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EGY NAGYENERGIAJU MAGEKOLCSONHATAS VIZSGALATA

Irta: Bozdki Gydrgy, Domokos Gébor, Fenyves Brvin, Gombosi Kva
K.lenius®und H.W.Meier™

Kozmikus Sugérzdsi Osztdly

Usgzefoglalés

Megvizsgéltunk egy 8z "I" magemulziés csomagban taldlt nagy-
energidju 0 + 16 o tipusu magktlcstnhatést. A zdporrészecskék szlg-
eloszl4s4bS81l meghatdroztuk a primérenergidt, amely 1,3.1013 eV-nak
adédott, A szdgeloszlds a tomegkozépponti rendszerben szignifikén-
Ban kiilonbozik az izotrdp eloszldstél és j6 egyezést mutat a
Landau valamint & Heisenberg elmélet alapjdn vdrhaté eloszlédssal.

Hérom tovdbbi megkblcsbnhatdst okozd zdporrészecske energid-
Jét &8 transzverzdlis impulzusdt szintén meghatéroztuk. A primér
magkslcatnhatds sziik kupjédban taldlt elektronpérokon tértént e-
nergiamérések alapjdn megbeceiiltilk a T°-mezonok szémdt, kﬁzeg
impulzusdt és kdzepes transzverzdlis impulzusdt. Roviden kiér
keljlik a kisérleti eredményeket.

es
&

BEVEZETES

Az utébbi idbben kiiltnbtz8 szerzdk tEbb nagyenergidju mag-
kSlesonhatdst /jet—et/ snalizédltak és a kapott eredményeket a
Fermi [1],[2) Landau [3] és Heisenberg [4] elméletek szerint vér-
haté mennyiségekkel hasonlitotték ©ssze. Ezekbdl a vizsgdlatokbél
8zonban kideriilt, hogy a jelenleg rendelkezésre 4116 kisérleti a-
hyag nem elég nagy ahhoz, hogy ezen elméletek ktzlll - ha egydlta-
léban valamelyik érvényes - meg lehessen hatdrozni a helyeset,

A statisztika novelése céljdbdl tehdt nagyon fontos, hogy
8 részletesen analizdlt nagyentrgidju jet-ek széma egyre t&bb le-
gyen, Ezen megfontolds alapjén t6bb egyiittmiiksd§ laboratdériummal
Sgyiitt megkezdtilk az emulzidban taldlt nagyenergidju jet-ek vizs-
gdlatdt, Bz a cikk az els§ ktzlemény egy, & Berlin-Budapest leme-
fEEEQn taldlt nagyenergidju jet-en végzett vizsgdlatokrél.

E 3 - :
Kernphysikalisches Institut der Deutschen Akademie der
Wissenschaften zu Berlin, Zeuthen-Berlin.
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A7 ESEMENY LEIRASA

1955-ben a PS-volgyi expedicié sorén besugdrzott "I" mag-
emulzids cscmag szisztematikus 4tvizsgdlédsa sordn egy nagyener-
gidju 0416 o tipusu jet-et taldltunk /l.ébra/. A primér részecs-
ke nyoma az emulzid feliiletével 3°-ndl valamivel kisebb sziget zér
be és a jet hossza egy emulzids lemezben kb. 8,5 mm. Lemezeinkben
a zdporrészecskéket kb. 70 mm-es tdvolsdgon 4t tudtuk kovetni. E-
zen a t4volsdgon 3 szekundér kolcsonhatdst taldltunk, melyek ko-
ziil xett8t toltott, a harmadikat semleges részecske keltett. Az
vsszes szekundér jet-ek energidja egy vagy két nagysdgrenddel ki-
sebbnek adddott, mint a primér eseményé s igy feltételezhetl, hogy
a primér kolcstnhatds sordn keletkezett szekundér részecskék o-
koztdk.
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A 0+16 ¢ primér jet sziik kupjénak a nyilédsszoge 107> radian
nagysédgrendii és 8 toltott részecskét tartaimaz, a 10"1 radian
nagysdgrendii diffuz kup pedig a tobbi 8 toltott részecskét tar-
talmazza.

A gsziik kupban a jet eredetétdl kb. 40 mm tdvolsdgig elek-
tronpdrok nyomaira vonatkozd szisztematikus keresést végeztiink.

A "tdrsasan keletkez8" és a fékezési sugédrzdsi pdrokat a legkize-
lebbi zdpornyommal bezért szdgeik eloszldsa segitségével kiiloni-
tettik el egymdstdl. Az dtvizsgdlt térfogatban 4 "tdrsasan" ke-
letkezett pdrt taldltunk, amelyekbdl a T°-mezonok szdmét megbe-
csiilhettiik [5]. Tekintettel arra, hogy a nagyenergidju fotonok
konverzids hossza emulzidban 3,75 cm és8 hogy a T°-mezonok bomlé-
suk el8tt ~ 2 mm utat tesznek meg /feltételezve, hogy a N °-mezo-
nok kozepes élettartamazlo'l5 gec., €8 hosy az ©sszes N’-me-
zonnak kb. 1.10"12 eV energidja van/ a primér jet sziik kupjéban
a keltett T°-mezonok széma =~ 4. A tomegktzépponti /C/ rendszer-
ben az elfre és a hdtra kupban a N'-mezonok szimmetrikus emisz-
gzidjét feltételezve, a T’ -mezonok totdlis szdma ~ 8-ra becsiil-

hetd.



- 107 -

Egy ot-jet-ben a .61lt6tt részecskék totdlis szdma dtlagban
N = N, -2vagy N, -3, ha N, a toltott zdpor részecskék Ussz-
8zdmét jelenti, Igy a primér jet-ben keltett 1o1ltott részecskék
Osszszdma 13-l4-re, a toltstt és toltetlen részecskék Osszszdma
pedig a~ 21-22-re becslilhetd.

A PRIMER JET ENERGIAJANAK MEGHATAROZASA, A SZOGELOSZLAS OSSZEHA-
SONLITASA A KULONBOZO ELMELETEK SZERINT VARHATOVAL

A primér jet csak minimdlis ionizdcidju relativisztikus zd-
porrészecskékb8l 411 és ezért a vizsgdlatdndl azt tételeztiik fel,
hogy nukleon-nukleon iitktzésnek felel meg; azaz a primér o-ré-
szecskének csak egy nukleonja hatott ktlecstn az emulzidnak vagy
8gy hidrogén magjéval, vegy egy target mag egyetlen nukleonjé-
val.® Ebben az esetben a C-rendszerben az iitkdzés ekvatoridlis
sikjdra szimmetridt tételezve fel, a primér energia a zdporré-
szecskék szbgeloszldsdbdl kiszdmithaté. A primér jet zdporrészecs-
kéinek a szogeit az I.Tébldzatban tiintetjiik fel.

' J¢ -t, & nukleon energidjét a C rendszerben Castagnoli és
munketdrsai médszere [6] /elsé kozelités/** valamint Dilworth és
munkatdrsai maximdlis veldésziniiség /maximum likelihood/ mddszere
szerint [7] hatdroztuk meg:

fe =70 :Zg /Castagnoli és munkatdrsai/

JIe
Iz

A két érték j6 egyezésben van. A maximdlis valdsziniiség ér-
tékét haszndlva, a primér részecske energidja a laboratériumi (L]
réndszerben

1. =80; ~ZLE= a2 /maximum likelihood/

——

Ez egy nagyon durva feltevés, mivel a lassu evapordcids nyo-
mok hidnya nem jelenti azt, hogy a kolcstnhatds biztosan nuk-

leon—nukleon itkozés.

*!»Feltéteiezve, hogy m = P¢/pm = 1, ahol B a nukleon sebes-

sége, MAmpedig a zéporrészecskék sebessége a C rendszerben, Az
utgbbiakrél feltételeztilk, hogy mindegyik 7 -mezon.
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I, Tdblédzat

Zéporrészecskék szigeloszlésa

Nr.

QL /I'a.d/
A primér irdnyédval bezdrt
sz6g az L rendszerben

Szekundér kol-
csbnhatédsok
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B = /13 % 0,6/.10:"‘3 eV/nukleon -nak

adddik. -

Ez az energia meghatdrozds a C rendszerbeli eldre hétra
szimmetridn alapszik. A fenti )= 80 értéket és m = 1l-et haszndl-
va, a C rendszerbe vald transzformdcid kifejezésében a szbgelosz-
148 alakjdnak a szimmetridtdl vald eltérése a statisztikus hiba
hatérain beliil van.

Az a tény, hogy a ziporrészecskéknek relative kis szdmuk
van, aldtdmesztja az eredeti nukleon-nukleon iitktzés feltételezé-

sét.
Castagnoli és munkatdrsai energia meghatdrozdsi mdédszerének

mésodik kbzelitését felhaszndlva, a korrigdlt j: értékek Fermi [6]
é€s Landau [8] spektrum esetén gyakorlatilag megegyezlk.

Heisenberg spektrum esetében a korrekcid erfsen fligg attdl
az értéktdl, amelynél a mezonspektrum "levdgddik" és ezért extrém
esetekben /igen nagy energia és erds anizotrdpia [9]/ a primér-
energia mintegy 4-es faktorral kisebb lehet. Ez az energiaérték
azonban aldbecsiilt, mivel csaknem a szekundér jet-ek és elektron-
pérck kozvetleniil mért energidjdnak az oSszegével egyenld /ldsd
IT. és III. Téblézatot/, amely OUsszegbe viszont a szekundérek
legnagyobb részének az energidja még nincs beleszdmitva,

A Castagnoli és munkatdrsai és Dilworth és munkatdrsai mdéd-
3zerével kapott energiaérték valamivel kisebb, ha feltételezziik,
hogy a sziik kup nyomai kozlil egy vagy kettd a primér o -részecs-
ke nukleonjaitél szérmazik. Az energia értékekben adddd kiilonb-
ség azonban a statisztikus hibdn beliil van és azért ezt a lehet-
8éges korrekcidt elhanyagoltuk.

Fermi /és kozelit8leg Landau/ szerint egy nagyenergidju jet-
ben a keltett t51t6tt részecskék széma:

ahol E-t GeV-ben mérjiik. Felhaszndlva az 1,3.1013 eV energiadrté-
ket, a fenti kifejezés szerint a keltett részecskék szdmdnak kb.
l4-nek kell lennie, egyezésben a kisérletileg taldlt értékkel.
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A Heisenberg szerint vérhatd részecskeszém nem adhatdé meg az in-
elaszticitds tényezl ismeretlen értéke miatt,*

A zdporrészecskék C rendszerbeli szdgeloszldsédt Osszehason-
lithatjuk a Fermi /centrdlis iitkozés esetén/, Laendau, tovdbbd
Heisenberg /er8s anizotrdpidt feltételezve [9] /elmélete alapjin
vérhatd szdgeloszlédsokkal. A 2.4brdn a )y (g G, mennyiség mért

dN dN
an- dll’l’)/c tg@b

L(10'3ev)

0 i

=i -3 -2 -1 1 2 3 4 5

A
i o
P

s 2 5 10-1 2 5 1 2 5 10 2 5 102

2.8bra

és a fenti elméletek szerint vdrhatdé differencidlis eloszlésédt
dbrdzoljuk. A kisérleti és elméleti eloszldsok ©sszehasonlitédsa
azt mutatja, hogy a Landau és a Heisenberg eloszldsok a kisérle-
ti adatokkal a statisztikus hibahatdrokon beliil jé egyezésben van-
nak. Az izotrdp Fermi eloszlds viszont a kisérleti adatoktdl je-
lent8sen eltér, Ez utébbira ui. a X°-prébdval kapott Pearson va-
1észinliség értéke:

P yz [Ferm/ < 10 =

% A zéporrészecskék dltal elvitt energia alsé hatdrdénak meghatéd-
rozdséra a vizsgdlatok folyamatban vannak. Ezen mérések alapjal
az inelaszticitds tényez8 alsd hatdrdnak a meghatédrozédsa is leé-

hetségessé vdalik.
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Ki kell hangsulyoznunk, hogy a fenti valdsziniiség csak cent-
rélis litkozésre vonatkozé Fermi esetre érvényes; megfelelS impakt
paraméterii iitk6zés esetén sokkal nagyobb valésziniiség adddna. Mi-
vel az impakt paraméter nem ismeretes, a kisérleti eredményeket
nem lehetséges a Fermi elmélettel Gsszehasonlitani.

A S7EXUNDER RESZECSKEK ENERGIAJA, IMPULZUSA ES TRANSZVERZALIS
IMPULZUSA

A primér jet hdrom t651ltott zdporrészecskéjének az energid-
Jét az dltaluk keltett szekundér magkblcsonhatédsok energidjébdl
hatdroztuk meg.

A szekundér jet-ek energidjdt - hasonldé mdédon mint a pri-
mér jet esetében - a szdgeloszlédsbdl kaptuk meg.

E médszernél feltételeztiik, hogy a szekundér kolcsonhatdsok-
ban a target magnak csak egy nukleonja ilitkozott. Ez azonban olyan
feltevés, mely nem alkalmazhatd biztosan minden esetben, s ezért
Ivanovskaja és Chernavsky [10] mdédszere szerint korrekcidét alkal-
maztunk. Ez a korrekcid védltozatlanul hagyta a 4 + 5 p és az
1l + 8 p szekundér jet-ek energiaértékeit, de a 14 + 13 n szekun-
dér jet esetében a laboratérium rendszerbeli energia értékében kb.
3-as faktorral vald novekedést okozott.

A t51t6tt kdlcsonhatd részecskék C rendszerbell impulzusédt
é8 transzverzdlis impulzusdt a mért energidjukbdél és emisszids
820glikb61l, a semleges részecske esetében pedig ugyancsak a mért
energidbdl és a szekundér kbvlcstnhatdsnak a primér o -részecske
irdnyédval bezdrt sztgéb8l hatdroziuk meg.

A szekundér kolcsdnhatdsokat okozd zdporrészecskék L rend-
Szerbeli korrigdlt energidjét, C rendszerbeli impulzusdt, és
transzverzdlis impulzusdt a II.T4blézatban adjuk meg.

A t4dbldzat 6. oszlopdban a szekundér részecskék Pliuc érté-
kei vannak feltiintetve, ahol wu a zéporrészecske ttmege. A t51tott
részecskékrbl feltételeztiik, hogy T -mezonok, a semlegesrdl pedig
hogy Ko—mezon, vagy neutron. Megjegyezzikk, hogy a toltott részecs-
kék koziil vagy az egyik, vagy mindkettd szintén lehet K' -mezon.

A tdbldzatban megadott adatokbdl a két toltstt szekundér
részecske dtlagos impulzusa és kbzepes transzverzdlis impulzusa



S

II. Téblédzat

Szekundér kSlcsdonhatédsok.

A szekun- E/GeV/, ener- | p /GeV/c/ p,/GeV/c/ /ZAuc

dén kol- gia az L rend-| impulzus

csdnhatés X% szerben a C rend-

tipusa szerben

4+ 5 p Fd £ 243 60 + 50 0,6+0,5 0,5+0,4 3,4+3,0

e 8p 196 18 1300 + 900 8. 74640+ 1 3,042,6:21.; 414

8617 0 | 8,03 2,1 | 4002200 |3,041,6 | dyewoyeiciriila
s 3,311,6

szémolhats, azzal a feltételezéssel, hogy mindkettd 7 -mezon:

<p> = (56 *31) GeV/c

SU 2 =S E ) GOV

A 7°mezonok dtlagenergidjdt az elektronpdrok energidjédnak
a meghatdrozdsa alapjédn becsiilhetjiik meg, feltételezve, hogy bom-
lési fotonok hoztdk Sket 1létre.

A Nr,1. és 2. elektronpdrok energidit /1dsd III.Téblézat/
a pdrok két nyomdn végzett relativ szdrdddsmérés alapjén, a Nr.4.
pér energidjét pedig a két nyom kozdtti tdvolsdgbdl Lohrmann for-
muldja [11] alapjén hatdroztuk meg.

Ez az energia meghatérozds azon a feltevésen alapszik, hogy
a par mindkét elektronjénak ugyanaz az energidja,s igy a valddi
energidnak csak egy alsdé hatdrdt kaptuk.

A Nr.3. pér esetében, ahol az energia extrém nagy és a két
nyom csak akkor kiilosnbdztethetd meg, amikor mér szekundér pérok
keletkeztek, az energiameghatdrozéds részben a két nyom kozotti
tdvolsdg mérése, részben kiilon-kiilon a két részecske dltal kel-
tett redukdlt ionizdcidé mérése alapjdn -tortént [12], [13] . EbbSl
a redukcidébdl Chudakov formuldja [12] alapjdn durvén meg lehet
becsiilni a pdr divergencia szdgét, a divergencia szdgb8l pedig
Borsellino osgzefliggése ([14] alapjdn a pdr energidja szdmolhatd.
Mindkét energia értéket megadjuk & III.T4blézatban. Tekintettel



SAT I

4 15 6 Téblézat

Elektronpdrok,

Nr.|+® 6 /rad/ E /GeV/ p*/GeV/c/ | p¥*/GeV/c/
a p4r ere- |a pér szog| a pér ener- | a foton a foton
detének t4- | koordind- | gidja az L | impulzusa | transzver-
volsédge a t4ja az L | rendszerben |[a C rend- | zdlis im-
jet kezde- |rendszer- szerben pulzusa

ét81 sugdr-|ben
zdsl egysé-
ekben
2,9 cm/
1 0,28 3,00 ° 3 0,03 0,01
0,40 7,9.107 2 0,02 0,02
3 0,41 0,4.107 700 4,5 0,3
3000% 19% A
4 0,95 1,5:00 7 500 3,2 0,8

X Chudakov [17] szerint

arra, hogy a Lohrmann médszere szerint kapott energiaérték csak
alsé hatdrt szolgdltat, a két energiaérték nincs ellentmonddsban.

A pdrok dtlagenergidja egy kettes faktorral megszorozva,
nagy pontatlansdggal a 7 -mezonok dtlag energidjdt adja meg.

A pédrok /vagy fotonok/ C rendszerbeli impulzusdt és transz-
verzdlis impulzusdt energidjukbdél és a primér o -részecske ird-
nyéval bezdrt szbglikb8l szémoltuk ki. Az L rendszerbeli energidt,
& C rendszerbeli impulzust és transzverzdlis impulzust a III.T4b-
ldzatban adjuk meg. Ezek az energia és impulzusadatok, mint ahogy
azt fentebb kimutattuk, inkdbb aldbecsiilt értékek s nagyon nagy
pontatlansdggal lehetett csak meghatdrozni JGket.

A III.Tédbldzatban k6z6lt adatokbdl durvédn meg lehetett hatd-
rozni a 7 -mezonok C rendszerbeli kdzepes impulzusdt és kbzepes
trenszverz4lis impulzusdt [a Nr.3. pér esetében a Lohrmann és
Chudakov értékb8l adddé dtlagos energidt haszndlva) :
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<p*> ~ & GeV/ic
QP 1 Ge Vi
Az dtlagos transzverzdlis impulzus értéke részben a pérok
energia meghatédrozdsa miatt aldbecsiilt, részben azon leegyszerii-
sitett eljérds miatt, hogy a transzverzdlis fotonimpulzusok ab-
szplut értékeinek az dtlagértékét haszndltuk, folébecsiilt.
A fenti és a két toltott szekundér részecske dltal megha-
 t4rozott dtlagértékekbll a szekundér részecskékre vonatkozd 4t-

lagértékek megbecsiilhetdk, feltételezve, hogy minden szekundér
részecske T -mezon:

<p¥> = 7 Ge Vr

<p:s > = 15 eV

[Mindkét}értéknek nagy statisztikus és szisztematikus hibdja
van tJ - g

KOVETKEZTETESEK

A fenti t4rgyaldsbdl vildgos, hogy azok az eddig meghatd-
rozott adatok, melyek erre az egy eseményre vonatkoznak, nem e-
legendSk arra, hogy bdrmilyen ktvetkeztetést is levonjunk a kii-
16nb5z8 multiplett mezonkeltési elméletekre vonatkozdan.

