r2(u ) = T  s Cs + 0  

P - PoS (S  + 1)

3 / a Curie-hőmérsékleten / 8 /  alakjában véges értéket kaptunk.

/8/-at és /9/-et összehasonlitva láthatjuk, hogy esetén
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NANOSZEKUNDUMOS TARTOMÁNYBAN MŰKÖDŐ TRANZISZTOROS IDŐ-AMPLITUDÓ KONVERTER

Irtaj Kozma Gyula és Quittner Pál

Összefoglalás

Gyorsneutron-spektroszkópiai célokra átfedés! elven működő tran
zisztoros idő-amplitudó konvertert építettünk. Az idő-amplitudó átalakí
tás 5-135 m,usec között 2 % belül lineáris. 14 ,7  MeV-es neutronokra 100 
KeV-es energiaküszöbtől a teljes mérőrendszer időfelbontása 2T= 1. 6 m ,usec, 
amelyből a konverter járuléka 0 ,1  m,usec~nál kevesebb.A szingli/koinc v i
szony 1:150.

1 /  Bevezetés .

Gyorsneutronok energiáját leggyakrabban a repülési idő módszeré

vel határozzák meg. Intenzitás okok miatt a detektor a neutronforrástól

csak néhány méterre lehet. Ezt a távolságot a neutronok energiájuktól 
—7 —fi ✓

függően 1 0 - 1 0 ” seo alatt teszik meg. A neutronenergia meghatározásához 

tehát repülési idejüket ebben az időintervallumban nyusec pontossággal 

kell megállapítanunk. Korábbi méréseinkhez elektroncsöves idő-amplitudó 

konvertert használtunk [l] . Mivel az elkövetkezendő méréseink igen hosz- 

szú ideig fognak tartani, célszerűnek látszott egy ilyen időtartományban 

működő tranzisztorizált idő-amplitudó konvertert építeni, amely azonban 

nyilvánvalóan nemcsak gyorsneutron-spektroszkópiai célokra, hanem egyéb 

fizikai mérésekre /p l . gerjesztett állapotok élettartamának m'résére s tb / 

is alkalmas.

2/ Elektronikus kapcsolás

Az idő-amplitudó konverter átfedés! elven működik. Ennek a mód

szernek az az előnye, hogy ha csak az egyik bemenetre érkezik je l , akkor 

nem kapunk a kimeneten értékelhető jelet, igy a nagyszámú szingli-jel a 

konverter utáni fokozatokat már nem terheli. A berendezés blokksémája, a 

különböző jelalakok és a részletes kapcsolási rajz az 1. 2. és 3 . ábrán 

látható.
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A formáló körben az amplitúdóiorrnálás telítésbe vezérelt 2N1143 

tranzisztorral /T ^ / ,  az időformálás egyik végén rövidre zárt 75 <"'im -os 

kábellel / 2 T  = 150 nyusec/ történik. Nyugalmi helyzetben a tranziszto

ron nem folyik áram. Negativ impulzus hatására a dióda lezár és az 

ellenálláson keresztül a tranzisztor bázisába folyik az áram. Ennek 

az áramnak a nagysága szabja meg a formált jel felfutásának meredekségét.

A kollektor kör eredő impedanciája a kábel hullámellenállásával egyenlő. 

Az emitter körben levő 100 Ohm-os ellenállás a tranzisztor áramát korlá

tozza. Ha a bemenő jel amplitúdója legalább 150 nyusec-ig meghaladja az

1 T-os szintet, akkor a formáló kör kimenetén 3 V-os 150 nyusec-os for

mált jelet kapunk.

A koincidencia-rész két, közös ellenállásra /Tg tranzisztorra/ 

dolgozó, nyugalmi helyzetben vezető emitter követő /T ^ , T^/ [2 ] . Mind

két koincidencia tranzisztor egyidejű lezárása esetén a T^ ^g-os tran

zisztorokból álló áramgenerátor konstans árammal tölti a 0 kondenzátort.

A kondenzátoron megjelenő feszültség a két bemenő jel átfedés! idejével 

lineárisan arányos. A P^ potencióméter a tranzisztorok áramának szimmet- 

rizálására, Pg pedig a kimenő jel amplitúdójának finom szabályozására 

szolgál,

A jelfelfutásból származó időszórást a konverter és az elek

tronsokszorozó jelének megfelelő összegezésével csökkentettük [3 ] . Ez 

az időszórás jóval kisebb, mint elektroncsöves konvertereknél. A T^ tran

zisztor impedancia transzformátor, a Tg, Tg és T^q tranzisztorok végzik 

el a jelek összegezését. Az igy kompenzált kimenő jel kétféle polaritásu 

lehet. A kimenő kaszkód emitter követők 100 Ohm-os terhelés esetén maxi

mum 2 V-os jelet adnak. A kimenő jel maximális értékét a P2 potméterrel

1 ,5  V-ra állítottuk be. Ebben a tartományban az emitter-követő nonlinea- 

ritása 2 %-nál kevesebb.

3 /  A konverter bemérése

Mivel a konverterre üzem közben sohasem impulzus-generátorról ad

juk a jeleket, hanem elektronsokszorozóról, ezért a bemérést is RCA6810-A 

elektronsokszorozóra helyezett 50 x 100 mm-es plasztik foszfor jeleivel 

végeztük el. Az idő-amplitudó átalakítás linearitását a KFKI NK-103 ti- 

pusu 128 csatornas amplitúdó analizator segítségével ellenőriztük, A kon

verter mindkét bemenetere ugyanazt a jelet vittük rá, de a két jel között 

kábellel mesterségesen időkülönbséget hoztunk létre, majd 14 ,7  MeV ener

giájú neutronoknak a start jelhez viszonyított repülési idejét mértük kü- 

lönböző repülési tévokon [4] . A mérések alapján az idő-amplitudó átala

kítás 5-135 nyusec között 2 %-on belül lineáris.

A konverter időfelbontását ugyanígy vizsgáltuk. A lassú ágak 

által megszabott energiaküszöb 100 KeV elektronenergiának felelt meg,ami
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kb. 0 ,4  MeV protonenergiával egyenlő. így minden meglökött protont re

gisztráltunk, melynek energiája 0 ,4  és 14 ,7  M.eV között volt. Az idő

felbontási görbe a 4 . ábrán latható . A neutron repiilesi idő mérésé

nél a konverter saját időszórása már biztosan elhanyagolható, de még 

egy detektor jeleinek vizsgálatánál is valószínűleg az elektronsokszo

rozótói és a kristálytól származik az időszórás legnagyobb része és

4 . ábra

gyorsabb elektronsokszorozóval /p l . 56 AVP/, valamint kisebb kristály- 

lyal kevesebb lenne.

Az egyik bemenetre egyidejűleg adtunk je let , akkor csak az 

bemenetre érkező jel hatására megjelenő kimenő jelnek 150-szeresét kap

tuk,

A kimenő amplitúdó relativ változása 15-65 C° között l ° /o o /C ü , 

a.tápfeszültség ingadozására 1%/100 mV.

Végezetül megmértük a tranzisztoros konverter segítségével a 

szénről szórt neutronok energiaspektrumát L = 1 ,8  m-es repülési távnál 

/5 .  ábra/. A szén ismert energianivói [5] és a konverter idő - amplitúdó 

kalibrálási görbéje alapján megjelöltük hová kellené kapni a monoener- 

giás neutronoktól származó jeleket. Mint látható a mért energiaértékek 

megegyeznek az irodalmi értékekkel.

Tapasztalataink alapján a tranzisztoros idő-amplitúdó konver

ter felbontásban jobb és linearitásban egyenértékű az általunk használt.
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elektroncsöves konverterrel, igy további méréseinkhez már tranzisztori- 

zált konvertereket fogunk használni.

Ezúton mondunk köszönetét Szabó Lászlónak a konverter terve

zéséhez nyújtott értékes segitségéért.

I r o d a l o m

[1] Garg, J .B . :  Nucl. Instr. and Methods 6, 72, /1 9 6 0 /,

[ 2 ] Bonitz, M. : Nucl. Instr. and Methods 22, 238, /1 9 6 3 /.

[3] A.AflaM, r.üajuia, Ü.KBHTTnep, II.T .3 . I964-. N° 4 . 49

[4 ] Ádám A ., Pállá G . , QuitLner Pál: Acta Physica, megjelenés alatt.

[ 5 ] Aisenberg-Selove, P . , Lauritsen, T . : Nucl. Phys. 11, 130, /1 9 5 9 /.

Érkezett: 1964. okt. 28.
KFKI Közi, 13. évf. l.szám, 1965.





A WR-Sz REAKTOR AKTIV ZÓNÁJÁNAK ÁTRENDEZÉSE 

Irta: Várkonyi Lajos

Öaazefoglalás t

A reaktor aktiv zónájában nem egyenletes a kötegek kiégésé, i l 
letve elsalakosodása. A fűtőelemek maximális kiégethetősége céljából az 
üzemvitel folyamán az aktiv zóna átrendezése többször szükségessé válik. 
Cikkünkben eljárást adunk a fűtőelem kötegek cseréjének és az aktiv zó
na újra rendezésének egyik optimális végrehajtására.

I .

WR-Sz reaktorunkban, mint ismeretes, 10 % dusitásu uránt tar

talmazó fűtőelemekből áll az aktiv zóna, a moderátor és a hűtőközeg pe

dig desztillált könnyű viz. Az EK-10 jelű fűtőelemek 16-osával alkotnak 

egy fűtőelem köteget, amelyek szerkezeti okokból nem egyező keresztmet- 

szetüek. Az abszorbens rudak melletti kötegek le vannak sarkitva. Az ak

tiv zóna ezért háromféle alakú köteget tartalmaz /háromsarkú, két sarkon 

sarkitott és négyzetes/, következésképpen a kötegek egymásközti cseréjé

nek korlátjai vannak. Az 1959 március 25-én induló -eaktor 31- köteges 

aktiv zónájának leirása a [ ij irodalomban található.

Az üzemeltetés folyamán a reaktivitástartalék folyamatosan csök

kent. Az üzemeltethetőség biztosítása érdekében az aktiv zónát uj köte- 

gekkel kellett kiegészíteni. így 1963 közepére a zóna 44 rekeszében már 

kötegek voltak, a további 8 pozició az izotópgyártásra és a sugárkémiai 

vizsgálatokra volt lefoglalva. Szükségessé vált tehát a kiégett kötegek 

cseréj e.

A cserélendő kötegek kiválasztásához ismerni kellett volna az 

egyes kötegek kiégetettségi fokát. Ez azonban nehezen számítható elméle

ti utón, igy kísérleti eljáráshoz kellett folyamodni. Az elméleti számí

tásokra vonatkozóan az irodalomban találhatunk módszereket [2] .
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A maximális fütőelem-kiégetést folyamatos egymásközti és uj 

kötegeket felhasználó cserélési program végrehajtásával lehet bizto

sítani. A reaktor üzemeltetése és a sokféle feladat végrehajtása mi

att egy ilyen programot nem lehetett megvalósitani, igy a 44 köteges 

aktiv zóna kötegelnek kiégettsége nem volt követhető, A zóna felú jí

tására meg kellett állapítani a kötegek relativ kiégetettségét és en

nek alapján felépíteni az adott kötegekből a maximális reaktivitás 

tartalékkal rendelkező zónát. Ezen eljárástól reméljük azt, hogy a 

rendelkezésre álló kötegekkel a leghosszabb ideig fogjuk a reaktort 

üzemeltetni.

I I .

A fütőelemköteg az aktiv zónán belüli helyétől és saját tu

lajdonságaitól /salak-, urántartalom/ függően befolyásolja a reakti

vitástartalékot. Egyszerű perturbációs modell keretein belül ezt a 

hatást egyetlen kötegre nézve a

a p l i - E i K j / V

formulával fejezhetjük ki, ahol az egy köteg reaktivitási já 

ruléka az összreaktivitáshoz az L indexnek megfelelő elhelyezés e- 

setén /  E-l a köteg helyére jellemző állandó helyértékesség/, «• pe

dig a köteg tulajdonságaitól-, többek közt kiégetettségétől függ.

A zóna reaktivitástartalékára jellemző a

i = 1 1=1

W C O  H ( 0

összeg. Adott és mennyiségek esetén a f  értéket úgy tehet

jük maximálissá, ha az E L és !<■ értékeket megfelelő módon rendel

jük egymáshoz. Ez azt jelenti, hogy az egyes kötegeket az összreak- 

tivitás szempontjából a legmegfelelőbb helyekre tesszük /azaz opti

mális összerendelést választunk/.

Egyszerű matematikai okfejtesbol adódik, amelyet a függe

lékben ismertetünk, hogy úgy célszerű a kötegeket elhelyezni, hogy a 

legértékesebb zóna pozícióba a legtöbbet érő köteg kerüljön, a többi 

kötegeket pedig úgy helyezzük el, hogy értékességeik csökkenése sze

rint egyre kisebb értékű zóna pozícióba kerüljenek.
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Az optimális zóna elrendezés megvalógitása céljából tehát meg 

kellett mérni az E-L és értékeit. Erre a következő módon van lehe

tőség:

Legyen EL egyenlő a zóna L -edik poziciójába helyezett uj 

köteggel ) és köteg nélkül (? { )  mért reaktivitástartalékok különb

sége :

t)i > i3 l

pedig a régi köteggel^j^j) és nélküle mért reaktivitás

tartalékok különbsége:

/!/  alapján felírhatjuk, hogy

¡5 /
L

amely csak j -tői függ, adott kötegre nézve állandó érték. Az E- és 

meghatározása céljából el kell végezni a következő reaktivitástar

talék méréseket: mérni kell az érintetlen, régi aktiv zóna (ja j )  r eak- 

tivitástartalékát; utána az i-edik helyen lévő j -edik régi köteget 

uj köteggel kell kicserélni, igy nyerhető a érték, majd pedig mér

ni kell az uj köteg kiemelése után keletkező vizüreges zóna reaktivitás

tartalékát . A mérés után a régi köteget vissza kell tenni a he

lyére. Ezt az eljárást kell ismételni, azonos uj köteggel, az egymás kö

zött cserélhető 24. db. köteg helyén. Ezeket a méréseket elvégezve ju 

tottunk a táblázatban látható eredményekhez /  1, 2, 3 táblázat/.