A C rendszerbeli szigeloszlédsra vonatkozdan azonban arra
kovetkeztethetiink, hogy az szignifikdnsan kiilonbozik az izotrdp
eloszldstél és jé egyezésben van a Landau és a Heisenberg elmé-
letek alapjédn védrhatd eloszlédssal, de az ismeretlen impakt para-
méter miatt a Fermi eloszldst sem zdrhatjdk ki,

A multiplicitds jé egyezésben van a Fermi és a Landau elmé-
lettel, de szintén az ismeretlen impakt paraméter ktvetkeztében,
nem lehet ©sszehasonlitani a Heisenberg elmélettel.

A C rendszerben jelentds eltérések mutatkoznak a zdporré-
gzecskék impulzus spektrumdban és dtlagimpulzusdban azoktdl az
értékekt6l, amelyeket a kiilonbtzé elméletek szerint vdrhatdk len-
nének, de a rendelkezésiinkre 4116 nagyon kis statisztika miatt
ennek a kérdésnek a diszkutédldsa lehetetlen. :

Tovdbbi vizegélatok a t6bbi szekundér részecske energidjéd-
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nak és impulzusédnak az egyes nyomokon végzett szdrbddsméréssel
€s relativ szdrdddsméréssel torténd meghatdrozdedra folyamatban
vannak.

Kosztnettel tartozunk Jdnossy Lajos akadémikusnak értékes
megjegyzéseiért, valamint C.F.Powell és M.Danysz professzoroknak,
hogy lehetévé tették szdmunkra, hogy részesiiljiink a Pé-vﬁlgyi ex-
pedicid sordn expondlt emulzide lemezekbll Szintén kosztnet ille-
ti a berlini és budapesti scanner csoportjainkat haaznbs egyﬁtt—

miikodéslikért.
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A NEMZETKOZI GEOFIZIKAT EVRE EPITETT FOLDAIATTI FELKOBUS
GEOMETRIAJU SzAMLALGCSG-TELESZKOP ES ELSO MERESEREDMENYEI

Irta: Séndor Tamés, Somogyi Antal és Telbisz Ferenc
Kozmikus Sugdrzdsi Osztdly

Jaszefoglalés

A Nemzetkdzi Geofizikai Ev keretében 1958.februdr 2o0. Sta
két azonos, egymdetdl fliggetlen f£é1lktbds geometridju teleszkdppal
regisztrdljuk a kozmikus sugérzéds intenzitds vdltozdsait a fold-
felszin alatt kb. 40 méter ekvivalens vizériékil mélységben. Az
1958,.februdr 20-t81 - mércius 9-ig terjedd periddus alatt kapott
kb. 18,5 millié koincidencidbdl meghatdroztuk az abszorpcids és
a bomldsi egylitthatét, Ezek (-0,58 + 0,04) %0 per Hgmm illetve
(-1,03 + 0,23) % per km-nek adédtak.

Megvizsgdltuk tovédbbd a késziilékek instabilitdsdt is ezen
periddus alatt. Az instabilitéds kb. 0,2 %-ot tett ki, ami teljes.
mértékben magyardzhaté a hdttér ingadozés dltal okozott holtidd
és téves koincidencia szdm vdltozédssal.

I. BEVEZETES

A Nemzetkszi Geofizikai Ev magyarorszdgi programjdnak ke-
retében 1958. februdr 20-t41 megkezdtilk a kozmikus sugérzds dtha
016 komponensének folyamatos regisztrdldsdt. A méréseket két a-
zonos, egymédstél teljesen fiiggetlen szdmldldcsb-teleszkdppal a
KFKI Kozmikus Sugérzdsi Osztdlydénak a foldfelszin alatt 20 méter
mélyen fekvd laboratdériumédban végezziik. A késziilékek felett 1évs
18 méter vastag foldréteg, mely kb. 40 méter vizekvivalensnek fe-
lel meg, a fluxus lé4gy komponensét kisziiri, a detektdlandé mezon-
komponens energiakﬁszﬁbét_pedigz~/6.103 MEV-ben szabja meg. Méré-
8eink célja az dthatold komponens atmoszférikus effektusainak az
eddigieknél pontosabb vizsgdlata, az évezakos ingadozéds mérése,
tovébbd rovid lefutdsu kiugrd intenzitdsingadozdsok regisztrdlé-
8a és interpretdldsa.
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IT. A MEROBERENDEZES STABILITASI PROBLEMAI

A szdml4ldécebves mérések relativ pontossdgédnak elvi hatdra

a Poisgon-eloszléds szerint
: f/ﬁ?

ahol n a leszdmlélt fliggetlen részecskék szédma. Ez a hédnyados az
n novelésével tetszés szerinti kicsinnyé tehets. A pontossdg eme-
lésének azonban csak akkor van értelme, ha a késziilék instrumen-
tdlis okokbdl szédrmazd szisztematikus vdltozésail nem haladjdk meg
a statisztikus hibdt. A készlilék stabilitdsa klilndsen fontos a
jelen esetben, mikor hosgzu ideig tartd méréssel kis amplituddju
periodicitédsok kimutatdsdt tiiztilk ki feladatul.

A ktvetkez8kben a késziilék tervezésénél kovetett szemponto-
kat taglaljuk roviden:

A koincidencia teleszkdpok dltaldban hdrom részbll dllnak:
1. szédmlédldcsovek,
2. elektronikus rész a hozzdtartozd tédpegységekkel,
3. idéméré- és automatikus regisztrdld.

ad 1.

A késziilék stabilitds szempontjdbsl a legnagyobb szerepet
a szdmldldécssvek jdtszdk. Instabilitédsuk két nehezen kiklisztbdl-
hetd okra vezethetd vissza:

a/ & héttér ingadozdséra,
b/ a szdmldldécsd cserék alkalméval bektvetkez8 geometriai vélto-
zdsra,

A héttér ingadozdsa a kornyezet radioaktiv hatdsdnak inga-
dozdsdbdl és a szdmldldécsbvek Sregedése miatt bekdvetkezd 4lszém-
1l41l4sok megnovekedésébSl tevddik ossze. Az ingadozds maximdlis
értékét 20 %-ra becsiiljiik. Ez kétféleképp okoz vdltozdst az ész-
lelt részecskefluxusban:

«./ a téves koincidencidk szdménak véltoztatdsdval,
./ & holtidd miatt kihagyott koincidencidk szdménak vdltoz-
tatdsdval.

A hdttér ingadozdsainak a csbkkentése tehdt a téves koin-
cidencidk és kihagydsok szdmédnak a minimalizdlédsét igényli oly
mértékben, hogy ingadozdsuk ne haladja meg a statisztikus hib4t.

A szémlédldécsbcsere alkalmédval bek3vetkezd geometriai vél-
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tozées a cevek méretbelil eltérése és a kicserélt szdmldldécsS hely-
zetében bekdvetkezs vdltozds miatt okozhat szisztematikus ingado-
zédst. Ezen effektusok becslésével azonban a jelen ocikk keretében
nem foglalkozunk., : :

ad o./ Ismeretes, hogy négyes koincidencidk esetén azon téves
koincidencidk széma, melyekben mind & négy csésor egymdstdl fiig-
getleniil 824618l meg

4N2T3

ahol N egy cs8sor sajét belitésszémét T pedig & felbont$ képességet

jelenti.E mennyiség relativ értéke egy N = 500/sec hétterii és 7 =

= 2,10"© gsec felbontdképességii, Srénként 5.104 mezont észleld te-

leszkdpnél 10"? nagységrendii, tehdt elhanyagolhatd.
Figyelemreméltd azonban azoknak a négyes koincidencidknak

a szdma, amelyek ugy keletkeznek, hogy a fels$ hdrom csSsorban fel-

1ép8 valddi koincidencidval pédrosul a& negyedik cs8sor egy fiigget-

len impulzusa. Ezek relativ szédma, feltéve, hogy & készillék a ko~

zéps8 két cedsor tdvolsdgdt felezl vizszintes sikra szimmetrikus

o = 4(G-CINL/G Bic i

IR Ss ¢, miatt N-C, helyett N irhaté./ N-ben 20 %-o0s ingadozds-
Bal szémolva}o4 értékének ingadozdsa /N = 500/sec és T = 2.107°
Bec esetén/ ezrelék nagysdgrendii; ez az adott fluxus és ( esetén
csak a geometria helyes megvélasztdsdval csbkkenthetl, Olyan geo-
metriai elrendezést kell tehdt vdlasztani, melynél C3 = Cy»

mert ebben az esetben /1/ egyenlet szerint c, ~ O. Ez a felté-
tel az 1.4brdn 1l4thatd berendezésnél teljesiil, ha a szélsl két
csdsor egyméshoz mért tévolsdga /a/ elég kicsi. Ekkor tehdt a vé-
letlen koincidencidk szdmdnak ingadozdsdbdl eredd instabilitéds el-
hanyagolhaté.

ad /# / Jelvlje n az egy cslsorozatba tartozd GM-cstvek szémét
€8 oggzuk ezeket p csoportba ugy, hogy mindegyik csoportban n/p
8zému szémléldécss legyen. Mindegyik csoporthoz tartozzon egy im-
Pulzus formdldkor. Jeltljiik T -vel azt a legrovidebb iddt, amely-
ek eltelte eldtt egy és ugyanazon szédmlédlécsd csoport nem tud

Ujabb részecskét detektdlni, és legyen e mellett a formdldkordk
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dltal kiadott jel hossza elha-
nyagolhatd. Ilyen feltételek
mellett a holtidd kvvetkezté-
ben kiesett koincidencidk re-
lativ széma négyes koincidencia
kapcsoléds esetén

&)Ly e Nl

Ezt a mennyiséget annyira kelle-
/ ne costkkenteni, hogy ingadozédsa
§§§§§§§:§§§§ i - ami N ingadozdsa miatt kb,
- ¢ 20 %-ra tehetS - kisebb legyen,
gz | O mint a szdml4ldécsbvek élettar-
' s tama és az észlelt fluxus 4ltal
megszabott statisztikus hiba.
5.104 mezon/6ra fluxussal sz4-

"l.8bra molva és a GM-csdvek minimdlis

; élettartaménak hérom hénapot vé-

ve, a relativ statisztikus hiba 10~%.-nek adddik. Négyes koinci-
dencia kapcsolés{ N = 500/sec esetén ez megkdvetelnd, hogy

Talajszint

201 m

la/p = 02 4877 cop

legyen. Ennek megvaldsitdsa azonban lényegesen komplikdltabb e-
lektronikus berendezést kivédn, amelynek stabilitdsa ismét ujabb
problémékat vetne fel. Egyszeriibbnek tiinik C, -nek N-t51 valsé
fliggését megdllapitani /pl. radioaktiv prepardtummal/ és a mért
fluxust a teleszkdp sajédtbelitésszdmingadozdsaival korrigdlni. N
értéke 1-2 % pontossdggal megdllapithatd, ami annyit jelent, hogy
a relativ hiba .10 *-re leszorithats ha

. Z:,/p =~ 2. 40°° sec
Mivel 7, ~ 200 usec, a fenti kovetelmény csak holtiddroviditéssel
illetve p alkalmas megvdlasztédsdval érhetd el, Az N méréséhez
sziilkeéges elektronika épitése folyamatban van.

ad 2.

Az elektronikus rész stabilitdsa megfeleld konstrukcidval
ée gondos ellendérzd mérésekkel biztosithatd., Az olyan helyeken,
ahol kis szdzalékos eltérést okozd hibdk fellépésének a lehetSsé-
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ge fenndll, a hiba 4ltaldban két azonos egység egyidejii milkodte-
tésével kizdrhatd., ‘

ad 3.

Az id6mérd 6ra és az onmiiksds leolvasé szerkezet miikodésére
azt a kikotést tettiik, hogy pontossédga egy nagysdgrenddel legyen

nagyobb a kimutatni kivént szisztematikus ingadozds relativ amp-

lituddjéndl. Ha T hosszusdgu periddusokban A relativ intenzitéds

' ingadozést még hatédrozottan fel akarunk ismerni, akkor az déra jé-
résdre T idStartam alatt fenn kell hogy &lljon

7 7
r < 5 ar

Ez a ktvetelmény egy A = 10'4relativ amplitudéju ingadozds esetén
T < 0,9 sec napi jérdsnak felel meg.

@

R S gy = e
USHUSYUSUSUSUSEISESS SIS ESHESS <SR

4//’

III, A MFRGBERENDEZES

A berendezés két tel-
Jjesen azonos, egymdstdl 3
fliggetleniil dolgozd nagy S
14t 6sz6gi 8z4m1é16csb te- N
leszképbdl 411, melyeket o 100 m >
& Kozmikus Sugdrzdsi Osz- T .
tdlynak a foldalatt 20 mé-
ter mélyen fekvd akndjédban D j &
helyeztiink el /2.4bra/. VS S S S, S S S SSSLS S S
Mindegyik teleszkdépban
négy GM-csd sor van elhe-
lyezve. A mdsodik és a har-
madik csdsor kozttt két ré-
tegben 7,5 - 7,5 om, tehdt
Usgzesen 15 cm Pb abszor- ’ 75 m
bens van. A készlilék "fél-.
ktbss" geometridju, megfe- 2
lelfen a CSAGI javaslatd- : .
nak (1] . Méretei ; T ——t L
1264x1264x632 mm. A telesz- ‘
képot eldlnézetben az 1. ébra

NTe %

101m

201 m

/7 N\ AN =
NP M P O

BN
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Hn

F impulzus-formalo kor

A alfernativ keverd egysdg
K koincidencia egyseg

L 15-0s leoszld kir

V impulzusszimlalo vegfokozal
L’ 4-es leoszts kor

3.4bra

dbrdzolja. Mindegyik cs8sorozatban 30 darab egyenként 1264 mm ér-
zékeny hosszu szémldlécel van elhelyezve. A kapcsolédsi sémédt a 3.
dbra tiinteti fel, A GM-cstveket 0tds csoportokra osztottuk és min-
den csoport kiilon impulzus formédldékorre dolgozik. A formdldksruk
kioltéjelének amplitudéja 250 V, szélessége kb. 20u sec, emelke-
dési frontja pedig 0,1-0,2u sec ktzott ingadozik. A jel egy dif-
ferencidld erdsitd kb. 2 usec-ra torténd roviditése utdn egy Rossi
kapcsoldsban dolgozd keverdbe jut, melynek kimenetén kapott négyes
koincidencia impulzusokat 64-es leosztdsu impulzusoszts segitsé-
gével szdmldljuk. A 3.4brédn fel van tlintetve a tervbevett hdttér-
8z4mldl6 berendezés is, Az egyes cslsorok jeleit diddéds keversdk-
kel egy csatorndra visszilk és a cssorok sajdt belitésszdmdt egy
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4096-08 impulzusosztd kozbeiktatdsdval fogjﬁk regisztrdlni.
A s5z8ml1416 jelfogdkat 15 percenként egy Bolex filmfelvevs-

vel fényképezziik. A fotoregiszirdtor vezérlését egy 0,6 sec/nap
pontossdgu csillagdszati déra végzi.
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IV, MERESI EREDMENYEK

A fenti késziilékkel 1958.februdr 20. éta folyamatos re-
gisztrdlést végzlink 18 méter vastag foldréteg alatt, ami kb.
4000 gr/cm2 abszorbensnek felel meg. Az 1958. februdr 20-t41 mér-
cius 8-ig terjedd idészak alatt 346 dSrdban végzett regisztrdléds
sordn kapott kb. 18,5 millié koincidencidbdl megdllapitottuk a
barométer egylitthatét, valamint az abszorpcids és a bomldsi e-
gylitthatét is; ez utdébbiakon érive az
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n-n=6,(p-p)+b (h-h) - /2/

regresszids egyenlet egyiitthatéit, ahol n az egyenld /2 dérds/ i-
détartamok alatt észlelt koincidencidk szédma, p a légnyoméds és h
az 500 mb légnyomdsu izobdrszint magassdga.

Az 500 mb légnyomdsu izobdrszint adatait az Orszédgos Meteo-
rolégiai Intézet 1d5jdrdsi napijelentésébll vettilk. Bdar sokkal
kedvez&bb lenne a bomldsi egylitthatdét a 100 mb vagy 70 mb izobdr-
szint adatainak segitségével szémitani, de a ballonfelszdllésok-
nél ezt a magassdgot igen sok esetben nem sikeriilt elérni, és e-
zért hogy minden mérési adatot a szdmitdsokndl fel tudjunk hasz-
nédlni, inkébb az 500 mb légnyomésu izobdrszint adatait vettilk fi-
gyelembe. Ezt a magassdgot ugyanis a rédidészonda-ballonok minden
esetben elérik. A rddidészonda-dllomés a teleszkdépok észlelési he-
1lyét8l 20 km-re délkeletre fekszik. A légnyomds adatokat a hely-
szinen 1év8 barométer leolvasdsai, valamint az Orszdgos Meteoro-
1légiai Intézet 41tal szolgdltatott mikrobarogrdf-adatok alapjén
dllapitottuk meg. A szdmitdsok eredményeit az I, és II. Tédbldzat
tartalmazza: az I.T4bldzatban a barométer effektusra vonatkozd
szémitdsok eredményei, a II.Tdblézatban a / 2/ regresszids egyen-
let megolddsdnak adatai vannak feltiintetve.

Osszehasonlitdsul a III. Tdbldzatban feltiintettiik a 4000
g/cm2 foldréteg alatt és a foldfelszinen mért barométer,abszorp-
cids és bomldsi egyilitthatdt.

Kiilosnboz8 abszorbensrétegek alatt killonbozl geometridju ké-
gzlilékekkel mértiink, azonkiviil a £61d felszinén végzett mérések-
nél az egyes GMecsd8 sorok ktzdtt nem volt Slomabszorbens, kivet-
kezésképp a Tdbldzat /III./ elsd soréban szerepld egylitthatdk nem
a mezonkomponensre, hanem a totdlis részecskefluxusra vonatkoz-
nak.