A tablazatolcban a reaktivitás pcm = 1 0  egységekben van fe l 

tüntetve. A reaktivitás méréseket a periódus méréssel kalibrált szabá

lyozó rudakkal végeztük. Feltételeztük, hogy zónánkra /3ĝ  = 0 , 0 0 7 5 .

A reaktivitásmérés pontossága nem jobb mint + 10 pcm, amely a szabályo

zó rudak visszaállási pontosságából és a rudak súlyából becsülhető. F i 

gyelemmel voltunk arra, hogy a mérések során a tranziensek ne zavarja

nak.

Az 1 . /  formula felállítására szolgalo modell ellenőrzésére egy

szerű kísérleti lehetőség van. Egyazon régi köteg értékét különbözői 

íj és l2 tetszőleges zónapoziciókban meghatározzuk. A ° , sz. táblá-
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l .s z .  táblázat 

Zónaadatok az átrendezés előtt

Pozioió dp E K

64/6 267 319 0,8369

3 /6 281 324 8689

67/7 332 353 9436

71/7 335 351 9544

59/7 . 325 369 8807

8/7 321 330 9727

17 270 277 9747

19 240 275 8727

40/7 285 324 9214

25/7 180 200 9000

32 184 191 9633

52/7 ,304 352 863 6

49/7 280 323 8668

60/8 428 491 8716

4 /8 406 505 8039

56/8 392 483 8115

9/8 381 444 8581

41 /8 346 405 8543

22/8 333 381 8740

37 /8 300 353 8810

26/8 326 370 8810

57/10 949 1115 8511

5/10 1008 1081 9314

38/10 993 1072 9269
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2 .az. táblázat 

Az átrendezett zóna adatai

K Pozicióból Pozició-ba E dp

0,9747 17 . 57/10 1115 1087

9727 8/7 5/10 1081 1050

9633 32 38/10 1072 1030

9544 71/7 4 /8 505 482

9436 67/7 60/8 491 463

9314 5/10 56/8 483 450

9269 38/10 9/8 444 411

9214 40/7 41/8 405 373

9000 25/7 22/8 381 343

8810 26/8 26/8 370 ■ 326

8807 59/7 59/7 369 325

8740 22/8 52/7 353 308

8727 19 67/7 353 308

8716 60/8 37/8 353 308

8689 3 /6 71/7 35?. 305

8668 49/7 8/7 330 286

8636 52/7 40/7 324 280

8581 9 /8 3 /6 324 278

8543 41/8 49/7 323 276

8511 57/10 64/6 319 261

8498 37 /8 17 277 235

8369 64/6 19 275 230

8115 56/8 25/7 200 162

8039 4 /8 32 191 153

3 . az. táblázat

Pozició ? a f i P f d? E K

1. 38/10 2537 1630 2702 907 1072 0 ,848

2. 40/7 2609 2331 2655 278 • 324 0 ,856
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zatban foglalt adatok bizonyítják, hogy a modell kielégítő /3 .s z .  táb

lázat/.

I I I .

Módszerünkkel nemcsak az optimális zónaelrendezést állapít

hatjuk meg, hanem becslést tehetünk az elérhető reaktivitástartalék

nyereségre is :

A f - ? i opr ? i

Esetünkben az 1 , 2. táblázatok adataiból nyereségként Ap=<?64- adó

dik, az átrendezés után pedig Aj3=190 pcm-et mértünk. A becsült és 

mért értékek egyezése a reaktivitás mérés pontosságának megfelel.

A mérések elvégzéséért a Reaktor Üzem Vezénylőtermi Csoport

jának, a lektorálás előtti konultációért Vigassy József tudományos 

munkatársnak, valamint a matematikai modell elkészítéséért a Matemati

kai Főosztályon Varga László tudományos munkatársnak köszönetét mondok.

F Ü G G E L É K

Legyen

a K
es

bK K - 1,2 ,. . . n
monoton növekedő sorozat. Legyen továbbá , i 2 . . . . . .  i az

n -ig terjedő pozitiv egész számok egy permutációja.

Állítás

n n

°-k W k  - ^  a k
^ =1 K=L

Ezt a következőképpen láthatjuk be: tegyük fe l , hogy a 

baloldali összeg olyan permutációnál veszi fel maximumát, ame-
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lyikre egyenlőtlenségünk nem áll fenn. Tekintsük ekkor azt a leg

nagyobb indexet, amelyikre t^< .k ,| . Ekkor nyil

ván olyan a,, -vei megszorozva szerepel az összegben, amelyre 

k 2 <

A sorozatok monotonitása szerint:

0 -  CQ k~ a k g)  “  Ca k1̂ k 1+ Q k2':)i|<i )  ~ ( a k., ^i-k/ ^ ki )
A szumma értéke tehát nem csökken, ha a szóbanforgó két tagját 

( Q l bi, + Q i. b; ) -el cseréljük fel. Ezt az eljárást azon-
V  K j  K.  ̂ L\,^ '

bán mindaddig folytathatjuk, amig olyan permutációnk van, amely

nél az < k egyenlőtlenségnek van megoldása. így véges lépés- 
n

ben eljutunk a YL °-|< • összeghez úgy, hogy a szumma értéke

az egyes lépéseknél nem csökken. Ez feltevésünknek ellentmond,te

hát eredeti állításunk igaz.
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NÉHÁNY SZERVES FOSZFOR- ÉS ARZÉNVEGYÜLET RÉTEGKROMATOGRÁFIÁS ANALÍZISE

Irtás Berei Klára

Összefoglalás

Magreakciók kémiai következményeinek tanulmányozása során szük
ségessé vált néhány aromás foszfor- és arzénvegyület, valamint difenil 
szétválasztása és meghatározása, amit rétegkromatográfiás módszerrel ol
dottunk meg.Optimáliu körülmények kiválasztása céljából meghatároztuk az 
említett vegyületek R-n-értékeit különböző oldószerelegyek és adszor- 
bensek alkalmazása esetén. A 32p_vel és ' bAs-al jelzett vegyületek meny- 
nyiségi meghatározása radiometrikusan történt, E célból a kromatogra- 
fálást a szokásos üveglapok helyett üvegcsikokra vitt adszorbensrétegen 
végeztük, a radiokromatogramokat automatikus regisztráló mérőműszer se
gítségével vettük fel.

A rétegkromatográfiás analízist mindössze néhány éve alkalmaz

zák széles körben szerves vegyületek szétválasztására [l, 2, 3] . ^
üveglemezre felvitt adszorbens tulajdonképpen nyitott, vékony rétegben 

’’kiterített" oszlopnak tekinthető, amelyen a vizsgált elegy komponensei

nek szétválasztása és előhívása a papirkromatográfiában alkalmazott mó

don történik. Az uj módszer egyesit! magában a két régebben használt el

járás - az adszorpciós oszlopkromatográfia és papirkromatográfia - elő

nyeit, mert gyors, egyszerű és ezzel egyidejűleg kitűnik az adszorbensek, 

oldószerelegyek, valamint az előhívás módjainak sokrétűségével.

A módszer igen alkalmasnak bizonyult egyes szerves foszfor-,

111. arzénvegyületek, valamint oldószereik egymás melletti meghatározá

sára, amelyre a ^ P / n ,  f P és ^ A s /n ,  y / ^ A s  magreakciók kémiai kö

vetkezményeinek tanulmányozása során volt szükségünk. A feladat megoldá

sához - jellegének megfelelően - a rétegkromatográfiás módszer radiomet

rikus kiértékeléssel kombinált változatát dolgoztuk ki. Ebben a formában 

a módszer alkalmasnak látszik a magreakciók kémiai következményeinek ta

nulmányozására, különösen ha a magreakcióban viszonylag rövldéletü ra

dioaktív izotóp képződik. Mivel a rétegkromatográfiás analízis elsősor

ban magasabb forráspontu, molekulavegyületek szétválasztására és mégha-
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tározására használatos, jól kiegészíti a "forróatomkémiai" kutatások

ban már bevált gázkromatográfiás, valamint elektroforézises módszere

ket.

Kigérleti technika

Eddigi kísérleteink során radiometrikus meghatározás céljá

ból az adszorbens réteget nem a rétegkromatográfiában általánosan 

használt 20x20 cm-ea üveglapokra, hanem 3x20 cm-es üvegcsikokra v it

tük fe l . Erre azért volt szükség, hogy a radio-rétegkromatogramok 

felvételénél felhasználhassuk a papirkromatogramok regisztrálására jól 

bevált berendezést. Az üvegcsikokra vizes pép alakjában felvitt ad- 

szorbenst /kötőanyagként gipszet vagy keményitőt tartalmazó szilika- 

gél, aluminiumoxid, i l l .  ezek keveréke/ kevés ideig levegőn hagytuk 

állni, mig megszilárdult, majd 120 °C-on /keményitőtartalmu rétegeket 

105°C-on/ két órán át szárítottuk, exsiccatorban kálciumklorid felett 

hagytuk kihűlni. Az ilymódon előkészített rétegekre felcseppentettünk 

az analizálandó mintából 0 ,005 - 0,010 ml-t, majd becsiszolt tetejű 

üvegkádakban, - amelyek alján kb. 100 ml oldószerelegy volt - szoba- 

hőmérsékleten, felszálló fejlesztéssel választottuk szét a felvitt 

anyagokat. A szétválasztás ideje 30-40 percnek adódott. A mérhető 

mennyiségben jelenlévő anyagok foltjainak előhivása az aromás vegyü- 

leteknél jól bevált módon elemi jóddal és Dragendorffreagenssel tör

tént [4 ] . Radiometrikus meghatározás céljából az üvegcsikokat Gamma 

gyártmányú univerzális ólomtorony továbbitó sinjére helyeztük és a 

szétválasztott vegyületek aktivitását automatikus mérőberendezéssel 

regisztráltuk / l .  ábra/. A végablakos GM-csövet 3 ,5  kV-os nagyfe

szültségű tápegység / l /  táplálta, a GM-csőről kimenő jeleket egyide

jűleg lineáris ratemeterrel / 2 /  és dekadikus impulzusszámiálóval / 3 /  

mértük, a ratemeter kimenő jelfeszültségét automatikus potenciométer- 

rel /ÉPP/ / 4 /  regisztráltuk. Az ólomtorony továbbitósinjén elhelye

zett üvegcsik a réssel ellátott GM-cső alatt szinkron mozgott az iró- 

szerkezet papírjával. A 2. ábrán látható rétegkromatogram trifenil- 

foszfin besugárzásakor képződött radioaktiv termékek megoszlását mu

tatja a Kieselgel-G adszorbens-rétegen acetonos fejlesztés után.

Eredmények

Radiokémi'i vizsgálatainkhoz használt foszfor- és arzénve

gyületek közül csak a trifenilfoszfinoxid rétegkromatográfiás azono

sítására volt ismeretes [5] eljárás. Megfelelő, jó elválasztást bi - 

tositó rendszerek kiválasztása céljából meghatároztuk a vizsgált ve-



1. ábra
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2. ábra

I

gyületek rétegkromatográfiáa R^-értékeit különböző adszorbensekkel és 

különböző oldószerelegyekkel.

Trifenilfoszfinoxid különböző adszorbensekkel kapott Rj, - ér

tékeit az I .  táblázatban foglaltuk össze, A különböző összetételű ré

tegekkel nyert R^-értékek foszforvegyületek esetében nem mutatnak 

ugyan lényeges eltérést, de a 13 % gipszet tartalmazó szilikagél -"Kie- 

selgel-G"-réteg mechanikai tulajdonságai /  a réteg egyenletessége, 

üveghez való tapadása, s tb ./  messze a legkedvezőbbek, ezért a további 

vizsgálatokat ezen adszorbens felhasználásával végeztük.

A I I .  táblázatban felsorolt - 120°C-on szárított Kieselgel-G 

rétegen 3x20 cm-es üvegcsikok alkalmazásával különböző oldószereié - 

gyekkel kapott - Rp-értékek megbízhatóságának ellenőrzése céljából a 

szokásos 20-20 cm-es lapokon is végeztünk vizsgálatokat, A kétféle mó-



- 52 -

I .  táblázat

Adazorbena réteg RP

Kieaelgel-G 
/azáritás 120 C-on/ 0 ,87

Kieselgel-G 
/azáritáa 160 C-on/ 0,81

Szilikagél + 5 % CaSO* 
/azáritáa 120°0-on/ 0 ,82

Szilikagél + keményítő 
/száritáa 105°C-on/ 0 ,76

Szilikagél + A190 o + CaS0A 
/azáritáa 120°C-on/ 0 ,80

AlpOo + keményitő 
/azáritás 105°C-on/ 0 ,90

I I .  táblázat

Vizagált ve- 
\^gyületek (C 6H5)3 P04 (C6H5)3 P0 (C6Hö)3 P (C6Hő)3As (C6H5 )2

Oldószer-
elegy

( r f ±<a )  • 100

Aceton 90+1,42 87+1,10 95+0,50 94+0,71 92+1,36

Aceton /egyenleteaen 
telitett gőztér/ 78+1,42 54+0,54 73+0,73 69+0,71 74+1,18

Petroléter 0,00 0 ,00 21+1,05 38+3,00 61+1,00

Benzol 28+0,71 0,00 93+0,42 89+1,58 96+0,71

Kloroform 50+7,50 13+0,97 93+3,54 93+0,71 96+0,0

Benzol-Aceton

/ I s i / 92+5,48 75+1,33 75+3,00 92+0,52 0,92+0,71

Benzol-Aceton 

/ 9 :1 / 95+5,29 23+2,45 95+1,00 95+0,71 90+3,54

Kloroform-Aceton 
/  6 :4 / 89+2,12 65+1,14 95+1,00 95+1,00 92+0,58

Kloroform-Aceton 
/9  s 1 / 90+3,46 65+1,41 93+2,0 94+1,00 95+0,71
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dón kapott R^-értékek a hibahatáron belül megegyeztek. A I I .  táblázat 

adataiból látható, hogy trifenilfoszfinoxid elválasztására trifenil- 

foszfintól, i l l . “forróatomkémiai“ kísérleteinkben higitószerként hasz

nált difeniltől az egyenletesen telitett gőztérrel alkalmazott aceton 

bizonyult legjobbnak, mig trifenilarzin azonosítására a petrolétert 

találtuk a legalkalmasabu oldószernek. Az R^-értékek egyes esetek

ben tapasztalható nagyobb szórását elsősorban a kézzel felvitt réte

gek egyenetlensége okozza. Gépi rétegfelkenéssel, azaz egyenletesebb 

rétegek kialakításával a pontosság jelentősen növelhető.