I.Tdblézat

Az bsszes Az érédnként Korreldcids Totdlis Eredeti Maradék Maradék szisz-
koinciden- észlelt ko- egylitthatd barométer gpecifikus specifikus tematikus vdl-
cidk széma incidencidk egylitthats diszperzid _ diszperzid tozds amplitu-
széma déja
koinc/éra %0 per Hgmm : %0
a T B, K%/ Komin/ 12 A
Ty 18 679 808 | 53 987,9+12,5 -0,64+0,04 -0,63+0,05 2,20+0,23 1,60+0,17 2,35+0,34
T,| 18 407 616 | 53 201,2+12,4 | -0,66+0,03 -0,74+0,06 2,82+0,26 2,11+0,20 3,22+0,28
II.tdblédzat
Az Ysszes | Az Srénként| Totdlis |Barométer [Abszorpcids |Magassdgi | Boml4si Eredeti |Maradék Maradék
koinciden-| észlelt ko-| korreld-|parcidlis |egylitthatd |parcidlis | egyiitthatg| Specifi- |specifi- | szisztema-
cidk szdma| incidencidk| cids e- | korreldci- korreld- kus disz-|kus disz-| tikus val-
széma gyltt- |ds egylitt- cids e- perzid perzid tozds amp-|
haté hatd gyltthatd lituddéja
Koinc/éra %operHgmm % per km %0
n r T B T K7 Koo B
Np ’hsoo P NhSOC s P Bh
Tl 18 679 808 |53987,9+12,5|0,65+0,04 -0,52+0,05| -0,57+0,06 |-0,13+0,07| -0,61+0,32 | 2,20+0,23|1,28+0,17 | 1,61+ 0,50
T,| 18 407 616 |53201,2+12,4|0,69+0,03|-0,50+0,05|-0,58+0, 06 |-0,27+0,06| -1,45+0,32 | 2,82+0,26(1,47+0,19 | 2,10+ 0,41

- 42T -



gt & Wi
III,Téblézat

Barométer Abszorpcids Bomldsi

egyiitthatd egylitthaté egylitthatd

%0 per Hgmm %0 per Hgmm % per km
Fdld felszin -2,69+0,07 -1,76+0,09 -7,27+0,29
1700 g/cm® ab-
szorbens alatt -1,87+0,11 -1,41+0,14 -3,26+0,55
4000 g/cm® ab-
szorbens alatt -0,68+0,04 -0,58+0,04 -1,03+0,23

V. A KESZULEK STABILITASA

A két azonos teleszkdppal egyidejlileg torténd észlelés mé-
dot nyujt a késziilékek stabilitésdnak ellendrzésére.

Jelosljlik 6;,-vel a két teleszkdp légnyomédssal és megassé-
gi effektussal redukdlt kétdérds leolvasdsai kiilonbségének fluk-
tudcidjdt. Ha mindkét késziilék stabilisan miikodik, akkor ez 8
fluktudcid csupdn az egyes észlelések Poisson-fluktudcidinak ©sz-
szege:

2 =
6;-2 7 /7,, k3 /72 /3/
7,111. 72,-vel jeltlve az els8 illetve a mdsodik teleszkdp korri-

gélt kétérds méréseinek 4tlagdt.A 4a,b &bre tiinteti fel a redukélt
kétérds mérések kiilonbségeit. A vizszintes vonalak az 4tlagtél

rendre /7, +7%, 2V5 +7, , 3V +7,  -vel térnek el. A szémitott
fluktdcid koriilbeliil ugyanakkorra mint /77 7/, ugyanis

O, a0 ane + 32
g A A B o + 35

Amennyiben /3/ egyenléség nem 411 fenn,a késziilékek kismértékii
instabilitdsdval 4llunk szemben. Az instabilitéds mértékérsl hoz-
zdvetB8legesen a k¥vetkez8 eljdrdssal t4jékozédhatunk:
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Jelentse 6,°az els8 teleszkdép korrigdlt kétérds leolvasé-
sainak fluktudcidjdt, amely Osszetevfdik a Poisson ingadozédsbdl
/r,l » 8z els§ teleszkdpon dthaladé kozmikus sugdrfluxus valédi
szisztematikus védltozdsénak amplituddjdbdl /ch/ és a késziilék in-
stabilitasétél szérmazé fluktudcidbdbl /6%

Gg® eaf és 6r-al a mésodik teleszkopra vonatkoz4 analédg
mennyiségeket jeloljlik. Ha a két teleszkélp spektrdlis érzékenysé-
gének kiilonbségétdl eltekintiink /amit azonos geometridval felépi-
tett és egymds mellett elhelyezett készlilékek esetében, igy a mi
esetiinkben is, megtehetiink/, akkor

2 - -
6 /17 = 67 /n? =67 /4/

A fluktudcidk szuperpozicidjédbdél pedig

&%=+ 65 + 6, P
és G = 4+ 62+ 6 56 15/
nig 6 =+ 7 +Ge +G2 Sc.

kovetkezik., A /5¢/ egyenlet csak akkor igaz, ha /7 =~ 7.

Ha 7, és 77, k6z6tt szémottevs killonbség van, akkor a kiildnb-
8ég fluktudcidja helyett a relativ intenzitdsok kiilonbségének
/vagyis #t— 2/ fluktudcidjéval kell szémolni. A mi esetiink-
ben 7,/7, = /0/5 + goo+ tehdt /5c¢/ az eredeti alakban alkalmazha-
t6.

Az észlelési adatokbdl megdllapithaté, hogy

6,5 =738 500 * 18300 £, = 107976 125
G5 = 232 3003600

CP= 157600t /300 7, = {06402 225

ezek felhaszndldsdval /5/ egyenletrendszerbdl /4/ segitségével

G} s =-7900 * 43000 vagyis G, /5, =uimagincris e
Gzs = 19800 * 44 600 Gas/p, = 432 % 144 Yoo
67 =(q278 tQ7179)/075 G, =167105% Ya



w100
A késziilékeknél szignifikéns instabilitdst nem taldltunk,

amint az védrhaté volt & /3/ egyenlfség fenndlldse miatt.
[1] Guanajato-1 konferencia, 1955. szept 14.
(SCRIV Newsletter N2 1.55,p.7)

Erkezett 1958, VII. 11.
KFRKI Kozleményei 6. évf. 3. sz. 1958,
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Irta: Eré Jénos
Atomfizikai Osztdly

Usszefoglalée

Szcintilldcids ezdmldld utjdn torténd detektdldssal olyan
energiaanalizdlét készitettiink, amely az ionsugédr energiaspektru-
mét kb, 25 us alatt vette fel., Ily mddon kiilon lehetett védlaszta-
ni az alacBony és a rddidéfrekvencids moduldcidkat. Uzemi koriilmé-
nyek kozott 50-60 eV nagysdgu rddidéfrekvencids moduldcid volt ki-
mutathatdé. A spektrum a szinuszfiiggvény amplitudd eloszlédsdra jel-

lemz8 7//a@7-g? alakot mutatta. Az ionsugarat megfeleld nagységu
és fézisu rddidfrekvencids téren 4tfuttatva az energiamoduldcidt
meg lehetett szlintetni, s ezzel a spektrum szélessége 15 eV ald
cstkkent.

Bevezetés

A Thoneman-féle rddidéfrekvencids ionforrdsbdél az ionok - mini
ismeretes - a kiszivd szonda feszililtségének megfeleld ener$iéval
lépnek ki. f1talénos nézet szerint [1] az ionok energiaszérédsa i-
gen kicsi, hiszen az ionizdcidhoz sziikeéges energidt a gédzkisii-
1és elektronjai rddidfrekvencids térb6l nyerik, amely az ionokat
nagy tehetetlenségiik kdvetkeztében nem tudja felgyorsitani. Kimu-
tathaté azonban [2] hogy az ionok is vehetnek fel energidt a nagy-
frekvencids térbdl, nevezetesen ha a katdd kdzelében a kiszivd e-
gyenfesziilteég hatédsdra mér felgyorsult ionok olyan rddiéfrekven-
cids térbe jutnak, amelyet a periodusidénél rdvidebdb ids alatt
tudnak befutni.

Kordbbi mérések [2,[3] azt mutattdk, hogy az energiaszdrés
8ltaldban messze meghaladja a termikus értéknek megfeleld, elmé-
letileg vdrhaté nagysdgot. Az ardnylag kis iondram /~1 mA/ esetén
végzetl mérések szerint (2] tobb szdz eV szdérdst okozhatnak a ka-
t6d feliiletén fellépd apré dtiitések. Ezek megsziintetése utdn a
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spektrum szélessége 40-50 eV-ra csokkent le. Ezen beliil a rddid-
frekvencids moduldcid kimutatédsa a mérdberendezés bizonyos mér-
tékii instabilitdsa miatt egyértelmiien nem volt lehetséges. A né-
hény mA-es iondram mellett felvett energiaspektrumok [3]) még az
dtiitések teljes megsziintetése utdn is 100 eV, s8t ennél nagyobdb
energiaszdrédst mutattak, jellegzetes csucsos spektrumalak mel-
lett. B4r a spektrum alakjdbdél és az energiaszdrédsnak a rddid-
Prekvencids tért8l valds fliggésébdl rddidfrekvencids energiamodu-—
lécidra lehetett kovetkeztetni, semmi biztositék sem volt arra
nézve, hogy az energiaszdrds eredete nem valamilyen alacsony frek-
vencidju, elsdsorban hédlézati fesziiltség ingadozds-e. Az alacsony
frekvencidju moduldcid lehetiségének kikliszobolése legbiztosab-
ban oly mérési mdédszer alkalmazdsdval torténhetett, amelynél az
energie analizishez sziikséges idd elhanyagolhatdé a moduldcid pe-
riodusidejéhez képest. Az energiaspektrumot ezek szerint 1/1000
mp-nél rovidebb idd alatt kellett felvenni, ami egyben azt is biz-
tositotta, hogy a feszliltségforrdsok instabilitdsa a mérési ered-
ményt ne befolydsolja. Ily mdédon remélhets volt, hogy a rddidéfrek-
vencids moduldcid kérdése egyértelmiisn eldtnthetd lesz.

A kisérleti berendezés

Az jonenergia mérésére a [2] -ben ismertetett elektroszta-
tikus eltéritd szolgdlt. A gyors analizis természetesen nem volt
megvaldsithatd elektrométeres detektdldssal, mert annak idfdllan-
déja sec. nagysdgrendii. Ezért detektorként vékony CsJ szcintilléd-
16 kristdlyt alkalmaztunk, amelynek fényét fotomultiplier re-
gisztrdlta. A kristdly uténvildgitdsdbdl és az elektronika idé-
41land$jébdl adddd idéfelbontds 1 us koriil mozgott. A gyors ener-
giaanalizis ugy tortént, hogy az analizdtor eltérits feszililtsdgé-
nek trapézfesziiltséggel vald bemoduldldsa utjédn az ionnyaldbot i-
gen gyorsan elfuttattuk az analizdld rés eldtt, A trapézfesziilt-
8ég felfutd meredeksége 0,4 V/ use volt, ami figyelembe véve az a-
nalizdlé A = 10 eV/V értékil d1landdéjdt, azt jelentette, hogy egy
100 eV szélesgégli spektrumot 25 us alatt lehetett meganalizdlini.

A berendezés kapcsoldei rajza az l.dbrédn ld4thaté. Az ionok
0,1 mm széles résen 4t jutottak az analizdtorba, melynek eltéri-
t8 feszilltségét E telepsor szolgdltatta, Ezt a feszlilteéget modu-
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141ta meg a trapézgenerdtor. A moduldld fesziiltség egyuttal egy
oszcilloszkdp vizszintes eltéritését adta és differencidld kor ut-
jén az oszcilloszkdp fényintenzitdsdt is szabdlyozta. Ezzel elér-
het8 volt, hogy az oszcilloszkdép csak akkor vildgitott, amikor az
ionnyaldb az analizdld rés elltt az alacsony energidju tartomédny-
b6l a magasabb energidk felé futott dt. A trapézgenerdtor frek-
vencidja 4ltaldban a hdlézati frekvencidval egyezett meg, de meg
volt a lehet5ség folyamatos vdltoztatdsra is.

Kisulesi cso

k

J 51/‘ya/19dhaz

Oszcilloszkap

Sa Ry

O Fsed
Tropez
qenerafor

Fenyvezeriesher =

B 3 e

Differenciglo
kor

1l.4ébra

| Az analizél6 rés szélessége 0,2 mm volt, ami kb. 1,5-2 %o-
88 felbontbképességet eredményezett. A rés mégstt elhelyezett 1

Im vastag CsJ kristdlyban az ionok olyan intenzitdsu fényt keltet-
tek, hogy a multiplier jelimpulzusai 1,5-2 keV ionenergia felett
nér kiemelkedtek a zajimpulzusokbdl és 3 keV felett azokndl nagy-
84grendekkel nagyobbak voltak. 2 keV alatti kihuzéfesziiltség e-
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gsetén az ionok még az eltéritl eldtt néhdny kV-os utdngyorsitédst
kaptak.

A multiplier jeleit az oszcilloszkdlp vertikdlis lemezpdrjé-
ra adva, az ernyén kozvetlenlil az energiaspektrum jelent meg. Az
energiaskdla hitelesitése a spektrum adott eltoldsdhoz sziikséges
eltéritd egyenfesziiltség vdltozds kvzvetlen megmérése utjén tor-
tént.

Mérési eredmények

Az els8 méréssorozat alkalmdval az ionforrdst elhagyd io-
nok nagyfrekvencids tértdl teljesen eldrnyékdlva tettdk meg az
utat az analizdtorig. Egy tipikus, 3000
V kiszivdfesziiltség mellett felvett spek-
trumot mutat a 2,4bra., A spektrumon 1lat-
hatd osztdsok 55 eV energia kiilonbségnek
felelnek meg, igy & spektrum szélessgége
50 eV-nak adédik. A spektrum felvétele
20-25 s 1d6t vett igénybe, a kapott
spektrumalak tehdt vagy stacioner ener-
giaszdérdshdl adddott, vagy tobb Mc frek-
vencidju moduldcid eredménye. Mig az el-
86 feltevés esetén a nagy energia szd- 2.ébra
rdst és a jellegzetes, két csuccsal bi-
ré spektrumalakot egyszerii médon nem tudjuk megmagyardzni, addig
a nagyfrekvencids moduldcidé feltételezésével a magyardzat kézen-
fekv6., Az analizis ideje alatt ugyanis a valdjdban homogén nyaléb
a moduldcid kovetkeztében tobb szdzszor elfut az eltéritd anali-
zdl6 rése eldtt, aminek kiovetkeztében ugyanennyi fényimpulzus jon
létre a kristdlyban. Az 1us id6dllandéju detektdl$ rendszer eze-
ket az impulzusokat integrdlja, s igy spektrumként a szinuszfiigg-
vény amplituddjének valésziniiségi eloszldsdra jellemzl [//Va77y?
spektrumalak jelenlk meg,

' A nagyfrekvencids moduldcidét nyilvénvaldan a kislilést 18t-
rehozd rddidéfrekvencids tér okozza. Ezt bizonyitja az a tény is,
hogy a spektrum szélessége a rddidfrekvencids térerdsségtdl negy-
mértékben fligg. A 3.4brdn l4thatd két felvétel azonos intenzitdsu
kislilés esetén lett felvéve, egyik esetben /a/ a gerjesztl még-
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nestér optimdlis bedllitdsa mellett, erbsen lecstkkentett oszcil-
ldtor teljesitménynél, mig a mésik esetben /b/ az oszcillétor
maximdlis teljesitményénél az optimdldstdl eltérs mégneses tér-
er8sgég alkalmazdsdval. JS1 1l4thatd, hogy a két csucs kozotti té-
volsdg 45 eV-rbl /3a.ébra/ a megnovekedett rddidfrekvencids tér
hatdsédra 86 eV-ra /3b.dbra/, vagyis csaknem kétszeresére nioveke-
dett meg.

3/a.dbra : 3/b.4bra

: A 3.4brdn l4thatd mindkét spektrum 4000 V-os kiszivéfesziilt-
ség mellett lett felvéve. A kiszivifesziiltség csvkkentése a spek-
trum bizonyos mértékili elkeskenyedését eredményezte. Ez a hatds
elsdgorban kis intenzitdsu kisiilés esetén volt szdmottevs, amikor
is a kiszivdéfesziiltséget 4000 V-rdl 2000 V ald cstkkentve a spek-
trum szélessége mintegy 30-35 %-al csdkkent. Intenziv kisiilésnél
ez a vdltozds csak 10-15 %-ot tett ki.

A Mc alatti frekvencia tartomédnyban kizdrdlag hdlézati mo-
duldcid volt észlelhetd. Ennek megfigyelése a trapézgenerdtor
frekvencidjédnak a hdlézati frekvencidtdl vald kis elhangoldsdval
tortént, ami 4ltal az ionnyaldb az analizdld rés eldtt a hdlézati
fesziiltség kiilonbtz8 fédzisaiban haladt dt. Ennek megfelelden hdld-
zati moduldcid esetén a spektrum a kiilonbségi frekvencidval osz-
¢111416 mozgdst végzett. Figyelemre méltd, hogy a hdldézati modu-
ldcis megsziintetésére nem elegendd a kiszivs fesziiltség kellS mér-
tékii sziirése, hanem a kisiilés intenzitdsdt is igen stabilan kell
tartani. Ellenkezd esetben a kisiilés impedancidja véltozd, ami a
védfellendllédson fellépd fesziilltségesés megvdltozdsdt, vagyis vég-
eredményben a kiszivdéfesziiltség ingadozdsdt okozza. Kiilondsen nagy



volt ez az effektus a [3]-ban ismerietett hdromfdzisu mégnestér
alkalmazédsa esetén, mert ezzel idSben 4llandé mégneses térerdssé-
get nem lehetett megvaldsitani, mdrpedig a kisiilés intenzitdsa
ettS1l igen nagy mértékben fligg. Nagy rddidfrekvencids teljesit-
ménynél 150-200 eV-os héldézati moduldcid is fellépett, és ez o-
kozta a [3]-ban emlitett nagy spektrumszélességet. Hogy az ener-
giaszdérds milyen érzékenyen fligg a kisiilés intenzitdsdtdl, arra
jellemz8, hogy még permanens mégnes alkalmazdsa esetén is t&bb
eV-os ingadozdst okozott az oszcilldtorcsd fiitdszdldnak vdltséfe-
szliltségrbl vald tdpldlésa.

Az energiaszdrds rddibéfrekvencids eredetének felismerése
utat mutatott az energiaszdrds megsziintetésére is. Ez elvileg két
médon tériénhet: vagy mér eleve megakaddlyozzuk az energiamoduld-
cié felléptét, vagy a moduldlt nyaldbot valami médon demoduldl-
juk. Az elsl lehetlség megvaldsitdsdra irdnyuld kisérleteink e-
redménytelenek maradtak. A mo-
duldcidét minden valdsziniiség
szerint a kiszivé csucsndl ki-
alakulé rddidéfrekvencids tér
okozza, és ennek sem megsziin-
tetése, sem lecsdkkentése a
kislilés lényeges eltorzitédsa
nélkil nem sikeriilt.

Tobb eredményt igért a
demoduldléds megvaldsitdsa. Eh-
hez az ionforrdsbdél kilépd ion-

Al el :
Kiszivo csucs

sugarat olyan rddidéfrekvencids
téren kell dtfuttatni, amely-
b8l azok energidt tudnak fel-
venni., E célbdl az utdgyorsi- 4 .ébra
tdst végzl elektrdddk helyé-
be két, egymdstdl d = 12 mm tdvolsdgra 1évS fémhdlét helyeztiink
/4.ébra/. A két hdlé ktzott a nagyfrekvencids impedancie nagy
volt, ezért itt erds rddidéfrekvencids tér alakult ki az oszcil-
ldtor szdért tere hatédsédra.