Bár vizsgálataink előkisérlet jellegűek voltak, már az eddi

gi eredmények is mutatják, hogy a rétegkromatográfiás módszer sikere

sen használható az aromás foszfor- és arzénvegyületek szétválasztásá

ra és radiometrikus meghatározására. Ez a biológiai jelentőségű fosz- 

forvegyületek analízise szempontjából is érdeklődésre tarthat számot. 

Ezért a kísérleti technika tökéletesítése mellett a továbbiakban meg

kíséreljük a módszert más foszfor- és arzénvegyületek szétválasztásá

ra és azonosítására is kiterjeszteni.

I r o d a l o m

(
[1] Stahl, E .:  Dünnschicht - Chromatographie. Springer Verlag,1962.

[2] Randerath, K .: Dünnschicht - Chromatographie. Verlag Chemie, 1962.

[3 ] Truter, E .V .:  Thin Pilm Chromatographie. London,1963.

[4 ] Vägujfalvi D .:  Planta Medica 8, 3 4 , /1960 /

[5 ] Ertel, H .,  Horner, L . :  J . Chrom. 2> 268 ,/1962 /

Érkezett: 1964. nov. 4.
KPKI Közi. 13.évf. l.szám, 1965.





URÁN/VI/- OXID NYOMSZEMYEZŐINEK MEGHATÁROZÁSA SPEKTROFOTOMETRIÁS

MÓDSZERRELX//

Irta: Csada Imréné és-Rausch Henrik

Ö33zefoglalás

Az intézetben előállított reaktortisztaságu urán/VI/-oxid nyom- 
szonnyezőinek meghatározáaára kidolgozott spektrofotometriás eljárásokról 
adunk rövid tájékoztatót. Az urán zavaró hatásának kiküszöbölésére lecsa- 
pásos, extrakciós, 111. deaztillációa eljárást alkalmaztunk.

A reaktor-fűtőelemekkel szemben igen nagy tisztasági követelmé

nyeket támasztunk. Az un. "reaktortisztaságu minőaités" csak néhány ppm 

nagyságrendű, szennyezőket engedélyez még az egyes kis hatáskeresztmet- 

szetü elemekből is . Ezek a szennyezők ugyanis, amennyiben fémurán a fű

tőelem, károsan befolyásolják a fém tulajdonságait. A nagy hatáskereszt- 

metszetű elemek /p l . B, Cd, ritkaföldfémek/ csökkentik a fűtőelemben le

játszódó maghasadások számát, és ezáltal csökken a neutronfluxus is .

Ezen közleményben a spektrofotometriás eljárásokról adunk rövid 

összefoglalót. Az urán/VI/-oxid nyomszennyezőit egyéb nagyérzékenységű 

módszerekkel is meghatároztuk, spektroszkópiai és aktivációs elemzési mód

szerekkel [l] .

Vizsgálatainkhoz a KFKI Magkémia I I .  Laboratóriumában előállított 

urán/.VI/-oxidot használtuk fel [2] „

Az egyes szennyezők meghatározására az irodalomban ismertetett 

módszereket [3] kritikai értékelésnek vetettük alá, és megfelelő módosí

tásokkal olyan eljárásokat dolgoztunk ki, amelyek lehetővé teszik a je 

lenlévő nagymennyiségű urán mellett a nyomszennyezők kellő érzékenységgel 

való meghatározását.

X^A Magyar Kémikusok Egyesületének vegyészkonferenciáján elhangzott elő
adás. Pécs, 1964. V II I . 27-29.
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A következő táblázatban feltüntettük a megvizsgált nyomele

meket, neutronbefogási hatáskeresztmetszetüket, barb-ban kifejezve, 

10-^  cnf, az egyes elemek urán/VI/-oxidban megengedett felső határérté

két, valamint a talált mennyiségeket is ppm-ben.

I . t áb 1 áz at

Nyom-
szeny-
nyező

Neutron-[4] 
befogási 
hatáske
reszt- 
metszet

Megengedett [5] 
mennyiség 

ppm

Talált mennyiség 
ppm

1. Cd 2550 0 ,2 0 ,6

2. B 755 0 ,2 0 ,2

3. Mn 13.2 5 4

4. Ni 4 .6 15 0

5. Cu 3 .69 10 10

6. Cr 2.9 10 0

7. Fe 2.53 30 ' 10

8. Mo 2.50 1 4

9. Mg 0,063 25 14

Az urán főalkatrész zavaró hatásának kiküszöbölésére két lehe

tőségünk van. Eltávolithatjuk az uránt lecsapással. Ezt az utat válasz

tottuk a magnézium meghatározásánál. A lecsapás azonban azzal a veszély- 

lyel jár, hogy a nagyfelületü csapadék, adszorpció következtében, jelen

tős mennyiségű nyomszennyezőt visz magával. Ezért inkább a nyomszennye

zőket igyekeztünk kinyerni az urán mellől. Általában extrakciós, i l l .  

desztillációs eljárást alkalmaztunk. így a nyomszennyezőket sikerült 

tisztább formában és kisebb veszteséggel meghatározni. Néhány szennye

zőt urán jelenlétében határoztunk meg. Egyes esetekben, amikor lúgos 

pH-nál történt a meghatározás, az urán kicsapódását ammóniumcitráttal a- 

kadályoztuk meg, azaz komplexben tartottuk.

Az urán/VI/-oxidot általában salétromsavban oldottuk, és kén

savval szulfáttá alakítottuk.

t
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1. ábra

határozásánál alkalmazott módszert, 

urán/VI/-oxid vizsgálathoz szükséges 

grammban.

Az l .s z .  ábrán láthatjuk 

az egyes nyomszennyezők legkisebb, 

még kimutatható mennyiségét p.g/ml- 
ben, az általunk alkalmazott meg

határozási módszerekkel. A kis ha- 

táskeresztmctszetü elemek meghatá

rozására kevésbé érzékeny módsze

rek is megfeleltek, azonban a ne

utronmérgek meghatározására olyan 

módszerekre volt szükségünk, ame

lyekkel 0 ,1 , sőt 0 ,01  jug/ml érzé

kenységet is elérhettünk.

A I I .  táblázatban feltün

tettük az egyes nyomszennyezők meg- 

az elválasztási módokat, valamint az 

optimális kiindulási mennyiségét

I I .  táblázat

iv

Nyomszeny-
nyező

Vizsgálati
módszer

Elválasztás
körülményei

Urán/VI/-oxid

S

1. Cd dltizon-CCl^ uránkomplex + 
+ extrakció

5

2. B lturkumin desztillálás 25

3. Ma permanganát - 10

4, Ni dimetil-glioxin uránkomplex 2

5. Cu ditizon-CCl^ extrakció 1

6. Cr difenil-karbazid - 1

7. Pe o-fenantrolin - 1

8. Mo ammónium-szulfo-
cianid extrakció 1

9. Mg titánsárga urán lecsapása 10

Mangánt

Salétromsavas oldás, valamint szulfáttá való átalakítás után, 

foszforsav jelenléteben, kaliumporjodáttal a mangánt permanganáttá oxi

dáltuk. A szines fémek zavaró hatásának kiküszöbölésére úgy jártunk el,
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hogy az oldat extinkció értékének leolvasása után, néhány csepp nátrium- 

nitrittel elszíntelenítettük a permanganátot, é3 az igy kapott oldat ex

tinkció értékét levontuk az eredeti extinkció értékből. Úgy is eljárha

tunk, hogy az oxidálás előtt az oldat felét félretesszük vakpróbának.