Konnyen kimutathatd, hogyha a két hdld kozott a térerdsség
E = E, sin (wt +¢,) akkor ebbe a térbe t’ iddpillanatban beléps
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e toltésll, v sebességli részecske energidja megvdltozik

4& = Y228 f5 )1 cosag. Sin(el * &, +%_,5’) P /1/

értékkel, feltéve, hogy a részecske energidja ennél jéval nagyobb.
A kifejezésben szerepld J¢= g az dtfutds idejének megfeleld fézis-
szPg. Ha a részecskenyaldb mér eredetileg is rendelkezett egy

AE, = Fsir ot moduldcidbval, akkor az eredd energiaingadozéds:

Dl kel & FCHE G 1ef

lesz. Ez minimélis értéket akkor vesz fel, ha 4a&, és a’, f4&-
zisa ellentétes, azaz, ha

wi,+%+§¢=wz‘+/2n+/)7f /3/

Legyen az els8 moduldcid helyétdl az elsd hdléig terjeds

tévolség'll, akkor t* = f+7?; és a fdzisfeltétel

F(6t8)+4 = (2nt1)T
lesz, Ez meghatdrozott vy sebességeknél elégithets ki. l’,’=/,‘* Y2

Jelvléssel /4.dbra/:

K4 a (2/71'*7/7(_-‘ o
o, i {4/‘0 /4/

Az 5.4brédn ld4thaté apektrum 60 Mc
oszcilldtor frekvencia és 4,42 kéV ion-
energia mellett lett felvéve. A spektrum
két csucsa nemcsak kozelebb keriilt egy-
méshoz, hanem teljesen egybeesett, mert
a demoduldldé térnek nemcsak fézisa, ha-
nem amplituddja is megfeleld volt, s az
eredeti moduldcidt teljesen meg lehe-
tett szlintetni. A vonal szélessége mind-
tesze 15 eV, ami az energlaszdérédera kb.
3 %o felsd hatédrt ad, de figyelembe kell

5.4bra venni, hogy ez az érték mdr a berende-
zés felbontdképességének hatérédn mozog.

Az ionenergidt a fenti 4,42 keV-r8l fokozatosan csbkkentve
& spektrum két csucsa eldszor kiilsnvdlik, majd meghatérozott ener-
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gidkndl ismét egybeesik. Hasonldé jelenség volt észlelhetd 27 Mc
oszcilldtor frekvencia esetén is, azzal a kiilonbséggel, hogy ek-

kor a minimumok helyén a két csucs nem esett Ussze ieljesen. A 6.
dbre a spektrum két csucsdnak tdvolsdgdt /0é/ tiinteti fel az

aé
eV

27 Mc

6.84bra

ionok reciprok sebességének fﬁggvényében 60 Mc és 27 Mc frekven-
cidkndl, A (4) Usszefliggés alapjén két egymdst kovets minimum t4-
volségdnak ismeretében meg tudjuk hatdrozni az elsf rddidéfrekven-
cide moduldcid helyét. Legyen ui. 4, = 557-%% ahol ¢ ; az /~ik

minimumnak megfeleld ionsebesség, akkor 4-b8l:

3 e
és i ey -
) s V4 /
£ = ' i
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60 Mc-ndl 4,3 4tlagértéke: ae0 = 0,44.10-6 sec/m., amibsl
¢’ = 38 m, mig 27 Me-nél 4,, = 1,1.10°° sec/m, ebbS1l ¢ = 34
mm adédik. A 4.4brdn 14thaté, hogy a demoduldldé hédldék kbzepétsl
a8 kiszivd csucs elejéig terjedd tdvolsédg { + ;9: ~ 34 mm, //-re
vonatkozd méréseink szerint tehdt az energia moduldcid helye koz-
vetleniil a kiszivdécsucs eldtti svtét rétegben van.

Osszefoglalva: a gyors analizis mdédszerével megdllapitot-
tuk, hogy a Thoneman-féle ionforrdsbdl az ionok 40-50 eV-os rddid-
frekvencids energiamoduldciéval lépnek ki, Ez a modulédcid megsziin-
tethet8, ha az ionokat megfeleld fédzisban demodulédld téren futtat-
Juk dt. Ilymddon az énergiaszérés j6éval 3 %0 ald csokkenthetd., A
futdsi id8 meghatdrozdsa utjédn megdllapitottuk, hogy a primer mo-
duldecid a katdéd eldtti sstétrétegben kivetkezik be.

Befejezésiil ktszonetet mondok Vdlyi Lészldénak, akinek munké-
Ja az el8készit8 szakaszban nagy segitséget jelentetit.

IL.rodal-0mn

[1] D.Ramke: Handbuch d.Physik /Springer, 1956.Berlin/
[2] 7.Er6: Acta Phys.Hung. 5,391, /1956/
B] Er6 J.; Vélyi L.: K.F.K.I.K6zl. 5, 414 /1957/

Erkezett 1958.julius 17.

KFKI Kozlemények 6.6vf. 3.8z. 1958.



PLASZTIK FOSZFOROK VIZSGALATA NEUTRON ENERGIAMERES
CELJARA

Irta: Neszmélyi Andréds és P4lla Gabriella
Atomfizikai Osztdly

Osszefoglaléds

Hazai és kiilf6ldi gydrtmédnyu plasztik foszforok fényesség-
energia Osszefliggését vizegdltuk elektron és « részecske gerjesz-
tés esetén.A kioltdsl egylitthatd értéke 12,4 - 15,4.10-3 g/MeV. cm?
koz8tt vé4ltozott. Altaldnos gorbéket adunk meg szerves fosz-
forokkal valo energiamérés céljéra.

A magfizika szédmdra oly fontos szerves szcintilldtorok 41-
tal szolgédltatott impulzus amplitudd nehéz részecskék esetén az
energidnak nem linedris fiiggvénye - amint ezt a Birks d1tal be-
vezetett [1] és dE/dx tdg tartomédnydban kisérletileg igazolt spe-
cifikus fluoreszcencia - specifikus energiaveszteség Usszefliggés
tikrozi:

ar
as _ A-ax e,
IS ar

“ 1t kB ZL

Az itt szerepld két konstans értékét anthracén és oldatfoszforok
esetére tobben vizsgdltdk [2-4], plasztik foszfor esetében azon-
ban tudomdsunk szerint csak egyetlenegy kiozlés tortént [5].

Az Atomfizikai Osztdlyon éplilt gyors-neutron spektrométer
[6] gyors-lassu koincidencia rendszerében a lassu 4g a plasztik
foszfort felhaszndld szcintilldcids neutron detektor jelei kbziil
letiltja az adott neutron energia alatti jeleket /megelézd impul-
zusbbl lekésett neutronok stb./ és igy kiisztb detektorként miiks-
dik. A spektrométer dtfogott energia sdvjénak ismerete megkivén-
ja a felhaszndlt plasztik foszforok amplitudé - meglokstt maximé-
1lis proton-energia fliggés ismeretét; a gyors koincidencia ktr be-
4l11itédsa az utdnvildgitdsi idd, a hatdskeresztmetszetek korrek-
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cidja pedig a hatédsfok-energia tsszefliggés meghatdrozédsdt teszi
sziikeégessé. A rendelkezésre &115 - sokszor ismeretlen eredeti -
foszforokra ezért a hédrom jellemzd adatot mérésekkel hatédroziuk
meg, amelyek kozlil az energia-mérést az aldbbiakban ismertetjiik.

Mivel a neutron-energiamérés a plasztik anyag nagy hidro-
géntartalma miatt a meglskstt protonok d1ltal torténik, a mérés
kézvetlen célja az S/E/ fliggvény meghatdrozédsa protonokra. Alkal-
mas proton forrds hidnydban ez direkt proton kalibrdcidval nem
volt lehetséges, ezért az egylitthaték értékének Compton elektro-
nokkal és & részekkel valdé meghatdrozdsa utdn S/E/-t /1/-b8l a
protonra vonatkozé dE/dx ismeretében [7] szdémitottuk.

Birksl/l/-es osszefiliggése szerint AdE/dx jelenti az egység-
nyi uton gerjesztett /ill. ionizdlt/ molekuldk szdmdt, amelyek
fotonemisszidra képesek, mig a kB kioltdsi egylitthatéd a molekuld-
ris kolcsdnhatds kovetkezményeképpen 1létrejové kioltds valdszinii-
8égének és az elsddleges fotonemisszid valdsziniliségének hdnyado-
sa. Ha dB/dx kicsi, mint pl. elektronok esetében, akkor

as . aide
ax —Adx

azaz az amplitudd energidval ardnyos lesz. Nehéz részekre dE/dx
nagy: :

PR R | . o 0

z =78 i

itt tehdt az amplitudé a hatdétdvolsdggal lesz arédnyos.

A xét ardnyossdgi tényezl értéke a fentiek alapjdn tehdt a-
zonos koriilmények kozott elvégzett egymdsutdni « és elektron mé-
résekkel hatdrozhatd meg, mindkét esetben az impulzusamplituddk
eloszldsdnak felvételével.

Méréseinket az alébbi blokk-diagramm szerint csoportosi-
tott elektronikdval végeztiik /1l.4bra/.

Az elektron méréseknél 0060, Nb95, C5137 Compton elektron-
Jait haszndltuk fel /E, = 1,04 (4tlag), 0,57 és 0,478 MeV/. A Kkii-
1onbsz8 x hatétdvolsdgokat monoenergetikus Po & -részekkel, kii-
16nbsz6 geometriai tdvolsdgbdl sugdrozva be a kristdlyt, valdsi-
tottuk meg. A mérbéfej felépitése lehetdvé tette a hatdtdvolsdg
bontos leolvashatd- és reprodukdlhatdsigdt viszonylag tdg hatdrok
koz5tt, Egy foszfor mérésénél a prepardtum csere vagy hatétévol-
8dg vdltoztatds a mérési koriilmények /elektronsokszorozd fesziilt-
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ségének ki- vagy bekapcsoldsa, a foszfor elmozdulédsa stb./ leg-
csekélyebb megvdltozdsdt sem tette szilkségessé.

A vizsgdlt foszforok mérete tdg hatdrok kiozstt véltozott
/I.tédblézat/, montirozésukat azonban egységes médon oldottuk meg:
a paldst szilikon olajjal illesztett aluminium f6lidval lett ref-
lektdlva, a tetdlapra pedig kb. 0,1 mg/cmz—es aluminium réteget
pérologtattunk r4.

Hazal foszforra vonatkozdé mérési eredményt tiintet fel a 2.
és 3.dbra. Az energia egyenes berajzoldsédndl a spekirum meredek
homlokdnak kozéppontjdt azonositottuk a Compton energidval. A
diszkrimindtor valddi zérus pontja /-13 V/ és a megfeleld max.
Compton energidk egy egyenesre esnek, bizonyitvédn az impulzusamp-
litudd .linedris energia-fiiggését. A kiilonbszl hatétdvolsdgokhoz
tartezd o spektrumok maximumai ismét egy egyenessel ktthetdSk tsz-

Bze 2
Mérési eredményeinket az I.tdbldzat tartalmazza, ahol kB ér-

tékét a relativ fékezlképesség energiafiiggetlenségének kiozelitd
és dltaldnosan haszndlatos feltételezésével a levegdre vonatkoz-
tatva fejeztilk ki, értékét pedig a fizikailag tobbet mondd
g/cmz.MeV—ben adtuk meg /néhény szerz8 cm/MeV-et haszndl/. A fel-
tiintetett A értékek a foszfor és elektronika egylittes jellemzdi.
. kB azonban csak a foszforra jellemzl. Célszerii azért /1/-et az
aldbbi formdban rdgziteni:

£
as _ 4 £ =AF(E): FIEI[F(EME - J2]

at 7+ kB gf—

Neutron energia mérésnél a mért proton amplituddé spektrumot:
n(S) = dN/dS-t /2/ segitségével irhatjuk &t energia spektrummé:

A(E)= L = AfE) n(S)

Erre egy példdt szolgdltathat a 4.dbra 14 MeV-es neutronokra vo-
natkozdé spektruma, melyet a b jelii foszforral vettiink fel. A max.
proton energidt itt is a > spektrumhoz hasonldan olvastuk le.

Szerves foszforokkal vald energia méréshez, mivel A minden
képletbll egylitthatdként levdlaszthats, kB-vel paraméterezett gor-
besereget F(E) illetve f(E)-t haszndlhatunk. Az dltalunk mért
tartomdnyra vonatkozdéan az 5. és 6.4brdn adunk meg ilyen gdrbékelb.
A 4.ébra mérési eredményét is berajzoltuk, amely jS egyezést muta’
a b foszforral.
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Az energiamérésnél természetesen A értéke a felolddssal van
kapcsolatban: azonos elektronikus erdsités mellett a t5bb foto-
elektront kibocsdtd foszfor négyzetgyﬁkﬁsén jobb felolddst ad. I-
lyen szempontbél az anthracén igen eldnyds. A kinnyil készithets-
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5.ébra

s8ég és megmunkdlhatdsdg, valamint a gyorsabb lecsengési id8 a-
zonban a plasztik foszfor nagy eldénye a neutronmérések szempont-
jébdl, ahol a kelld hatdsfokot a nagy térfogat biztosithatja.

Befejezéslil kosztnetet mondunk Keszthelyi Lajos kandiddtus-
nak a munkdval kapcsolatban folytatott értékes diszkusszidkért.
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FINOMKRISTALYOS SZENFELESEGEK ALTAL SZORT INTENZITAS
SzAMTTASARCL

Irta: Szabd P4l
Neutronfizikai Osztdly

Osszefoglalds

Finomkristdlyos szenekrdl szdért intenzitdst tdrgyaljuk, mint
a krisztallit-méretek fliggvényét kiilonbozd mértékii rendezetlen-
Ségeknél. A tdrgyaldsbdl kideriil, hogy a krisztallit-méretek meg-
hatdrozdsdban haszndlatos intenzitds-képletek nem veszik helyesen
figyelembe a rendezetlenség fajtdjdt és mértékét. Emiatt a szokd-
808 médon meghatdrozott krisztallit-méretek nem egés7en helyesek.
Térgyaldsunk a rendezetlenségeket kell$ médon figyelembeveszi, és
igy lehetdséget nyujt a rendezetlenség mértékének kisérleti meg-
hatdrozdsdra és ezzel - a krisztallit-méretek helyesebb meghatd-
rozdsdn tulmenben - a finomkristdlyos szenek szerkezetének az ed-
diginél jobb megismerésére. Vdzoljuk, hogy ennek a lehetlségnek
& kihaszndldsdhoz milyen neutron-diffrakcids méréseket kell vé-
gezni. :

I. E18zmények

A finomkristdlyos szénféleségek /aktivszenek, kormok/ krisz-
tallitméreteimek a Debye-Scherrer vonalak szélességébd8l vald meg-
hatdrozdsdval mér 1941 eldtt is sokat foglalkoztak [1]. Az ilyen
mérések‘nagyban hozzdjérultak annak az elképzelésnek a kialakitd-
8dhoz, amellyel ezeknek a technikailag is fontos szénféleségeknek
& gzerkezetérSl rendelkeziink. v ;

A krisztallitméretek cstkkenésével egylitt az interferencia-
képben az intenzitds-ardnyok jellegzetes médon megvdltoznek, Az
Interferenciakép ilyen sajétsdgait Arnfelt nyomén [2] roviden a
ktvetkezSképpen magyardzzdk. A grafitok krisztallitméreteinek cstk-
kenésével egyiitt a krisztallitok szerkezetében egyre nagyobb mér-
tékil rendezetlenség 1ép fel. Ez abban 411, hogy a hexagondlis 53
krigztallogrdfiai tengelyre merdleges récssikok - pdrhuzamosségu-
kat megtartva - a grafitszerkezetben meghatdrozott helyzetiikhoz



=348 L

képest rendezetleniil eltolddnak és elfordulnak. A rendezétlenség
anndl nagyobb mértékili, minél kisebbek a krisztallitok.

Az ilyen grafitféleségek krisztallitméreteinek a Debye-
Scherrer vonalak szélességéb8l vald meghatdrozédsédhoz ugyenazokat
a szémitdsokat alkalmaztdk, mint a rendezetlenség-mentes krisz-
tallitok méreteinek a meghatdrozdsdra. Ez az eljdrds természete~
sen legalébbis indokoldsra szorult.

IT. Warren mdédszere

1941-ben Warren kozolt szémitdsokat [3], amelyek bizonyos
médositdssal igazolni lé4tszanak ezt az eljédrdst. A finomkristd-
lyos szénféleségek krisztallitméreteinek a Debye-Scherrer vonalak
szélességéb8l vald meghatdrozdsdt azdta Warren szémitédsai alapjén
végzik [4].

Warren N3 darab egyforma, Nlél és Néﬁz élvektoru, egymdssal
pérhuzamos és8 egymdstdl 8y tédvolsdgban elhelyezkedd rdcssikbdsl 4l-
16 krisztallitok rontgenszdrédsdt tdrgyalja azzal a feltételezés-
sel, hogy ezek & sikok a grafitszerkezetben meghatdrozott hely-
zetilknoz képest El— ég Ez-vel pérhuzamosan teljesen rendezetleniil
eltolddva fordulnak eld az egyes krisztallitokben. /El, 52, 53
a grafit ortohexagondlis elemi celldjdnak élvektorai, N., N, és
N3 egész szdmok./

Rendezetlen krisztallit-halmazok dltal valamely irényban
szért intenzitdet ugy kapjuk meg, hogy az egy krisztallit £1tal
s8zért intenzitdst integrdljuk a krisztallit ©sszes lehetséges 1ér-
beli helyzeteire. Bzt az integrdlédst az Al, Ay, A3 derékszogii re-
ciprok-rdcs koordindtdk mint vdltozdék szerint az

2 2 :
(L) +(Lefs (L) - (2272)°

feltételnek eleget tevd feliileten kell képezni, ahol 7% az un.
reflexids 8z6g, 4 a réntgenfény hulldmhosszusédga. A kovetkezbk-
ben - rovidség kedvéért - integrédlon az ilyen integrédlokat fog-
juk érteni.

Warren szdmitdsai a kovetkezd 41llitdsokbdl indulnak ki:

l. A grafit reflexidi kozlil a finomkristdlyos szeneknél
csak két tipusu reflexidé 1lép fel. a/ Az egyik fajta olyan, mint
amilyet & mondott rdossikok teljesen rendezetlen halmazdtél le-
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hetne védrni. Ezek a reflexidk tehdt két indexséel /hk/ jellemez~
heték, és intenzitésukat az ;

S < sk Ne A2 : '

IF? /2 f;&@;:/ . e /x/
fliggvény integrdlja adja, ahol IFI2 a grafit-térrdcs szerkezeti
faktora. b/ A mésik fajta pedig megfelel a grafit /00¢/ tipusu
reflexidéinak, és az ilyen reflexidk intenzitdsdt az

/2 ST N Ay - sind VeAe St N3 A
IF7 2T £ s
R /4, S A2 ST Az
2

fiiggvény integrélja szolgdltatja, ahol [F|“ ugyanazt jelenti,

mint eldbbe.

' 2. Ha a rédcssikok a fent mondott eltoldédésokon kiviil még
rendezetleniil el is fordulnak, ez mér nem vdltoztatja meg a fel-
1ép8 reflexidkat.

ITI. A Warren—féle szég;EAS‘hiénxosségai

A kbvetkezd megfontolésokbél 14tni fogauk, hogy IFI helyé-
be - Warren 41litdsédval /144 id. mii, /40/ egyenlet/ ellentétben -
nem a grafitrdcs kristdlyszerkezeti faktordt, hanem a mondott si-
kokhoz tartozd sikrdcs szerkezeti faktordt kell tenniink; az 1/a
d11itds még igy is csak akkor helyes, ha a rendezetlen eltolddd-
s8i lehet8ség igen nagy, sokkal nagyobb, mint 81, illetve a,; 8
2/ 411it4s még ekkor sem exakt; az 1/b dllitds éppen anndl ke—
vésbé exakt, minél nagyobbak az eltoldéddsok.

Az igen nagy eltoldddsi lehetdségek feltevése onmagéban vé-
ve fizikailag megengedhetetlennek 1létszik. Hiszen a Warren-féle
szdmitédsok alapjdn meghatdrozott Nl—, N2-, N3—ra gyakran /pl. bi-
zonyos kormokndl/ igen kis egész szédmok adédnak, és a krisztalli-
tok igen kicsi volta egyéb /pl. adszorpcids/ vizsgélatokkal is '
Osgzhangban 411, Kis rdcssikok nagy eltoldddsainak feltételezése
azonban nyilvédn ellentétben 411 a rdcssikok pérhuzamossdgénak és
egymédetol vald meghatdrozott tdvolsdgdnak a szémitésokban kihasz-
ndlt feltevésével. :

Ezért a kiovetkezlkben - fenti dllitdsaink igazoldsén tulme-
néen - megklséreljﬁk megéllapltanl, milyen eltérésekre vezet &
Warren-féle képletektd8l az, ha az igen nagy eltolddédsi lehetdsé-
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gek feltevése helyett kisebb, plauzibilis, pl. az Ei, p 30 3 £ Eé i-
rényban legfeljebb a;, ill. &, nagysdgu eltoléddsi lehetBséggel
szdmolunk. '

IVe SZémité.BOk

Jeltlje
50 = X181 + Xp8y + X384 1L

az egyes- elemi celldk helyvektordt. Azokat a tényezlket, amelyek
az emlitett integrdlédsndl gyakorlatilag konstansnak vehetdk /és
amelyeket Warren is igy kezelt/ egyszeriien elhagyva, az intenzi-

tdst az

DHr LA X A
|Ze”(ff 2 A2 33, /2/

teszeg dtlagértékének integrdlja adja. /i a képzetes egység./ Az
6sszegezés a krisztallit Osszes elemi celldira, az &tlagolés x4,
Xps Xg osgzes lehetséges értékeire vonatkozik.

l. Kis eltoléddsi lehetdség

Jeltvljilk a krisztallitbeli szdébanforgd /egymdstsl ng index-
szel megkiilonboztetett/ rdcesikok eltoldddsait dJ, g, - ill. &, as
vel. Ekkor a /2/ kifejezés 4tlaga nyilvén igy irhaté:

2
{f & 4977/[(’71*5;7 WA, +(1 *£n3)’42*’73’43] =
Z e 4 atlag
A 1 m=f
5 . 2
52T N, A, sinhiNoAs 2"{3 27 (mshy +d 0 A +&, A, %
sinTMA, st NeAs /3/
= ; N, #
s %A, s 1A
”3 N3 o~ £ ’ ’ —1
2R LI 07 /4+J—J LA L A =
/Z;-‘/ /)3,:/
m #0;

s/hzi/\/, A, SirS T Ne Ao ]((4 )
s J Sl

S 8/7_/4/ Si7 27;42
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Ha most feltételezzilk pl., hogy 0 = 4, £ 1, valamint 0§c§,3=‘ 7,

akkor az f/AB/—ban szereplS kettds Osszeg 4ltaldnos tagjdnak 4t-
laga:

ch;é dJ”J'dé;bdf”;: /4/

//-]//92,—,;,[/,‘7’ S, ,/-/% _J,,s')/), 7‘(5/;3 = {73'}/]2]
g

7 : 27 (17, —/73,)/43

- . & —
G . T e :
747 4, s I A,. 577 As.

Tehdt f/AB/ étlagértéke:

N Ni 5 4 '
f("’a) N 757%—2 sinHA,. sin T4, . Yol T (s ~5) A =
o g /5/
7 #ﬂ_; : ;
et L A/.? S 2 i 7. . z/,— 5 2/7- _'S/’”ziA/JA.?
= A./i W S 1:4, . S/7 /I'-Aa mz - SH7 “_4"5/” Az _-—_S'//'?:T/_;

' f/AB/-at /5/-b81 /3/-ba hélyettesitve

s TN A, SN A N2 sinh Ny Ay i Th Ne Ae

Aé sn°TA, S s A 74 a4 Az J6/
- B
L / SWAfAﬁﬂ, .Sﬂ%[?éﬁb. s N3 Az
T4 a A5 sin %l Az

ra jutunk. Az intenzitédst tehdt ennek integrdlja adja meg, és
kdnnyen beldthatd, hogy ez kiilonbozni fog akdr /x/, akdr /xx/ in-
tegrdlj4tél, :

A fenti levezetés tokéletes analdgidjdra tdrgyalhatd az in-
tenzitds a d, és <&, tartoményra vonatkozé bdrmilyen méds feltétel
esetén is. A kulonbozo feltételek a /6/-tal analdg kulonbozo kép-
letekre vezetnek. _

Abban a hatédresetben, amikor ezeknek a tartomdnyoknak a ki-
terjedése 0, ami a ttkéletesen rendezett grafitrdcsnak felel meg,
/6/ természetesen dtmegy a térrédcsokra vonatkozd /xx/ képletbe.

2. Igen nagy eltoldéddsi lehetdségek

Ha &, - és &, -nak nem 0-t61 1-ig, hanem sokkal nagyobb
tartomdnyban vald vdltozdsédt engedjiik meg, akkor a fentivel ana-
16g médon elvégzett dtlagolds az A + 0 és Ay + 0 esetben /tehdt
8 (hk) tipusu reflexidkndl/ tényleg /x/-ra vezet.

A /002/ tipusu reflexidkra megadott /xx/ képlet azonban
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éppen az igen nagy eltoldddsi lehet8ség esetében alkalmazhatd a
legkevésbé. Ugyanis ebben az esetben, ha Al és 4, nem tul kevés~
sel eltér 0-t6l, a J, A, és <n, A, féziseltoléddsok teljesen bi-
zonytalanok lesznek, Igy ilyenkor & /3/-ban jeltlt 4tlagolds nem
/xx/-ra, hanem /x/-ra vezet. Mésrészt Al = 0 és A, = 0 igen kis
kdrnyezetében a IV,1l. pontbelivel analdg médon elvégzett dtlago-
148 nem vezet sem /x/-ra, sem /xx/-ra. Végill ha A, és A, ponto-
san 0, akkor az 4tlagolds /xx/-ra vezet. Anndl kisebb [A,| - és
lAzl—tGI kezdve kell ilyenkor a /xx/ képlet helyett az /x/ képle-
tet haszndlni, minél nagyobb eltoldéddsokat engediink meg.

A megengedett eltoldddsok mértékének a csdkkenésével termé-
szetesen /xx/ egyre jobb kizelitést jelent a /00f/ interferenci-
ék esetében. Ez eleve sejthetd is: ha a megengedett eltoldddsok
O-ra cstkkennek, akkor visszajutunk a pontos grafitrdcs esetéhez,
amikoris /xx/ pontosan érvényes.

3, Bltoldéddsok és elforduldsok egyiittes hatdsa

Ha a grafitrdcsban egy kivdlasztiotti EB tengely koril az e-
gyes récssikok kiilsnbsz6 «, sztgekkel elfordulva lépnek fel,

akkor /1/ helyébe nyilvédn ezt kell irnunk:

5 a: . =
/e =/07.C'0.5‘O!”3 = /7?-2’- S‘//7C¥”3)0, +

/7]
#la 7 &, + 1 05Xy, ) G +* 1 Gy
Ha pedig ezenkiviil még az eltoldddsok is fellépnek, akkor
Ay Q 0 &
T 2 6‘050(,,3 -/72-5;25//70(”jr -fd;73) a,
/77

s p -
+(n, gt sin Xy F 1 COS X, +En )G+ 4G, .

Igy /2/ konkrét alakja most ez-lesz;

Ny Mo Vs i
D : il :
Z ZZ exp 2/1/[7/}6054’”3 ~Vl2 @, Sn"? 0(,2,"%)4, *(7, 5:3‘/0 Xy, 717 COS oG +<‘”a)/)£+
”,:/ @’ //73.4 /7/

+’§/@j7

2
atlag
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Ha az «, sz0gek egyenl$ valdszinliséggel vehetnek fel min-
den értéket O és 27 kozott, akkor /7/ igy irhaté:

i 2 ol i,

PR
1 é?_gwcx ),4-ﬁ6@ @?ﬁwcv 'Q'a s Ayt t

18/
+ 77, 622904,73—/7‘../4225“”‘;)’42]/0’0(” do(”3r :

e i

/8/ mésodik tényez8je megegyezik a /3/-beli f715/—a1. /8/ elsé
tényez8je azonban szemmelldthatélag nem vezet a /3/ els8 két té-
nyez8jét képezd /x/ kifejezésre. Tehdt /8/ kiilonbszik /3/-t61, és
igy a rendezetlen elforduldsok hatdsa tényleg nem egyezik meg &
rendezetlen eltoldéddsok hatdsdval, ellentétben Warren £11itdedval.

4. Kristdlyszerkezeti faktor

Mindeddig csupén az elemi cellékat kijelsld cella-csucepon-
toktél szdrmazd intenzitést tdrgyaltuk. A celldk belsejében a ki-
Jjelvld csucspontokhoz képest meghatérozott médon elhelyezked§ a-
tomok hatédsea az intenzitdsra az |F| szerkezeti faktorral veheté
figyelembe. Ennek a szbrési szoggel vald viszonylag lassu vélto-
zdsa a krisztallitnagysdg szémitdsdt ugyan gyakorlatilag nem, de
& kiilonb6z8 reflexidk abszolut intenzitdsdt nyilvédn lényegesen
befolydsolja. ;

Warren szémitdsaiban a grafit-térrédcera vonatkozd IFI
hagzndlja. /Lésd Warren, id.mii (40) egyenlet./ A szémitasaiban
feltételezett eltoldddsok miatt azonban /akdr kicsik azok, akér
nagyok/ mér nem teljesill az a feltétel, hogy & grafit elemi cel-
l4iban 16v8 Gsszes atomok a celldt kijel¥ld csucsponthoz képest
meghatdrozott médon helyezkedjenek el. Ugyanis a grafit szerke-
zete olyan, hogy két-két, egymdstil &, tdvolsdgban fekvd rédcs-
8ik kozott is, t8liik % a, tdvolsdgban taldlhaté egy ugyanolyan,
¢sak az eldébbiekhez képest meghatérozott médon eltolt récssik.
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Semmi sem indokolnd azt a feltevést, hogy minden ilyen "ktztes™
récssik az emlitett rendezetlen eltoldddsokndl, ill. elforduld-
sokndl pontosan egylitt tolddik, ill. fordul el - mondjuk - az a-
latta fekvs récssikkal, amikoris nem egyes rdcssikok, hanem réce-
sik-pdrok eltoldddsdrdl kellene beszélniink, /Ebben az esetben &
rendezetlenség ellenére is az eredeti térrdcshoz tartozéval azo-
nos IFI —et kellene haszndlnunk./

A szomszédos réoasikok egyenértékiisége miatt ceak az a fel-
tételezés 1ldtszik jogosultnak, hogy az emlitett rendezetlen elcsu-
szédsi és elforduldsi lehetlség az Usszes, egyméstdl’%» &, tdvol-
sdgban 1évs, a 3—ra merdleges rdcssikokra nézve fenndll.

Ennek megfelelfen a fenti képletekben a kovetkezS médosité-
sokat kell végrehajtanunk. 1. Eé helyébe %'EB-at kell tenniink, és
N3—on az egy krisztallitban taldlhatdé ilyen rdcesikok szdmédt kell
érteniink. Ez az igen nagy eltoldddsok és Al £ 0, A2 # O esetében
érvényes /x/ integréljdt ugyan nem, de /6/ integrdljdt /ill., a ve-
le analdg, az eltoldddsi lehetdség egyéb értékeire vonatkozs kép-
letek integrdljdt/ befolydsolja. 2. A grafit kristélyszerkezeti
faktora helyett most az al, a élvektoru kétméretii elemi cella
atomjaira képezett sikracs—szerkezeti faktort kell haszndlnunk,
Ez még az igen nagy eltoldéddsok, tehdt a /x/ képlet alkalmazésa
esetére is igaz, és lényegesen megvédltoztatja az egyes reflexidk-
ra szdmitott abszolut intenzitdst, amint az a kétféle IF|2 képzé-
sével azonnal kideriil,

V. Kovetkeztetések

A fentiekben a kovetkezd megdllapitdsokat tettiik:

a/ A Warren 41tal haszndlt /x/ képlet csak az igen nagy
eltoléddsi lehet8ség esetében, a /xx/ képlet pedig csak a 0 el-
tolddési lehet8ség esetében érvényes exaktul. A kettdnek szokd-
sos egyidejii haszndlata tehdt semmiképpen sem lehet exakt.

b/ Egy specidlis, kisebb eltoldddsi lehet8ség esetén a /x/
és /xx/ képletek helyett a /6/ képletet kell alkalmazni. A leve-
zetés alapjén kdnnyen megadhatd a megfeleld képlet bdrmilyen més
nagysdgu eltoléddsok esetére is.

¢/ Ha az eltoldddsi lehetdségen kiviil az elforduldsi lehe-
t8séget is figyelembevesszilk, az - Warren 4dllitdsdval ellentét-

ben - médositja az intenzitdsképletet.
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d/ A térgyalt rendezetlenség esetén /akdr igen nagy elto-
16dédsok és elforduldsok léphetnek fel, akdr csak kisebbek/ az in-
tenzitds szémitdedra nem a grafit-térrdcs szerkezeti faktordt
kell haszndlnunk, hanem az EB-ra merSleges sikrécsét, ellentét-
ben Warren 411itdsédval. Ez egy-egy reflexidén beliil ugyan csak
gyakorlatilag konstans tényezbvel vdltoztatja meg az intenzitést,
az egész koherens intenzitds-eloszldsban azonban lényeges kiilonb-
séget okoz.

l, A krisztallit-méretek szdmitdsa az eltoldddsok mértéké-
nek figyelembevételével

Felmeriil a kérdés, hogy a krisztallitméreteknek a Debye-
Scherrer vonalak szélességéb8l szdmitott értékeiben milyen kiilonb-
séget okoz az, ha ehhez a /x/ és /xx/ képletet, ill. az eltolébdd-
sok mértékét helyesen figyelembevevd /6/ ill. valamelyik azzal
analég képletet hasznédljuk. Erre vonatkozélag a kivetkez8 becs-
1lést adhatjuk.

A /xx/ integréldst Laue végezte el kidzelitd médon [5], /x/-
ot pedig Warren integrédlta /id.mil/ - lényegében Laue-ra vissza-
nyuld kvzelitésben, A krisztallit-nagysdg és a vonalszélesség e~
zen szémitdsokbdl meghatdrozott Osszefiiggése nem hasonlithatd
Ossze egymédssal kozvetleniil, mert ezt Laue az un. integrdlis,
Warren pedig a félérték-szélességre adta meg., Az Osszehasonlitds
azonban megtehets, ha a Laue-féle Usszefiiggést dtalakitjuk ugy,
hogy az is a félértékszélességre vonatkozzék., Ilyen médon kdnnyen
kimutathat$,hogy ha adott vonalszélességb8l a /x/ képlet alapjdn
8zémitjuk a krisztallit-nagysdgot, akkor ez kb. 2-szer nagyobbnak
adédik, mint ha a /xx/ képlet alapjén végezzik a szdmitdst,

A IV,1. és IV.2, pontokban ldttuk, hogy a /6/ és az azzal

analdg képletek az igen kis ill. igen nagy eltoldddsokndl hatdr-
esetként a /xx/ ill. az /x/ képletbe mennek 4t. Az ezekb8l & kép-
letekb8l a krisztallit-méretekre vezetd szémitds jellegét figye-
lembevéve, ebb8l azt a kovetkeztetést vonhatjuk le, hogy ha &
/x/ és /xx/ képletek alapjén szémolunk, a tényleges rendezetlen-
8égnek megfeleld /6/, ill. valamelyik ezzel analdg képlet helyett,
akkor a szdmitott krisztallit-méretek csak egy 2-es faktoron he-
1l helyesek.

Félreértések elkeriilésére megjegyezziik még, hogy & térgyalt
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rendezetlenségek esetében a Warren-féle médszer alapjén szdmi-
tott krisztallit-nagysdg az eltoldddsok semmilyen mértéke mellet?
sem lehet exakt. Ui. ezen mdédszer szerint - amint mér emlitet-
tik - a /x/ és a /xx/ képleteket egyidejiileg hagzndljék: a /hk/
tipusu reflexidkra /x/-ot, a /00¢/ tipusu reflexibkra /xx/-ot.
Tovébbd Ny-et és N,-t a /bk/ tipusu reflexidkbél, tehdt /x/ alap-
jén, N3—at a /00¢/ reflexidkbbl, tehdt /xx/ alapjén szdmitjdk ki,
Igy minél jobb értékeket nyeriink N,- és N,-re /nagy eltoldédédsok
esetében/, anndl rosszabb értéket nyeriink NB-ra,_ill. /a kis el-
t016ddsok esetében/ megforditva. '

2. Az eltoldéddsok mértékének meghatdrozdsa

A tdrgyalt eltoldddsok mértékét rontgen-diffrakcidval alig-
ha lehetne szémbajov8 pontossdggal megdllapitani. Igy a kiilonfé-
le, dltalunk diszkutdlt képletek kozlil az adott esetben helyeset
rontgendiffrakcids mérések alapjén nem is lehetne kivdlasztani.
‘A rontgendiffrakecid 41tal adott lehetdségek kirében maradva, az
IFI2 tényezbre vonatkozd megjegyzésiinktSl eltekintve, meg kellene
elégedniink a szokdsos szdmitdsi médszer elvi kritikdjdval, de he-
lyette jobbat ajdnlani nem tudnénk. : :

Neutron-diffrakcid alkalmazésa azonban médot nyujt arra,
hogy e kiilénb6z8 tdrgyalt képletek kvzilil adott esetben a legin-
kébb megfeleldt kivdlasszuk, vagyis hogy a rendezetlenség fajtd-
jét és mértékét megdllapitsuk. /Ennek ismeretében a krisztallit-
méretek meghatdrozdedban uralkodd emlitett bizonytalansdg is meg-
szlintethetd./

A neutron-diffrakcidét a kovetkezs sajédtségok teszik alkal-
massd ilyen vizsgdlatokra, A rdntgen- Sugdrzdshoz képest a neut-
ron-sugérzés abszorpcibja a szénben igen kicsi. A szén neutron-
szdérédsa gyakorlatilag teljesen koherens szdérés, mig a rontgen-
gzérdsndl a koherens részt csak az inkoherens szérésnak szémitds-
sal torténd levondsédval kaphatjuk meg a mért szdérdsbbl, ami ter-
mészetesen ujabb bizonytalansdgot okoz. Végiil a rontgen-diffrak-
ciéndl az intenzitds a nagyobb szdérdsi szdgek felé erSsen cadk-
ken az atomalakfaktor miatt, & neutron-diffrakcibéndl viszont ez
a hatds hidnyzik, ami a finomkristdlyos szenek amugyis gyenge
reflexiéi esetében nagy eldnyt jelent. Mindezen sajdtedgok ktvel-
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keztében a neutron-diffrakcibéndl sokkal konnyebben és pontosabban
lehet a mért intenzitdsok megfelell korrigéldsdval beldliik a za-
varé hatdsoktél /abszorpcid, .inkoherens szdréds/ mentes koherens
intenzitéds-eloszldet megkapni, mint rontgen-diffrakcidénél.

A reflexidk szélességének a /x/ és a /xx/, ill. a /6/ stb.
képlet alkalmazdsa esetében vdrhatd kililonboztségén tulmenlen a
teljes intenzitds-eloszlésban, kiiltndsen annak diffuz részében
szemmelldthatéan lényeges kiiltnbségek vérhatdk.