Króm

A meghatározást difenil-karbaziddal végeztük. A kromáttá való 

oxidálást kálium-permaaganáttal végeztük, és az oxidálószer feleslegét 

sósavval bontottuk el. A króm-difenil-karbazid szinintenzitása. legfel

jebb 15 percig állandó, ezért a mérést azonnal el kell végezni, Vanádi- 

um, molibdén, vas, mangán tizszeres mennyiségben sem befolyásolja a meg

határozást.

Vas

A meghatározást 3-as pH-nál o-fenantrolinnal végeztük. Vakpró

bának vasat nem tartalmazó U-törzsoldatot használtunk fe l . Réz, nikkel, 

kobalt zavaró hatása, amennyiben koncentrációjuk kisebb, mint a vas kon

centrációja, nem érvényesül.

Nikkel

A meghatározást dimetil-glioximmal végeztük. Az oxidálást savas 

közegben ammónium-perszulfáttal végeztük, majd az oldatot ammónium-hid- 

roxiddal semlegesítettük, és 11-es pH-nál dimetil-glioximmal kezeltük. A 

vakpróba ez esetben is nikkelmentes urántörzsoldat volt. A kobalt zavaró 

hatása a mérési hullámhossznál nem számottevő.

Kadmium

Az uránt ammónium-citráttal komplexben tartottuk, és 9-ea pH- 

nál szén-tetrakloridos ditizonnal előzetes extrakciót végeztünk. A szer

ves fázist vízzel való mosás után sósavval kezeltük. Ezáltal a kadmium- 

ditizon komplexet elbontottuk, éa a kadmium a vizessavas fázisba kerül, 

és igy a legtöbb zavaró elemtől elválasztható. Ajánlatos ezt a savas-vi

zes fázist szén—tetrakloridos ditizonnal extrahálni, hogy az esetleges 

réz, nikkel nyomokat is eltavolithasauk. Miután a savas—vizes fázisban 

csak a kadmium maradt, az oldatot meglugositottuk, szén—tetrakloridos di~ 

tizonnal extraháltuk a kadmiumot, 9-es pH-nál. Cink, ólom nem zavar, mi

vel mindkét elem elenyésző mennyiségben van jelen a mintában.



Az extrahálást szén-tetrakloridos ditizonnal végeztük. A rea

gens nagy feleslegben való alkalma zását kerültük, mivel azt tapasztal

tuk, hogy a fölösleg eltávolításakor szinintenzitás-csökkenés állt be; 

a fölösleg eltávolítására karbonát-pirofoszfát-oldatot használtunk.

Molibdén

A meghatározást ammónium-rodaniddal végeztük,és a molibdén/VI/- 

rodanidot sztanno-kloriddal redukáltuk, s az Így nyert szines komp

lexet i-butilalkohollal extraháltuk. A vizsgálatot 10-15°C-os oldatok

kal végeztük. A szines komplexet csak a molibdén/V/ adja. A sztanno- 

klorid redukálószer molibdén/VI/-ot molibdén/IV/-gyé redukálja, azon

ban a molibdén/IV/ diszproporcionálódik molibdén/III/-má és molibdén- 

/V/-té, így tulajdonképpen a várható szinintenzitásnak csak a felét 

kapjuk. Ideális lenne olyan redukálószer alkalmazása, amely molibdén- 

/VI/-ot teljes egészében molibdén/V/-té redukálná. De ez esetben a vas 

csak nyomokban lehetne jelen. Sztanno-klorid esetében azonban a vas, 

sót a legtöbb zavaró elem sem befolyásolja a meghatározást.

Bór

Urántól való elválasztását desztillációval oldottuk meg. A 

vizsgálandó mintát zárt rendszerben, kvarc-desztillálóban, foszforsav

ban oldottuk. Metilalkoholos desztillációval a bórsavas metilésztert 

glicerines lúgban fogtuk fe l . A desztillátumot bepároltuk, a glicerint 

izzitással távolitottuk el. A bór meghatározását kurkuminnal végeztük,

A módszer érzékenységének növelésére a vizsgálathoz felhasznált. rea

genseket, oldatokat tisztítottuk. Edényzetünk kvarc és platina volt.

Magné z ium

Meghatározásánál az uránt távolitottuk el az oldatból. Ammó- 

nium-klorid jelenlétében, cc. ammónium-hidroxiddal, kétszeri lecsapás

sal. A szürletet bepároltuk, az ammóniumsókat izzitással eltávolitot- 

tuk. A maradékot kénsavval felvettük, és a meghatározást lúgos pH-nál 

titánsárgával végeztük.

Összefoglalva megállapítottuk, hogy a "reaktortisztaságu" u- 

rán/VI/-oxid egyes nyomszennyezőinek meghatározására kidolgozott spek

trofotometriás eljárások közül a lognagyobb érzékenységet azoknál a 

módszereknél értünk el, amelyeknél a szennyező elemet /Cd , Cu, Mo, B /
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akár extrakcióval, akár desztillációval választottuk el a nagy mennyi

ségben jelenlévő urán mellől. Ezen módszerek előnye, hogy néhány tájé

koztató mérés után a vizsgálandó urán/VI/-oxid kiinduló mennyiségé

nek megválasztásával, a szennyező elem olyan koncentráció értékére 

állhattunk be, amely a fotometrálás szempontjából a legkedvezőbb. Azok 

a nyomszennyezők, amelyek nagyobb mennyiségben lehetnek jelen, mint pl. 

vas, nikkel, mangán, kevésbé érzékeny, direkt eljárásokkal is megha

tározhatók. Ezen utóbbi módszereknél azonbar az a követelmény, hogy a 

mérést olyan uránoldattal végezzük, amelyben az urán stabilizálható 

komplexben van jelen, és igy a mérést nem zavarja.
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ALKIL-FOSZFÁTOK KÖLCSÖNHATÁSAINAK VIZSGÁLATA 32P-VEL JELZETT

VEGYÜLETTEL

Irta: Szabó Elek és Szabón János

Öaszefog'lalás

Meghatároztuk a di-/2-etil/-hexil-foszforsav benzolos és szén- 
tetrakloridos oldatában fellépő dimerizáció mértékét, és megvizsgáltuk 
elhanyagolható mértékű dimerizáció körülményei mellett a d i / 2-etil/- 
hexil-foszforsav és tri-n-butil-foszfát kölcsönhatás mértékét ugyancsak 
benzolos és szén-tetralcloridos oldataikban. A megoszláamérésen alapuló 
meghatározást 32p-vei jelzett D2EHPA felhasználásával végeztük. A kere
sett dimerizációs,asszociációs és megoszlási állandókat "curve fitting " 
eljárással nyertük:

Értékek: -fog Kg =  + 2.90± 0.14 benzolos és

fog «.£= + 1.98t0.H  szén-tetrakloridos,

fog K assz- +0.78± 0.06 benzolos,

fog K = + 1A2. t 0.0^ szén-tetrakloridos,^ GLSSZ ' . ,
fog = + 1.30 ± 0.04 benzolos-/0, 2 M MCIO4 /-OS,

v - a. \ oo\-C\C\'x szén-tetrakloridos -lóg  Kd -  +1.22 ± 0.03 /Q>2 M H W  oldatban<

A D2EHPA disszociációs állandója p K Q = 2.85 ±0.05 .