Igy a kiilonbdz8 mértékil rendezetlenségekre vonatkozd képle-
- tek kozbtt a szdmitott és a mért teljes intenzitds-gorbék vssze-
hasonlitédsdval védrhatdan donteni lehet. Itt persze fontos, hogy a
helyes /tehdt a sikrdcs-/ szerkezeti faktort haszndljuk a szémi-
tdsokhoz, mésképpen biztosan mindegyik fajta tdrgyalt képlet al-
kalmazdsa esetén a kisérleti gorbétsl eltérd intenzitds-—eloszléd-
si gorbék adbédnak. ’

De esetleg nem is sziikséges a teljes intenzitéds-gérbét ki-
mérni és kiszdmitani ahhoz, hogy a rendezetlenség mértékérdl tu-
domdst szerezhessiink. Ui. neutron-diffrekcidéval - annak emlitett
sajétsdgai miatt - nemcsak jéval pontosabban lehet a koherens
intenzitds-menetet megdllapitani, mint rontgen-diffrakcidval, ha-
nem igazi abszolut intenzitéds-méréseket is lehet végezni krisz-
tallit-halmazokon. Az egyes reflexiék abszolut médon meghatdro-
zott intenzitésmaxiﬁnménél a diffuz intenzitdsnak és a reflexid
8zélességének a viszonya a kiilonb6zdé tédrgyalt képletekbll nyil-
vén lényegesen kiildnbdzSnek adddik. Igy ebbll a viszonybdl is le-
het kovetkeztetni a rendezetlenség mértékére. Elvben a maximum-—
nél a diffuz és a reflexide intenzitds viszonydbdél is kovetkez—
tetni lehetne a rendezetlenségre. De a reflexid-szélesség ponto-
sabban mérhetd, mint a reflexidés intenzitds-maximum, és a pontos-
8dgbeli kiiltnbség kiilonvsen nagy lesz a benniinket most els8sor-
ban érdekld kisméretil, tobbé-kevésbé rendezetlen szénkrisztalli-
tok esetében vérhaté nagyon gyenge reflexidknédl.

Megfontolédsaink tehdt olyan mdédszer alapjait vetik meg, a-
melynek alkalmazédsa alapos reménnyel kecsegtel a finomkristélyoa
8zemek szerkezetének jobb megismerésére.
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A HAMILTON-JACOBI-EGYENLET A KLASSZIKUS TERELMELETBEN

Irta: Domokos G&bor
Kozmikus Sugdrzdsi Osztdly

Osszefoglalds

A varidlt hatds elvéb8l kiindulva felirjuk egy klasgzikus
tér kovaridns Hamilton-Jacobi-féle egyenletét. Kimondjuk az &lta-
ldnositott Jacobi-tételt. Az eljdrdst a kolcstnhatds mentes, va-
188 skaldrtéren illusztrdljuk. A médszer alkalmas kvantdlt fterek-
re vald dltalédnositdsra. ;

1.§.

A klassgzikus mechanika kanonikus elmélete jél ismert és
bérmely tankdnyvben megtaldlhatdé [1]. A kanonikus formalizmus
Lorentz-kovaridne médon 4ltaldnosithaté erdterek esetére [2]. Eb-
ben a munkdban a mechanikai Hamilton-Jacobi-féle parcidlis diffe-
rencidlegyenlet dltaldnositdsdt adjuk meg egy klasgzikus erdtérre.
A kimondhatdé tételek pontos analogonjai a mechanikaiasknak, més-
részt - mint kés8bb meg szeretnénk mutatni - az dltaldnositést
tovébb lehet folytatni és kvantdlt eriterekre is kiterjeszthet-
jiik a Hamilton-Jacobi formalizmust. Ennek segitségével az erdte-
reket egy szembeszBkden kovaridns Schridinger-képben is le lehet
irni. Ebben a képben egyes problémék /pl. a szérds formélis elmé-
lete/ egyszeriibben fogalmazhatdk mege.

2o§.

Adjuk meg térszerii felilletek egy-paraméteres & () soka-
sdgdt,. Ez a fogalom nyilvdnvaléan a t = const. feliiletsereg ko-
varidns dltalénositédsa.Tekintsiik az £ Lagrange-siiriiséggel jellem-
zett klasszikus erdteret, 8 a szokédsos médon kbssiik ki, hogy o
csak a ¥ térfiliggvénytél és annak g, elsl derivdltjaitdl fliggjdn.
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Egyszeriir.ég kedvéért tekintsiik ¢-t valdsnak; eredményeink magéd-
t61 értet5dd médon dltalédnosithaték komplex térfiiggvény esetére.
Képezzilkk & S hatdsfunkciondl?b:

G, " ‘
5:/60.<"ax 17

/ahol &, =6(7,) stb./. Varidljuk most S-et a kivetkezdképpen:
1., 6, -4t nem varidljuk.
2. 6, ,6, kvzotti négyes térrészben mind a koordindtdkat, mind

w fiiggvény alakjdt varidljuk. Ekkor
J’V = Jo ,ﬂ ¥ }Ul/l.l JX4

ahol d,p a térfiiggvény megvdltozdsa a fiiggvényalak varidcidja
kovetkeztében.
3. A fels8 hatdron Jx” abbél szérmazik, hogy 6,-4t dtvisszilk
ugyanazon feliiletsereg infinitézimdlisan ktzeli elemébe, amely
T'=T+d87T paraméterhez tartozik. Akkor:

By = &

ahol n” a feliilet normélis egységvektora. A felsd hatdron
Jy =20
Jé1 ismert médon [2] a hatédsintegrédl varidcidja ilyen fel-
tételek mellett a kovetkezd lesz:

=y :
SCut (3 g ac By o 1R ol 2
6'/,,.(&50, QP;Z#}O’;‘ﬂdX"é/a%MGU L2 )JX"dG/"‘ r2/
Ha a rendszer fizikai, tehdt a mozgdsegyenletek teljesiilnek, akkor
56 6[ T%.n,d6 8T /3/

4

Itt:
7-,qu = DL W}V = ,uu[
W, m 7
a kanonikus energia-impulzus-tenzor, és felhaszndltuk a -
Sx“= /ol ; aG. =116 begzefliggéseket, Derivdltakra bérve 4%:
8S AV
(c77 :
/Analég egyenletet kapnémk G, varidcidjéval./ Vezessiik be a

Tlx) w a%(p /7,, kanonikus impulzust, s akkor, hasonldan, mint a
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mechanikdban meggy8z6dhetiink arrdl, hogy:

—~ S

e a{a(x) /4/
/3*/ jobboldalon szerepl8 funkciondlban ¢, . -ket kifejezhetjlik

a 7(x) 7« mennyiségekkel és az igy kapott funkciondl /-1/-sze- -
resét a nyilvédnvald analégia alapjén nevezzilk Hamilton-funkcio-
ndlnak. /A térelmélet nem szembeszdk8en kovaridns kanonikus for-
malizmusédban az ennek teljesen megfeleld

A%
mennyiséget nevezik Hamilton-furkciondlnak./
Igy tehdt /4/ felhaszndlédsdval S-re a kovetkezd funkciondl-
differencidlegyenletet kapjuk:

a7 i

Jegyezzilk meg, hogy H d1taldban nem fliggetlen 6 -t6l. Abban a
specidlis esetben, ha hipersikok seregét vdlasztjuk, JI//d6 =0
és H megegyezik a nemkovaridns Hamilton-funkciondllal,

Ha A [ -té1 fiiggetlen, akkor g_z%w és S=-£T+5 [y]
feltevéssel kapjuk a roviditett egyenletet:

H ¢ Cﬁg"] =F /6/

ahol £ konstans szdm; ha specidlisan hipersiksereget vélasztunk,
akkor a rendszer teljes energidjdval egyenlS.

3.8.

/3/-b6l leolvashatban, # az infinitézimdlis 7 -eltolds ge-
nerétor-funkciondlja.

Tétel.

Ha /5/-nek megtaldljuk egy teljes megoldédsédt, amely egy
tetszbleges fiiggvényt és egy - additiv - konstanst tartalmaz, ak-
kor ezzel & dinamikai problémét megoldottuk. /Altalénositott Ja-

cobi-tétel./
Bizonyitds. Legyen S/ % XJ] a ¢ térfiiggvény és a A tet-

8z8leges fiiggvény funkcionédlja, amely eleget tesz /5/-nek. Defi-
nidljuk S-el, mint generdtor-funkciondllal egy kanonikus transz-
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forméeidt ugy, hogy ¥ -t tekintjilk uj térfiiggvénynek. Akkor az
uj Hamilton-funkciondl:

i Ba
H =l tigi 70

/5/ miatt; ezért az uj 2 térfliggvények és © kanonikus impulzusok
& : :
é_l_ = ig-: 0
JG 36 /?/
kenonikus egyenleteknek tesznek eleget. B szerint t/x), £(x)
egy feliileten dnkényesen eldirhatd, s a probléma megoldédsdt /4/
és a neki megfeleld analdg egyenlet adja:
- 5
=S YT T
Ezek mér nem differencidl-egyenletek és beldliik ¥/x) kifejezhe-
té, g .e. [+ 8
Jegyezzilk meg & kovetkezSt: Elsd pillanatban kiilonosnek 14t-
gzik, hogy /7/-ben két fiiggetlen onkényes fiiggvény szerepel és
igy pl. egy elsdrendii téregyenlet esetében a probléme ldtszdlag
tulhatdrozott, A valdésédgban azonban ilyenkor a Lagrange-filiggvény
strukturdja miatt /7/ két egyenlete egymédsnak komplex konjugdlt-
ja /vagy feles spinii terek esetében spinoradjungdlitja/, tehdt vég-
eredményben egy komplex egyenletre jutunk. Lédtjuk végill, hogy &z
dltalunk definidlt teljes megoldds pontos analogonja a mechani-
kai, f szabadsdgi foku rendszer Hamilton-Jacobi egyenlete f + 1
édllanddét tartalmazd teljes megoldédsédnak.

/8/

4.8.
Iilusztréljuk az itt mondottakat egy egyszerii példédn. Va-
lasszunk semleges skaldrteret:
L=F[g"pptn - =" ]
a Lagrange siiriiség.
k(x) = y3/1,7‘

Védlasszunk térszerii hipersik-sereget.

H = 2{/6(?2+m£5p2) do
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Litjuk, hogy H fiiggetlen a feliilettfl - ahogy véarhatdé is - igy
rogton a roviditett Hamilton-Jacobi-egyenletet irjuk fel:

2[/[[ ) o+ 22_/46

Egyenletiink - ismét a mechanikai analégidt haszndlva -~ szepardl-
haté abban az értelemben, hogy

=\4:<f(x)¢ds'
S =£: S(x)d&

feltevés olyan egyenletre vezet, amely "nem keveri Sssze" a kiilsn-
b6z8 pontban vett fiiggvényértékeket. A hatdssiiriiségre adddé
JS(X! 2 2
(/J}yng) tmre @) = & E(H)
egyenlet megolddsa a fizikai tartomdnyban /ott, ahol a kinetikus
energia-siiriiség pozitiv/ egyszerii funkciondlis integrdléssal:

S1x) = & () fm faresing "I VEE)-TF Y E V 1-m* 26 () pen)T]

S(E ] =6[5/x)a'€f50

ahol G, additiv konstans., A fenti megoldds valdéban teljes, mert
S tetszlleges fiiggvényt és S, konstanst tartalmazza. Vezessiik
be &x) -hez, mint uj térfiiggvényhez konjugdlt A(x) impulszust,
akkor /8/ szerint: '

T &) = Z mp&) //25(,() mp (x)2

_ )(x) -=;,/:, {ar(‘ 3/)7//77¢(xj///2£(x))+ m/e(/— ?(x))//‘_)é'(x) - ngo(x)*‘}

egyenletekbSl kifejezett /%), A (x) fiiggvény a dinamikai prob-
léma megoldésa.

A Ak) = Jf;) egyenlet azt mutatja, hogy a fenti mésodik
egyenlet a jelenségek idébeli lefolydsdrbl kozvetlen felvilédgosi-
tdst ad: A(x) képzési médjébél kovetkezSen éppen az egy adott vi-
légpontban vett helyi id§.
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lrodalopm

[1] Léed példdul Budé L. Mechanika. Tanktnyvkiadé Bp. 195o0.

[2] Marx Gy. Bevezetés az eleml részek kvantumelméletébe. I,
réez. /Bgyeteml jegyzet/ Fels8oktatdsi Jegyzetelldté V. Bu-
dapest, 1957.

Erkezett 1958.jule9.

KFKI Kozlemények 6.évf. 3.8z, 1958,



AZ ULTRAIBOLYA SPEKTROSZKOPIA ALKAIMAZASATI
III. A KEVEREKSZINKEPEK JELENTOSEGE

Irta: Falta Eva és Léng Lészlé
Spektroszkdépiai Osztdly

Osszefoglalds

Az aromds kondenzdlt szénhidrogének elidllitdeséndl gyakran
felmeriil az a kérdés, hogy & végtermékként kapott anyag elég nagy
tisztasdgu-e?

Ebb8l a cé1lbdbl szerz8k kidolgoztak egy olyan spektroszkd-
piai vizsgdlati médszert, melynek segitségével teljes biztossédg-
gal dllapithaté meg az el8dllitott anyag tisztasdgi foka. Ez a
médszer a keverékszinképek vizsgdlata.

A spektroszképiai szerkezetkutatdsok sordn olyan mellék-
problémék is elBadddhatnak, melyek részletesebb kidolgozdsa az
ultraibolya spektroszkdépia egyes kiilonleges alkalmazdsi lehets-
ségeire adhatnak felvildgositdst [1] .

Az aromds kondenz&lt szénhidrogének spektroszképiai iro-
dalmét dttekintve, azt tapasztaljuk, hogy az alacsony extinkeid-
Ju szinképtertilet kimérése dltaldban hidnyzik, vagy esetleg meg-
bizhatatlan adatokat tartalmez. Az & = £(A) fiiggvény dbrédzolédsa
dltaldban csak loo f5lotti értékeknél kezdSdik, ami nagy mérték-
ben megneheziti a spektroszképiai elméletek fejlesztését, illet-
ve sok esetben igazolédsédt. ‘ :

Nem véletlen, hogy a szinképek hidnyosak, vagy részben hi-
bédsak, Mindkett8 arra vezethet8§ vissza, hogy az anyag spektrosz-
képiailag nem tiszta. El8fordulhat az az eset pl. az aromés kon-
denzéltgyiiriis vegyiileteknél, hogy totdlszintézis utjédn sem nyer-
het§ spektroszképiai tisztasdgu anyag, pedig az irodalmi érté-
kekkel egyezik a kapott végtermék olvaddspontja és mikroanalizi-
8¢, Ezeket az ellenlrz8 médszereket feltétleniil ki kell egészi-
teni ultraibolya abszorpcids szinképek felvételével, A vizsgdlt
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vegylileteknél igen csekély szennyezés sok esetben jelentkezik az
alacsony extinkcidju teriileten, mig a magasabb értékeknél észre-
vehetd vdltozdst nem okoz. Ha rendelkeziink a tiszta anyag teljes
szinképével, akkor az azonositds eredményre vezet, ha azonban ez
nincs kézben, akkor olyan vizsgdlati médszert kell alkalmezni,

aminek segitségével a szennyezés kimutathatd, szdzalékos ardnya
kiszdmithatd s véglil a valddi szinkép szémitdssal el8411ithats,

Az ajénlott médszert a kdvetkezb8kben ismertetjilk:

Ha egy anyagot tobb lépésben tisztitunk és minden alkalom-
mal felvesszlik s8zinképét, akkor két egymdstdl eléggé kiilonbozd
ezinkép adatainak felhaszndldsdval megdllapithatd a szennyezésre
jellemz8 szinképrészlet, A megfeleld extinkcidértékek hdnyadosa
a rovidebb hullédmhosszak felé az egység eléréséig csbkken, ami
annyit jelent, hogy az a szinképteriilet jellemzl & szennyezésre,
ahol a hédnyados értékek 1-nél nagyobbak. Ezen a teriileten a meg-
felelS extinkcidértékeket egymésbdl kivonva, megkapjuk a szennye-
z8 anyagra jellemzd szinképrészletet. Itt tehdt nem arrdél van
8z6, hogy egy ismeretlen Usszetételil keverék extinkcids értékei-
b6l levonjuk egy ismert vegyililet extinkcids értékeit és az igy
kapott eredményt hasonlitjuk valamihez, hanem arrdl, hogy két is-
meretlen Osszetételii keverék szinképének Osszevetése gzolgdltatja
a szennyez§ komponensre jellemz$ adatokat. Felirhaté ugyanis,

hogy
E1 = alEo +-b1Ex
aon + b2Ex

(a;-85) B, + (by-b5) B,

N
Il

N
I

hol E, és E2 a két ismeretlen vsszetételil keverék, E° az alap-
anyag, EX a szennyez$ anyag azonos hulldmhosszra vonatkozd extink
ciéériéke, a,, &, és b;, b, pedig a szdzalékos tartalomra vonatr
kozé adatok. Miutdn szennyezésrdl van szd, igy feltehetSen

8 x 85y B ekkor

El - E2 = (bl - b2) EX
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vagyis a mért extinkecidk kiilonbsége ardnyos a szennyezésre jellem-
z0 extinkcidértékkel.

Természetesen ez a mdédszer csak olyan esetekben alkalmaz-
haté, amikor a keverék komponensei egymédssal nem lépnek kémiai
reakcidba, egymés szinképére hatdst nem gyakorolnak, tehdt az e-
redd szinkép csak az Osszetevlk szdzalékos ardnydtdl fiigg. Az al-
kalmazhatdsdghoz még az is szlikséges, hogy a tisztitdsi folyamat
legaldbb kis mértékben eredményes
legyen. Ha azonban a tisztitdsi fo-
q lyamatndl kapott szinképek adatai
vdltozatlanok, akkor ez a mdédszer
nem alkalmazhaté. A vdltozatlan szin-
képadatok nem jelentik azt, hogy az
anyag tiszta, hanem csak azt, hogy
15 : ~ egydltaldban nem, vagy igen nehezen
: tisztithaté. Ebben az esetben cél-
szerii az un. keverékszinkép elkészi-
tése, melynél igen kis szdzalékban
azt az anyagot tesszlik hozzd az a-
lapanyaghoz, mesterséges szennyezés-
nek, amire az alapanyag szinképébdl
kovetkeztetni lehet. Ebben az eset-
ben, ha ténylegesen szennyezésrdl
van sz6, a szennyezésre jellemzd
maximum értéke megndvekedik, mig a
szinkép t6bbi része vdltozatlan ma-
rad.

A keverékszinkép véleménylink
szerint a spektroszkdpiai analizis-
ben ugyanaz, mint a keverék-olvadds-
i pont mérése a szerves kémidban. Van
azonban egy lényeges killtnbség a
~10 4” p— kettd kozott. A keverék-olvaddspont

5o dnre kis mennyiségii szennyezéseknél /mint
pl. az dltalunk vizsgdlt rendsze-
rek/ nem mutat kdnnyen mérhetd depressgzidt, viszont a keverék-
8zinkép jelentlsen kiilonbozik a tiszta anyag szinképétdl ugy, hogy
az alapanyagra jellemz$ maximum értékek vdltozatlanok maradnak,

lgé

';a

a0

—
cracle
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mig a szennyezésnek megfeleld maximum értéke ugrdsszeriien vdlto-
zik meg. A mdédszer igen érzékeny, az dltalunk vizsgdlt rendsze-
reknél a szennyezés mértéke 0,012-0,087 % kozott vdltozott.

Ennek a médszernek alkalmazdsdval kiszdmithaté s ellenSriz~
hetd az egyes tiszta anyagoknak megfelel$ valddi szinkép is.

I.T4blézat
log & értékek /izooktdnban/
Ampu Gorbe 1. 2. 3. 4. 5e X-X-X -0-0-0-
antracénhez :
A:0,043% 0,021%- 0,013% viszonyitva 0,087% szémitott szémitott
0,038%
380 -0,12 -0,44 . -0,66 -0,62 0,17 0,05 =1,70
378 0,28 -0,05 -0,28 -0,38 0.54 0,56 -1,70
376 0,55 0,23 0,00 -0,26 0,83 0,85 -1,52
375 0,56 0,25 0,03 -0,41 0,88 0,86 -1,40
374 0,49 0,19 -0,04 -0,58 0,81 0,77 -1,30
372 0,25 -0,05 -0,28 -0,64 0,57 0,53 ~1,10
371 0,23 . -0,06 -0,29 -0,64 0,54 0,52 -1,05
370 0325 ‘0,05 '0’27 '0958 0355 0,53 "0’92
368 0,12 ' =0,12 - ~0,36 -0,72 0,44 0,40 -0,89
367 0,01 -0,19 -0,45 -0,74 0,32 0,27 -0,72
366 -0,02 ~ -0,19 - -0,44 -0,60 0,26 0,23 -0,66
365 0,02: -0,12 -0,35 -0,48 0,28 0,25 -0,52
362 0,16 0,05 -0,17 -0,20 0,40 0,38 -0,28
360 0,34 0,21 0,02 -0,09 0,56 0,56 -0,15
358 0,61 0,47 0,28 0,23 0,81 0,75 0,40
355 0,88 0,81 0,69 0,62 1,03 1,05 0,63
352 1,15 513 1,05 1,03 1,19 5. 28 1,08
350 1,36 1,36 1529 B 1,32 1,40 1,33
348 1,81 1,81 1,02 Xy 74 1,76 1,82 1,81
347 a. g.11 2,09 2,08 2,07 2,13 2,11
346 Byd0 g o9 gy 2,31 2,32 2,33 2,32
345 2,25 2,25 2,25 2,24 2,23 2,25 2,24

Az ismertetett médszer minden fézisdt az dltalunk vizegdl?
fenantirén-antracén rendszer adatainak felhaszndldsdval mutatjuk
be /I.téblédzat/.
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A gydri készitményli pro anal. jelzésii fenantrén szinképé-
b8l indulunk ki /l.ébra, l.gdrbe/. A tisztitdsi folyemat alatt
a szinképben az elsd maximum extinkcidértéke csBkken, a médsodiké
vdltozatlan marad /l.4bra, 2. és 3.gérbe/. Ennek csak az lehet
a magyardzata, hogy az elsd sév szennyezéstll szdrmazik. A megfe-
leld extinkcibértékek hdnyadosdnak értéke 380 mu -t61l a rovidebb
hullémhosszak felé csdkken, 350 mu -t61l kezdve 1. Ez annyit je-

II.Téblézat
A mp e E1m & 1og(é 1 352) 10g € pnthracen
380 2,11 0,40 2,60 3,10
378 2,14 1,02 3,03 3,62
376 2,11 1,88 3,27 S e
375 2,05 1,88 3,27 3,92
374 1,99 1,54 3,19 3,83
372 1,98 0,89 2,95 3:58
S7L 1,96 0,84 2,92 3357
370 1,95 0,86 293 3,58
368 1,74 0,56 2,75 3,44
367 1,78 0,38 2,58 3,29
366 1,46 0,30 2,48 3,23
365 1,36 0,28 2545 3,23
362 1,29 0,32 2,50 3,33
360 1,35 0,57 2,76 353
358 3536 1,09 3,04 3,56
355 1,19 1,25 3,10 3,90
352 1,05 0,79 2,90 3,37
350 1,00 0,06 1,78 3,64
348 1,00 0,00 - 3,46
347 1,00 0,00 e 3,44
346 1,00 0,00 - 343

345 1,00 0,00 = 3,42

—
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lent, hogy a szennyezésre 4gp 350
jellemz8 szinképteriilet
380-350 mu kézstt van. E- )
zen a teriileten a megfe-
leld extinkcidértékeket : 1
egymédsbdl kivonva, meg- .ﬂ
kapjuk a szennyezl anyag-
ra jellemz§ szinképrész-— 2
letet /II.tdblézat/. A 2. ; rJ
dbrdbdl vildgosan ldtszik, | \

hogy antracén szennyezés— 97 rj

Iog (&, -E4)*3

e )

r6l van szé /1l.,2.g6rbe/.
Nyilvénvald, hogy ha a
kapott fenantrénszinképbdl
kiszédmitjuk az antracén-
szennyezés szézalékos ér-
tékét és egy ennek koriil-
beliil megfeleld antracén-
oldattal kompenzdlunk a
fenantrén szinképfelvé- 300
telénél, akkor az elsf
maximumnak még tovébb kell
cgbkkennie, mig a mdsodik
maximum helyben marad /1. ’
dbra, 4.gorbe/. Ha viszont J40 J60 J80 myu
az eredeti fenantrénoldat- 2.4bra
hoz ismert mennyiségii
antracént adunk, kb. & szennyezés nagysdgrendjével egyezd mérték-
ben, akkor az elsé maximumnak lényegesen kell emelkednie, mig &
mésodik helyben marad /l.4bra, 5.gbrbe/. Felhaszndlva az antra-
cén szinképét, kiszdmithatd a fenantrén valddi szinképe‘is /1.8b-
ra, o-val jeltlt pontok/. Ha a valddi szinkép adatait, valamint
az eredeti fenantrénben 16v6 szennyezésszdzalékot és az ismert
mennyiségben hozzdadott antracént vessziik figyelembe, akkor meg-
kapjuk az antracénnel szdndékosan szennyezett oldat szinképének
szdmitott adatait /l.ébra x-el jelslt pontok/.

A fentiekben ismertetett mdédszer felhaszndlédsdval - a-
mint 14thatd - igen nagy pontossdggal sikeriil megdllapitani az

250
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antracén-szennyezés jelenlétét. Ez a tény, tekintve az igen fon-
tos célt, mdr Onmagdban is indokolttd teszi a keverékszinképek
médszerének bevezetését. Az angulédrisan kondenzdlt szénhidrogé-
neknél eléreldthatélag igen gyakran kell szdmolnunk azzal a ve-
széllyel, hogy linedris analdgot szennyezésként tartalmaz a re-
akcidelegy. A keverdkszinképek alkalmazdsa uj lehetéséget nyi-
tott meg a szintézisek tisztasdgénak ellenlrzésére.

Irodalom

[1] Palte Eva és Léng Lészld, KFKI Kozl. 3, /1955/, 217.
Magyar Kémiai Folyéirat 62, /1956/, 66, Acta Chim. Hung. 43,

/19577, 45,
Kiss Arpdd és Muth Béla, KFKI Kozl. 4, /1956/, 477.

Erkezett 1958.jul.2.

KFKI Kvzlemények 6.évf. 3.8zém, 1958.



ANGULARISAN KONDENZALT AROMAS SZENHIDROGEWEK SZINKEPKNEK
VIZSGALATA KISERLETI ES ELMELETI MODSZEREKKEL

Irta: Falta Eva, ladik Jénos™ és Léng Ldszlé
Spektroszkdépiai Osztély

Osszefoglalds

Kisérletileg bebizonyitottuk, hogy az egyes fenantrén szin-
képekben jelentkezl 376 mu —~os sdvrendszer antracén szennyezéshez
rendelhetg, Az orientdlt fényelnyelés tovédbbfejlesztett elméleté-
nek dtfogalmazdsdhoz elsl lépésként bevezettilk & szubsztituensek
"strukturdlis /brutté/ - hatdsa" fogalmat, valamint a "szubszti-
tucids tengelyek" elnevezést,

Az utébbi években igen sokat foglalkoztunk az anguldrisan
kondenzdlt aromds szénhidrogének ultraibolyé abszorpcids szinké-
pének vizsgdlatdval. Célul tiiztilk ki annak kutatdsdt, hogy ezen
vegyliletek szerkezeti felépitése és abszorpcids szinképe kozott
lehet-e olyan Usszefliggéseket megdllapitani, melyek alapjédn konk-
rét kovetkeztetések vonhatdk le a fényelnyelés mechanizmuséra vo-
natkozdélag. Eppen ezért a legegyszeriibb anguldrisan kondenzilt a-
romds szénhidrogén, a fenantrén és szdrmazékainak szinképét vizs-
géltuk behatdébban, A szakirodalom idevonatkoz$ fejezeteit 4tnéz-
ve, lgen sok olyan cikket taldltunk, melynél a célkitiizés ugyan-
-8z volt, mint az dltalunk elképzelt perspektiva. Szémos szerzd
foglalkozott a fenantrén szinképének értelmezésével és még sokan
mésok a fenantrén-szdrmazékokkal [1].

A legtbbd szerzd vizsgdlati médszerként azt az utat vdlasz-
totta, hogy a szinképeket minden kvantumkémiai alap nélkiil igye-
ke;ett magyardzni, tekintetbe véve a szemmel 14thaté, torvény-
szerii ismétl8déseket, A legkiilonbsz8bb magyardzatok &s elméletek
szillettek ilymdédon, melyek egyeztetése valamilyen kbzts alap nél-

* Orszdgos Kbzegészségligyi Intézet kutatdja.
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kiil nem jért sikerrel. Kordbbi cikkeinkben mi is ezt az utat ko-
vettiilk, olymédon, hogy kapcsoldédtunk az orientdlt fényelnyelés
tovédbbfejlesztett elméletéhez és azt igyekeztiink kisérleti ada-
tokkal aldtdmasztani [2].

Az esetek egy részében az elméletet és a kisérleti adatokat
fedésbe lehetett hozni, mds, ennél nagyobb szdmu esetben azonban
nem. Ezért célszeriinek 1dtszik megkisérelni az elmélet dtfogalma-
zdsdt. Bz a lépésiink sziikségessé vdlt azért is, mert egyrészi az
elmélet a fenantrén esetében hibds kisérleti adatokra épiilt fel,
mésrészt pedig t6bb anguldrisan kondenzdlt aromds szénhidrogénnél
nem lehetett Ssszhangba hozni a kvantumkémiaei eredményekkel.

A fenantrénra vonatkozd hibds kisérleti adatokkal kapcsolat-
ban a kovetkezlket jegyezzilk meg:

Néhény évvel ezeldtt, amikor az orientdlt fényelnyelés to-
védbbfejlesztett elméletérdl sz616 elsS cikk megjelent [3],‘az iro-
dalomban kett§ kivételével csupa olyan fenantrén-szinképet lehe-
tett taldlni, melyek a kisérleti hibahatdron belill azonosak vol-
tak, az alacsony extinkcidju teriilet azonban mindegyiknél hidny-
zott [1]. Az egyik kiilsnleges fenantrén szinkép [4] igen erdsen
kiilonbozott az Osszes irodalmi adattél. Ezt az esetet gondosan
megvizsgdltuk és sikeriilt is kimutatnunk, hogy az eltérés nagyfo-
ku /kb. 30 %!/ szennyezés jelenlétére vezethetd vissza [5]. A mé-
8ik szinképnél [6] a méréseket igen alacsony extinkcidériékig
/log &= 0/ végezték el és bdr a magasabb extinkcidértékeknél a
szinkép egyezett a tobbi irodalmi adattal, mégis feltliint a hosz-
8zabb hulldmhosszndl jelentkezd "uj" abszorpcids maximum. A cikk
8zerz8i szintetikus uton® 41litottdk eld a szerintilk maximélis
tisztasdgu fenantrént.

Kisérleteinknél jelentkezett a 376 muy -os els§ sédvrendszer,
amely az orientdlt fényelnyelés tovdbbfejlesztett elmélete szem-
pontj4bél donts jelentdséglinek mutatkozott. Pro analysi jelzésii
anyagot haszndlva a szinképfelvételhez, még nem taldltunk olyan
tisztasdgu fenantrént, melynél a 376 mu -os els abszorpcids

———

» Persze, a szintézis folyamdn dtfordulds is kovetkezhet be, s
ekkor kismértékben /pl. 0,05 %/ keletkezik annyi antracén,
hogy a log &= 0,20 nagysdgrendii szennyezés maximum a szinkép-

ben megjelenik.
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maximum ne jelentkezett volna. Miutdn egy szintetikusan el8411i-
tott fenantrén és az eddig megvizsgdlt, kereskedelmi forgalomban
kaphatdé p.a. tisztasdgu készitmény szinképében a 376 mu -o08 sév-
rendszert konnyliszerrel, igen nagy pontossdggal meg iehetett hatéd-
rozni, igy kézenfekvs volt a tovébbfejlesztett elmélet alapjai-
nak lerakdsa [3,7]. Eppen ezért elsé cikkeinkben még magunk is
fenantrén sdvrendszerként kezeltilk a 376 mp -ndl észlelt maximu-
mot [2].

El8szor a [4] alatt idézett fenantrén szinképének ellendr-
zésénél meriilt fel az a gondolat, hogy a 376 mu -nél jelentkezd
meximum egydltaldban nem tartozik a fenantrénhez [5]. Ezt a fel-
tevésiinket egy érzékeny eljdrds kidolgozédsdval és alkalmazdsédval
sikeriilt is igazolnunk [8]. Ennél a maleinsavanhidrides kezelés-
nél a szennyezést addukt-képzésen keresztiil tdvolitottuk el, s ez
egyiitt jért a szinképben észlelt 376 mu -os maximum intenzitésd-
nak fokozatos csdkkenésével. Az antracén szennyezés ugyanis le-
cstkkent kb, 6todére, igaz, hogy teljesen nem sikeriilt eltiintetni.
Eppen ezért egy mdsik tisztitdsi folyamatot is elvégeztiink, mely-
nek menetét az aldbbiakban védzoljuk. Kiindulunk olyan fenantrén-
b8l, melyr8l tudjuk, hogy biztosan tartalmez antracén szennyezést.
EbbSl készitlink 9-brdm-szdrmazékot, azt dtalakitjuk 9-CN-szdrma-
zékkd, majd azt 9-COOH-szdrmazékkd. A karboxil-szdrmazék dekar-
boxilezésével fenantrént kapunk. Igy tulajdonképpen egy igen ross?
hatdsfoku ktrfolyamat /4 %—-os végkitermelés/ sordn érkeziink el a
tiszta fenantrénhez.

Végiggondolve a fent vdzolt reakcidkat, vildgos, hogy bédr
a kezdetben jelenlévd kb. 0,05 %-os szennyezés az elsd lépésben
szintén brdmozddik, azonban a 9-Br-fenantrén dtkristdlyositdsd-
ndl a szennyezés mértéke nyilvén lecstkken. A tovdbbi reakcidk-
ndl ugyanez torténik. A 9-CN- majd & 9-COOH-fenantrén Atkristéd-
lyositdsdval, illetve aktiv szénnel vald deritésével olyan nagy-
mértékii tisztitdst sikeriil elérni, hogy a végtermékként kapott
fenantrén mdr teljesen tisztdnak tekinthetd és a 376 mu -os sdv-
reéndszer nem jelentkezik a szinképben. Természetesen ebben a ti82~
titdsi korfolyamatban jelentds szerepe van az egyes vegyliletek
kiilonboz8 oldékonysdgi viszonyainak is, ezeket azonban kiilon nem
térgyaljuk.
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Az dbrdban & "régi" fenantrén szinképét csak azokon a he-
lyeken rajzoltuk meg, ahol lényeges eltérést taldltunk az "uj"
Szinképhez viszonyitva. Amint 14thaté, & 376 mu -os sévrendszer
eltlint a szinképbd8l, s ezzel megsziint annak szilkségessége, hogy
8z orientdlt fényelnyelés tovébbfejlesztett elmélete szerinti
harmadik "gerjesztési tengely'" 1létezését fel kelljen tételezniink.
Anélkiil, hogy részletesen foglalkozndnk az egész elmélettel, meg
kell 4llapitenunk, hogy & kvantumkémiai eredményeknek az a vég-
kSvetkeztetés, hogy a fenantrénnél nincs harmadik "gerjesztési
tengely", tokéletesen megfelel. A '"gerjesztési tengelyek" térgya-
lésdra még a késbbbiekben visszatériink.
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Az a torekvés, hogy a tiszta fenantrén szinképéhez eljus-
sunk, azért volt fontos, mert a legkiilonbozlbb kvantumkémiai mdd-
szerek mellett célszerii egy olyan szemléletes elmélet kidolgozéd-
sa, mely a szinképek értelmezését leegyszerilisiti. Ilyen pl. az
el8bb emlitett elmélet mellett annak 8se: a Lewis és Calvin [9],
majd Jones 4ltal kialakitott orientdlt fényelnyelési elmélet [lo],
valamint a Clar-féle elmélet [11]. Ezen elméletek alapja az igen
tiszta szinképek sorozatvizsgdlata, nagyszédmu kisérleti adat osz-
szegylijtése. Az igy észlelt ismét10dd jelenségekbll levonhatdk o-
lyan kovetkeztetések, melyek egy-egy vegyliletcsoporton beliil ér-
vényesek, 88t szerencsés esetben érvényességiik dltaldnossdgban is
kiterjeszthets.

Egy régebbi cikkekiinkben [2] a fenantrén sdvrendszerként
kezelt 376 mu -os, ill. 372 mu —-0s abszorpcids maximumok mint
x1(1) gerjesztés szerepelnek. A Clar-féle elképzelést [11] igen
Jj61 lehetett alkalmazni az dltalunk x1(1), 11l. x;(2)-vel jelzett
gerjesztésekre. Most azonban, hogy kideriilt a vita tdrgydt képe-
z8 sévrendszer hovatartozdsa, joggal feltehetd, hogy a Clar-féle
viszonyszdmok érvényessége nem terjeszthet8 ki a szinképen taldlt
0sszes sdvrendszerekre, s ez vitdssd teszi a viszonyszdmok helyes-~
8égét, illetve alkalmazdsuk értékét. Mivel a viszonyszdmok kiszé-
mitdsa igen pontosnak 14tszd eredményre vezetett, felvetSdik azon-
ban annak a lehetlsége is, hogy a tobbgylirlis, aromds kondenzdlt
vegylleteknél /linedrisakndl és anguldrisakndl egyardnt/ olyan
sdvrendszer-sorozattal &llunk szemben, melyekre egységes torvény-
szeriliség vonatkozik., E két feltevés kozott csak tovdbbi kisérletek
és szdmitdsok elvégzéee utdn lehet majd donteni.

A Clar-féle viszonyszdmok érvényességének kiterjeszthetet-
lensége, illetve az eredeti értelmezés tarthatatlansdga mellett
8z61l az, hogy ha a kovetkezd pdrositdsban irjuk fel az abszorp-
cidés maximumokat:

gerjesztés viszonyszém
elsd mdsodik '
346 267 1,296
339 259 1,309
330 252 1,309

323 247 1,308
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akkor a fenti viszonyszémokat kapjuk. Ezek az értékek egyértelmii-

en bizonyitandk a sédvrendszerek Osszetartozdsdt a Clar-elmélet

alapjén, azonban némi kétség mégis felmeriilhet, mert ugyanilyen
egyértelmiinek 14tsz8 eredményeket kaptunk akkor, amikor a régi

pérositdsban [2] irtuk fel az abszorpcids maximumok értékeit. Az
akkori szdmitédsokndl az elméleti érték felett kaptunk eredménye-

ket, a jelenleginél az elméleti érték alatt! /1,42 > 1,35 > 1,31/

A szubsztitudlt fenantrén-szdrmazékok szinképének kisérle-
ti adatai alapjdn az aldbbi kovetkeztetésekre lehet jutni:

a/ Egy-egy szubsztituensnek az alapvdz szinképére gyakorolt
strukturdlis hatdsa /brutto-hatds/ a szubsztitucid helyétsl
dltaldban fiiggetlen, ami annyit jelent, hogy az észlelt vél-
tozds jellemz$ a szubsztituensre, illetve a szubsztituensek
bizonyos csoportjéra.i

b/ Ha azonban a fenantrén szinképét keskeny tartoményokra oszt-
juk fel és ezeken a szinképtartomdnyokon belilil tanulmédnyozzuk
a szubsztituensek hatdsdt, akkor azt vesszilk észre, hogy a
létrejott vdltozdsok a szubsztitucid helyével vannak igen szo-
ros osszefiiggésben.