A dialkil-foszforsav és trialkil-foszfát keverékek jól fel- 

használhatók a reaktortisztaságu uránvegyületek előállításában [l] . Az 

ilyen tipusu extrahálószereket használva, azt az érdekes jelenséget f i 

gyelték meg, hogy egyes fémek esetében /p l . urán/ a megoszlási hányados 

magasabb, mint a külön-külön használt extrahálószernél mért megoszlási 

hányados, más esetekben pedig alacsonyabb. A szinergetikus és antago- 

nisztikus hatások mechanizmusának felderítésére széleskörű vizsgálato

kat végeznek több ország kutatói [2] , e mérésekkel a kérdések tisztá

zását kivánjuk elősegíteni.

Vizsgálati körülmények, .jelölések

A méréseket 25°C-on végeztük tisztított anyagokkal.
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A 32P izotóppal jelzett di-/2-etil/-hexil-foszfor-sav /AERE, 

Ilarvell/ lúgos, savas, majd 5-7-szeri vizes mosás után szabad aktivi

tást nem tartalmazott. A töményebb oldatokat vizzel mosott inaktiv 

D2EHPA-val /Union Carbid Corp./ való elegyítéssel készítettük.

A semleges komponensek; tri-n-butil-f oszf át /Fluka A.G./,ben

zol és szén-tetraklorid /Reanal/ p .a . tisztaságuak voltak, tisztítá

sukat a szokásos módon /savas, lúgos, vizes mosással/ végeztük.

Az aktivitás mérésekhez 4'0' számlálót használtunk, A kis 

fajlagos aktivitás miatt a statisztikus hiba + 10 %. A pH méréseket és 

az ellenőrző titrálásokat Radiometer Titrigraph segítségével végeztük 

el /hiba: + 0 , 5  %/.

Jelöljük HA-val a D2EHPA-t /di-2-etil-hexil-foszforsavat/ és

NgAg -vei a dimert,

CA a D2EHPA összkoncentrációja,

Cy és C q a sav /D2EHPA/ vizes, i l l .

szerves fázisban mórt egyensúlyi 

koncentrációja, / 1 . / 5 /  és / 6 / / ,

[ ] ü l .

[ ] a vizes, i l l .  a szerves fázisban az egyensúlyi 

koncentrációra vonatkozik,

mQn,na7l íacH ti Qvnrorl ________Q--.

továbbá

TBP

Hl k 2=

l2l Kd=

h l

Cy

i/ [Hp A p]n , , . , ,
K2= a dimerizacios állandó,

[HA]0
—  a megoszlási állandó,

a= a SaVl diaazociácl°s állandó.

Az asszociációs állandók mérése 

3 2
P izotóppal jelz;ett DPEHPA felhasználásával a radioakti

vitás eloszlása segítségével megmértük a megoszlás-értékeket, - vál-
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tozó paraméter volt a D2EHPA összkoncentráció, i l l .  változatlan D2EHPA. 

koncentráció mellett a változó TBP koncentráció - és a "görbe illesz 

tés" / 8 /  módszerének segítségével jutottunk a keresett állandókhoz.

a / A dimerizációs állandót/K,,/ az I .s z .  táblázatban közölt 

méréssorozatok segitségével nyertük.

I . t áb 1 áz at

A D2EHPA megoszlása benzol, i l l .  szén-tetraklorid és 0 ,2  mól 

HCIO^ között a D2EHPA koncentráció függvényében 25°C-on /fá 

zisarány = 1 :3 / .

a / benzolban b / szén-tetrakloridban

fog c 0 íog q, fog ^°- { ° g  c 0 lóg q, f o g ^

-2.00 1.92 -3.92 +0.04 2.36 -2.32

-2.30 1.81 -4.11 -1.26 1.74 -3.00

-3 .01 1.42 -4.43 -1.57 1.60 -3.17

-3 .11 1.37 -4.48 -2.02 1.41 -3.43

-3 .31 1.39 -4.70 -2.32 1 .31 -3.63

-3.40 1.32 -4.72 -2.63 1 .28 -3.91

-3.60 1.36 -4.96 -3.13 1 .22 -4.35

-3.72 1.28 -5.00 -3.43 1.25 -4.68

-4.01 1.33 -5.34 -3.48 1.27 -4.75

-4.32 1 .28 -5.60 -3.73 1.25 -4.98

-4.61 1.26 -5.87

-5.10 1.34 -6.44

L.,..........

Változtattuk a D2EHPA koncentrációját 10-̂  - 1 mól között/hi- 

gitó: 1, benzol 2, széntetraklorid/. Azonos ionerősségü vizes fázissal 

/0 ,2  mól H C {O ^  /  30 percig rázva az elválasztás után mért aktivitá

sokból q, -t kaptuk meg. A koncentrációkra az alábbi összefüggések ér- 
32

vényesek /  a P-vel jelzett D2EHPA megoszlásának mérésénél értelem

szerűen a dimer forma koncentrációjának kétszeresét kell figyelembe 

venni/:

N  C A - C v t C 0

1 5 1 C V-[HA] + [A]
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lőj CQ= 2[H2A 2] 0 + [HA ]q feltételezve, hogy

a dimerizáció csak apoláros közegben számottevő, másrészt a dimer viz- 

oldhatósága elhanyagolható, a vizes fázisban f ormációt nem vet

tünk figyelembe.

A mért megoszlásértéket felhasználva

, r/  Q _ iá. _  2[H2A g1n ^-[HAln _ 2K- ,K>a12<-K>a] 

c v - [ h a ] + [a ]  -

Cj, kifejezését a grafikus kiértékelhetőség érdekében £ogV= tog(l+-X )̂ 

alakúra kell rendezni: / l .  függeléket/

= .^  / ; . 5 „  _^Cfog ej - íog —  - íog ( l  + 2 K 2 )

ahol

s = 1 + —ia-[H+]
A megoszlási hányadosnak a vizes fázis koncentrációjától való függését 
/ / /"' 
ábrázoló görbéről, ha. ezt a képletnek megfelelően fog - fog

alakban ábrázoljuk, és a CogY= •Íog '̂l + X^ alakkal egyeztetjük, úgy

a horizontális aszimptota helyzetebol íog — ) az aszimptoták

metszéspontja helyéből íog 2 Kg kapható meg. /Lásd 1. és 2 .áb

r a ./

1-2 . ábra

Megoszlási hányados változása a D2EHPA koncentráció függvényében:

1/  benzolos oldat - 0 , 2  mól HCtO 
2/  szén-tetrakloridos oldat - 4

- 0 , 2  mól HC { O 4 között.
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A sav disszociációs állandóját csak 70 % etanoltartalmu vizes 

oldata esetére ismertük /  pK = 3 .20  / 7 / / ,  ezért tiszta vizes oldatban 

is meg kellett mérnünk a pK -t. A meghatározást potenciometrikus tit- 

rálás segítségével /  N aO H  , üveg-kalomel elektródpár/ végeztük, afél- 

neutralizáció pH értékéből számolva a pK -t;

(_pK - pH + fog [HA] — lóg [a ~] ") 

pK - 2.85 ± 0.05

/A  pK -t kevésbé pontos méréssorozatból megoszlásmérés segítségével 

hasonló értékűnek találtuk. Tapasztalataink szerint a D2EHPA kismérté- 

kü hidrolízise - a hidrolizisfok mintegy 5.10 - okozta a pontatlan

ságot./

Az S. értékét a használt körülmények között egynek vehetjük.

fog benzolos oldatnál = + 1 .3 0 + 0 .0 4  

szén-tetrakloridnál = + 1.22 t 0 .0 3

2 Kg benzolnál = + 4.50 ± 0.10

szén-tetrakloridnál = + 3.50- 0.08

tog Kg — + 2,90 -  0.14 benzolban, és

fog Kg = + 1.98 ± 0.11 szén-tetrakloridban.

/Megjegyzendő, hogy a C^O, 1 feletti D2EHPA értékeknél, melyeket nem 

vettünk figyelembe, a kisérleti görbe iránytényezője nem egyenlő egy- 

gyel, hanem ennél magasabb értékű; - valószínű, hogy ebben az esetben 

már tovább-polimerizálódással kell számolni./

b / A D2EHPA - TBP asszociátum képződésének vizsgálatát állandó 

D2EHPA koncentráció mellett végeztük /1 ,4 .10~ ^ mól, alacsonyabb kon

centráció mellett a kis fajlagos aktivitás miatt a mérés klértékelhe- 

tetlen volt, ezért el kellett tekintenünk az ilyen körülmények között 

már fellépő dimerizációtól, mely 20 % / .  Változtatva a szerves fá

zis TBP koncentrációját /TBP vizoldékonyságát elhanyagolhatjuk/, az 

aktivitás megoszlásából előbbiekhez hasonlóan

Ü 4
<*- S O t K assZ [T B P l o )

ahol
[D2EHPA ■ TBp]n 

assz ' [D2EHPA]o .[TBP]

Ábrázolva -fog —  ^og [ ^ P ] 0 függvényt, fenti megoldási mód segítsé

gével kaptuk:

(o g  K assz értéke benzolo3 oldatban = + 0-78 t 0 .06

széntetrakloridos -"- = + 1 . 1 2 - 0 .04
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3-4. ábra

D2EHPA megoszlása a TBP koncentráció függvényében 

3 /  benzolos,
4 /  szén-tetrakloridos oldatban, 25 C-on.

I I .  táblázat

A D2EHPA megoszlása változó TBP koncentráció függvényében,25°C-on 

a / 5 ml benzolos, i l l .
b / 5 ml szén-tetrakloridos és 5 ml 0 ,2  mólos HC(0, oldat kö

zött /D2EHPA = 1 ,4 .1 0  J mól/

a / b /

V mt 

TBP 

5-V mt 

oldat 
bán

<og[T8PH20]o fog C),

V m (

TBP

5-Vmí

oldat
ban

tog[TBP.H20]0 togq,

4 +0.437 2.072 4 +0.437 2.408

3 +0.313 1.982 3 +0.313 2.327

2 +0.136 1.828 2 +0*136 2.139

1 -0.165 1.713 1 -0.165 1.837

0 ,5 -0.466 1.533 0 ,5 -0.466 1.506

0 ,1 -1.165 1.136 0 ,1 -1.165 1.056

0,05 -1.466 1.081 0 ,05 -1.466 0.923

0 ,02 -1.863 0.912 0,01 -2.165 0 .858

0,01 -2.165 0.885 0 0.773

0 0.861 0 0 .798

0 0.803
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Diszkusszió

Dyrssen a di-n-butil-foszforsav /DBP/ és tri-n-butil-foszfát 

/TBP/ kölcsönhatásainak vizsgálatára radioaktív indikációs megoszlás

mérést használt [3 , 4] és kimutatta a DBP nagymérvű /k2mintegy 1 0 1 
nagyságrendű/ dimerizálódását apoláros oldószerben, és merte a D3P- 

TBP kölcsönhatás mértékét.

Hardy és Scargill [5 ] hasonló eredményeket kaptak DBP eseté

ben; különböző apoláros oldószerekben a sav dimerizációs állandója 

10^ - 107 közötti érték. Baes [ő] izopiesztikus méréssel a dimerizá- 

ciót n-oktánban di/2-etil/-hexil-foszforsavnál /D2EHPA/ is  kimutatta, 

az állandót 10^ nagyságrendűnek találta.

A D2EHPA dimerizációs állandóira kapott értékeket a DBP meg

felelő értékeihez hasonlítva / 3 /  kitűnik, hogy egyrészt a D2EHPA k i

sebb mértékben képez dimert a rövidebb széniáncu, kisebb pK u DBP- 

nál, ami a savhomológok dimerizátumainál eddig tapasztaltakkal egye

zik . /Növekvő pK -hoz csökkenő K 2 tartozik ./ Másrészről viszont 

nem illik  a DBP-nál kialakult képbe az oldószer hatása / 4 / ,  mert nem 

tapasztaltuk a konstans tendenciát. Bár csak két oldószerre

kaptunk adatokat, ezekből arra lehetne következtetni, hogy a D2EHPA 

állandóbb szolvátot képez CCÍ^ -dal /  lóg Kg = 198 / ,  mint az

egyébként megoszlás szempontjából azonos /  íog a hibahatárokon

érintkeznek/ viselkedésű benzol. Ez a kérdés részletesebb vizsgálatot 

érdemelne, ami jelen munkánkban nem volt feladatunk.

Az a / és b / pont alattiak összevetéséből látható, hogy a di- 

/2-etil/-hexil-foszforsavnak apoláros oldószerekben normál körülmé

nyek között létrejövő dimerizálódása mellett a tri-n-butil-foszfáttal 

az asszociátum képződése háttérbe szorul; az állandók viszonya mint

egy százszoros a dimerizáció javára.

F ü g g e l é k

/7 /  átrendezése -fog Y = fog ^ 1 +■ alakra:

2K K 2 [h.i 2_La : ) 2 m i a u

K '“ V K q

** ’  + T a i ö ^ 57)
Q



- 68 -

9

2K2KcL 1c
2 [H +J Z Co

a
K,

O * 1^ )

- + -

1 +

m i

Ka

M
* a

2 Cg

(JSa + í y

V j  ^

K

Ka

[H+]
+ 1

ĉ  = 2 K Kd C 0

2 s 2

Kd

ahol

5 =  -I +
K

[HÍ 5

íog y -  -fog -  fog (2 K£
s

normál paraméterek bevezetésével

0

továbbá

X = x + p̂  = íog w

V = y + pg ■= íog +■ W )

x = íog C0 - íog

y  “  í o g  y

ahol

p i = * ° g 2 k 2

p2 —  ío g

X 0 -nál x = Xq - p,j , Y - 0-nál y = y Q ■* - pg
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