Az a/ és b/ alatti kovetkeztetések érvényesek az eddigi
dolgozatainkban tdrgyalt valamennyi fenantrén szdrmazék szinképé-
re., Ezek a kovetkeztetések azonban nem kapcsolhatdk ktzvetleniil
az orientdlt fényelnyelés tovdbbfejlesztett elméletében nagy sze-
repet jatsz6 gerjesztési tengelyekhez, hanem azoktdl fliggetleniil
Onmagukban érvényes elvként kezelendlk. Minderre egy kés&bbi dol-
gozatunkban ﬁég vissza fogunk térni.

Az eddigiekben a kisérleti eredmények szempontjdbsl tér-
gyaltuk a fenantrén és szdrmazékainak szinképét, a most kovetke-
z8kben megkiséreljiik azt, hogy dtfogd képet nyujtsunk az idevo-
natkozd elméleti kutatdsokrdl, kililonosen szem el8tt tariva azt a
kérdést, hogy vajon mennyire lehet Osszeegyeztetni a kvantumkémia
Szempontjait az orientdlt fényelnyelés tovédbbfejlesztett elméleté-
vel.

————

& A, csoportbeosztédssal részletesen foglalkozott Léng Ldszld
kandiddtuei értekezése /1954/.
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Klevens és Platt [12] mutattak réd arra, hogy a kiilonbozd
kondenzdlt aromds szénhidrogének ultraibolya abszorpcids szinké-
pe sévrendszereinek osztdlyozdsa a kiilonboz8 kvantummechanikai
kozelitd mdédszerek kozilil taldn legkonnyebben a szabadelektron-
molekulapdlya modell alapjén végezhetd el. Munkdjukban az azonos
tipusu sdvrendszereket kililnb6z6 vegyiiletekben is azonos szimbd-
lumokkal 14ttédk el. Az egyes nivdkat azok intenzitdsa és rezgési
szerkezetiiknek élessége alapjén egyértelmiien azonositani tudtdk.
Megéllapitottdk, hogy az adott tipusu nivék helyzete vegyliletrdl-
vegyliletre rendszeres médon vdltozik a molekula alakjédval és nagy-
sdgdval, 8 hogy a henzolt kivéve a nivék szédma, addig a bizonyos
felsé hatdrmivdéig, ameddig a szinképeket felvették, az egyes ve-
gylletekben 4ltaldban ugyanaz. Az utébbi szabdly aldli néhény ki-
vételt az egyes sdvrendszerek dtfedésének tulajdonitjdk.

Az egyes sdvrendszereknek a megfelell elektrondtmenetekhez
vald rendelését Platt [13] egy olyan szabadelektron pdlydi kozti
dtmenetek szerint végezte el, amely egy, egydimenzids dramkorben
kering a molekula keriilete mentén. Ez a leegyszeriisitett modell
a magok és a 6 -elektronok potencidljdt dllanddénak veszi a ke-
riilet mentén, s a keresztkdtések hatédsdt elhanyagolja. Platt fel-
tételezi, hogy az ilymédon mozgd 7 -elektironok hullédmfiiggvénye
felbonthaté két olyan fliggvény szorzatdra, amelyek kozill az egyik
csakis a keriiletmenti koordindta filiggvénye, a mésik pedig az x-el
jeldlt keriiletmenti koordindtédval derékszogii, jobbsodrdsu koordi-
néta rendszert alkotd y- és z-koordindték fiiggvénye.

¥ (%,3,2) = §(3,2) £,(x). /1/

ahol, Platt feltételezése szerint, ¢ (y,2) minden pdlyéndl azo-
nos, vagyis a hullédmfiiggvény csakis a keriilet mentén van kvantdl-
va. Hiickel [14] nyomén bevezetve a gq-val jelolt "pélya-gylirii kvan-
tumszdm" fogalmdt, amely az egyes pdlydk keriiletmenti csomépont-
jainak szémdt méri, a fenti modell szerint mozgé 7 -elektronok
édllapotait ezen gylirii-kvantumszdmmal jellemezte. A q-gylirii-kvan-
tumszému dllapotban 1év8 elektron energidjdra pedig, ha a moleku-
la keriiletét korré torzitjuk, a sikbeli rotdtor energia képleté-
nek megfelelden -
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adddik, ahol f a keriiletnek Z-ban mért hossza.

Az elmélet a tovdbbiakban a szokdsos médon felveszi, hogy
az egyes elektronok a fenti szabadelektron-molekulapdlydkat, a
Pauli-elv figyelembevételével, novekvdé energia szerinti sorrend-
ben t6ltik be. Ilyenmdédon a legalsé (g=0) nivdéban ellentétes
spinekkel két, minden mds nivdéban a kétszeres degenerdltsdgra
valé tekintettel, négy elektron foglalhat helyet. Aromds kata-
kondenzdlt szénhidrogének esetén a legfelsd betsltdtt molekula-
pdlya gyliriikvantumszédma tehdt éppen a gyliriik szdmdval egyenl$,

q:n. /3/

Az egész molekula valamely dllapotdt Platt a Q eredd gylirii-
kvantumszdmmal irta le, amely a kiilonbdz6 elektronok q kvantum-
szdmainak /az egy dimenzidra vald tekintettel/ algebrai “sszege-
zésével nyerhetd

Q=2Xgq. /4/
Bevezetve a .
Qom Ouslin 2 sws 20y 204k, 2N48 554
KBy OVt B, L, M 75/

jeloléseket és feltételezve, hogy az észlelt sdvrendszerek egy-
elektron-gerjesztés utjén jonnek létre, a legalsd észlelt sév-
rendszereket, amelyek tehdt egy elektronnak a legfelsl betoltott
k5t8 molekulapdlydbdl a legalsd betoltetlen lazitd molekulapdlyé -
ba vald dtmenetébdl szdrmaznak az,

Jelsléssel 14tta el, ahol az 1, mindkét esetben az alapédllapo-
tot jelsli. Megjegyzends, hogy az alapdllapot jeltlését rendsze-
rint el szoktdk hagyni és az dtmeneteket csak a felsd dllapotuk
82imbdlumdval 14tjdk el. Az dtmenet felsd dllapotainak ezek a
Jelolései konnyen érthetdvé vdlnak, ha figyelembevessziik, hogy

8z n gylirii-kvantumszdm legfelsd betoltott dllapotbdl az n+l kvan-
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tumszdmu legalsd betoltetlen dllapotba valdé dtmenet esetén-az e-
redd gyiirii-kvantumszdm v4ltozdsa

AQ=n+4ln = {§n+1 LPL

lehet, s mivel az alapdllapot eredd gylirii-kventumszdma zérus, a
gerjesztett dllapot eredd gylirii-kvantumszédma is 2n+l, vagy 1
lesz. '

'Figyelembevéve, hogy a szingulett-triplett dtmenet tiltott,
mivel az alapdllapot szingulett, a gerjesztett dllapotok is szin-
gulettek lesznek. Foszforeszcencidban felléphetnek a triplett d41-
lapotok is, amelyeket valdban észleltek [13]. Ez érthetdvé vdlik,
ha figyelembevessziik, hogy aromds szénhidrogének foszforeszcencid-
jdt 41ltalédban ugy magyardzzdk [15], hogy egy gerjesztett dllapot-
ban 1év8 elektron a gerjesztett szingulett 4llapotbdl nem az alap-
dllapotba, hanem egy, a gerjesztett 4llapotndl alacsonyabban fek-
v3 triplett dllapotba keriil vissza, majd innen esik le az alap-
dllapotba. Mivel a szingulet-triplett dtmenet valdsziniisége igen
kicsi, de a spin-pdlya kolcstnhatds perturbdcidja kovetkeztében
mégsem zérus, az utébbi interkombindcids dtmenet hosszabb idé a-
latt jdtszddik le, s igy 1létrejon a foszforeszcencia.

Centrdlszimmetrikus rendszereknél az eredd gylirii-kvantum-
8zdm megvdltozdsdra fenndll még a

4Q = 2k+l /8/

kivdlasztdsi szabdly, ahol k egy pozitiv egész szdm. Ez a kivé-
lasztdsi szabdly a szimmetriacentrumra vald tiikrozés szempontjé-
b6l péros és pératlan egyelektron-dllapotok kombindcidjdt megen-
gedS, de a péros-pdros, ill. pdratlan-pdratlan. kombindcidkat til-
t6 kivdlasztdsi szabdlybdl kovetkezik. A szimmetriacentrummal nem
rendelkez8 molekuldk, pl. a fenantrén esetén ez az utébbi kivé-
lagztédsi szabdly nem 411 fenn.

Az egyes, azonos elektronkonfigurdcidk kozotti dtmeneteknek
megfeleld energiakiildnbségek sorrendjére nézve a Hund-féle sza-
bély nyujt tédmpontot. Ennek alapjén ktvetkezik, hogy adott &tme-
net esetén a szingulett-dllapotba vald dtmenethez sziikséges ener-
gia nagyobb, mint a megfeleld triplett dllapotba vald &tmenet
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gerjesztésl energidja és a szingulett dllapotokon beliil ugyanazon
két, egy-elektron-dllapot kozott végbemend dtmenetnél a kisebb
eredd gyiiri kvantumszém-véltozdssal j4ré 4tmenethez sziikséges e-
nergia4a nagyobb. Pl.:

és 4B, > A4E

4E
1p 1y,

B A /9/

L 31

Platt kimutatta, hogy valamely adott 4 Q-értékhez tartozd
dtmenet sordn létrejovd szingulett 41llapot ebben a leegyszeriisi-
tett modellben kétszeresen degenerdlt, de a keresztkotések figye-
lembevétele és konstans helyett periddikus potencidl haszndlata
ezen degenerdltsdg felhasaddsdra vezet. A degenerdlt dllapotok
megkiilénbbztetésére az illetd dllapotot jellemzd hulldmfiiggvény
csomépontjainak helyzete szerint, amelyek szdma egy Q-kvantumszd-
mu éllaﬁotban 2Q, az egyes &dllapotokat a ill. b alsé indexel 1l4t-
va:-el. Pl,: ;

i

1 1 /lo/

A oy
L-4llapotok esetén a csomépontok 2(2n+l)-szdma aromds katakonden-
241t szénhidrogéneknél éppen a szénatomok szédmdval egyezik meg. A
hullémfiiggvény csomépontjai az Lg éllapotban a kotések felezl-
pontjaira, az Lb dllapotban pedig az atomok helyire esnek.

Az egyes sdvrendszerek intenzitdsa elméletileg az

£ = 1,08.10™°. v .Gz° /11/

oszcilldtorerdsségek kiszdmitdsa utjdn kaphatd meg, ahol v az &t-
menethez tartozd hullédmszdm cm‘l-ben, G = 1 nem degenerdlt és
G = 2 kétszeresen degenerdlt felsédllapotokra és Z az dtmeneti

momentum vektor

7 = /()u alapé. Zﬁy/gerjé‘dé' [127

amelynek az irénya szabja meg a kvantummechanika szerint az &t-
menet polarizdcidjdt. A /12/ egyenletben y/alap‘é_.illetve

W gory 4. az alap-, illetve gerjesztett dllapotok sok-elektron-
hulldmfiiggvényét, /; pedig az i-dik elektron helyvektordt jelen-
ti, az Geszegezds kiterjesztendS az Osszes elektron helyvekto-
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raira és az integrédlédst az Osszes elektron koordindtdi szerint

kell elvégezni.
Az dtmeneti momentum vektor sokszor elég bonyolult kiszdmi-

tdsa helyett az un. polarizdeids diagramm segitségével lehet ko-

|
b e X + = Ha

2.8bra

zelitS értékeket nyerni a kiilénboz6 dtmeneti momentum vektorok ér-
tékeire és hatérozhaték meg azok irdnyai. Kimutathaté ugyanis[iﬂ )
hogy a fenti szabadelektron keriiletmenti molekulapdlya modell

A - B, A - C 4llapotainak polarizdcidi azonosak a sikbeli rotdtor
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6-7, 6-6 egyelektron-dtmeneteinek polarizdcidival. Ennek alapjén
a molekula keriiletét korré torzitva, berajzolhatdk a q = Q kvan-
tumszdmu sikbeli rotdtor sajétfiiggvény csombpontjainak helyei,
majd a kort visszaalakitva az eredeti molekula keriiletévé, a cso-
mépontok a q = Q kvantumszdmu szabadelektron-molekulapdlydn 1évs
elektron hulldmfiiggvénye csomépontjait adjdk meg. Megjegyzends
még, hogy mivel az 1y alapdllapotnak polarizdcid szempontjdbdl
megfeleld q=0 egyelektron-dllapot nem rendelkezik egy csomdépont- -
tal sem, az egyes dtmenetek polarizdcidja a felsd &llapotuk po-
larizédcidjéval fog megegyezni. A 2.4bra fenantrén esetén mutat-
ja, Platt [13] nyomdn, figyelembevéve, hogy késébb Ham és Rueden-
berg [16] a B, és B, 4llapotokat felcserélték, s az egyes sév-
rendszerek besoroldsdt is megvdltoztattdk, a négy legalsd sév-
rendszer felsd dllapotainak polarizdcids diagrammjét.

A szaggatott vonalak a csomdépontok helyeit, a +, ill. - je-
lek az un. ellencsomépontokat, a toltések helyeit jelolik. Az el-
lencsomépontokra védltakozva elhelyezett pozitiv és negativ t851-
tések d1tal alkotott dipolusok momentumainak eredlje adja meg az
dtmeneti momentum vektort. Az dbréra tekintve, azonnal ldthatd,
hogy az L-dllapotok dipolusai nagyrészt megsemmisitik-egymést,
igy az eredd dtmeneti momentum vektor, s ezzel egylitt az intenzi-
tds sokkal kisebb lesz, mint a B-dllapotokban. Ha Platt nyomdn,
a8 Hund-féle szabdlynak megfeleloen a fenantrén elsd két sédvrend-
Szerét az lL, a kovetkez8 sdvrendszert pedig az egyik B dtmenet-
tel azonositjuk, a polarizdcids diagrammbdl kapott ezen eredmé-
nyek a kisérleti intenzitédsok sorrendjével megegyeznek, amint az
a fenantrén szinképén léthatd /ldsd az l.dbrdt/. '

Platt azt taldlta, hogy ha a polarizdcids diagrammbdl ka-
pott ered8 elektromos momentum-hosszusdgokat 0,25-al megszoroz-
va g /11/-egyenletbe helyettesiti, az ilymdédon kapott elméleti
Oszcillédtor erdsségek elég jOl egyeznek a kisérleti értékekkel.

A fenantrén legalsé négy sdvrendszerére felrajzolt polari-
zécids diagrammbdél az is 14thatd, hogy az dtmeneti momentumvek-
tor mind a négy esetben egyértelmilen, vagy & molekula hosszten-
gelye irdnyédban, vagy az erre merSleges tengely irdnydba mutat
/longitudindlis, vagy transzverzdlis a polarizdcid/.

Ham és Ruedenberg [16] a fenti modellt tovébb fe;,lesztettek.
A 7 -elektronokra vonatkozd szabadelektron-molekulapdlydkbdl ki-
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indulva, amelyeket a maguk és a 6 elektronok konstansnak felvett
potencidljdt tartalmazdé egyelektronos Schrodinger egyenlet megol-
ddsdval nyertek, ezek antiszimmetrikus szorzatainak linedris kom-
bindcidibbl szerkesztett sokelektron-alap- és gerjesztett 4lla-
pot sajdtfiiggvények segitségével egy egész sor aromds szénhidro-
gén legalsd négy szingulett dllapotdnak energianivdéit szdmitot-
tdk ki. A szdmitéds sordn figyelembe vették a 7 -elektronok ko-
z0tti kolcsonhatdsokat és a keresztkotések hatdsdt is. Bizonyos
kolcsonhatédsi tagokat empirikusan ugy felvéve, hogy a levezetett
tosgzefiiggések a benzol legalsd négy szingulett sdvrendszere he-
1lyét helyesen adjék meg, a t0bbi aromds szénhidrogén szinképe
négy legalsd sdvrendszerének helye minden tovédbbi empirikus para-
méter bevezetése nélkiil legfeljebb tiz szdzalékos hibdval kiadd-
dott.

Ham és Ruedenberg az &tmeneti momentum integrdlok kiszdmi-
tdsa alapjén megadjdk az oszcilldtorerdsségek elméleti értékeit
és az egyes sdvok polarizdcidit is. A szémitott oszcilldtorerds-
ségek a kisérleti értékekkel elég jél egyeznek.

T.Téblézat

Az dtmenet Szémitott ger- Kisérleti Polari-
jelolése jesztési ener- gerjesztési zdcié

gia : energia

om = cm™t
Tjia 22900 21000 long.

a

lA-lLb 27300 28900 trans.
e s % 34300 34200 long.
ey S 43000 38740 long.
lA—le 45400 45050 trans.
S O -7 “ 52800 long.
lA—lLb/Z/ = 56400 trans.
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Az I.tdblédzat az el8zbekben bbvebben tdrgyalt fenantrén-
szinkép egyes sdvrendszereinek a Ham és Ruedenberg dltal tovébb-
fejlesztett szabadelektron-modell szerinti besoroldsdt, az dlta-
luk szémitott és a kisérletileg taldlt gerjesztési energidkat és
az egyes 4dtmenetek elméletileg meghatdrozott polarizdcidit tar-
talmazza,

A kisérleti értékek kozlil az elsd négy szingulett sdvrend-
szerre vonatkozd érték sajdt, ciklohexédnos oldatban végzett méré-
seink eredménye és az egyes sévrendszerek els$ rezgési sdvja ma-
ximuménak helyét adja meg. Az interkombindcidt dtmenet, amely
csak foszforeszcencidban, vagy nagyon vastag rétegen vald ab-
szorpcidban észlelhetd, kisérleti értékét, valamint a két legfel-
88 szingulett sédvrendszerhez tartozd értéket Klevens és Platt
[12] mér emlitett dolgozatdbSl vettilk dt. Az utdébbiak koziil az
52800 cm—l—es érték, az elsb rezgési sdv momentumdt, de az
56400 cm—l—es érték, mivel az elsd rezgési sdv maximuma itt mér
nincsen kimérve, az ezen s8dv kezdetének megfeleld hullédmszémot je-
lenti. :

A tdbldzattal kapcsolatban még megjegyzends, hogy a feltiin-
tetett szdmitott értékek a megfeleld dllapotok kozdtti rezgésmen-
tes dtmeneteknek felelnek meg g6zdllapotban. Mivel a kisérleti a-
datok oldatban vald felvételekbSl szdrmaznak, ezek hulldmszdmai
az intenzivebb 1Ba— és le-étmeneteknél kb. 1000 cm T-el kiseb-
bek, mint a megfeleld gbézdllapotban valdé dtmenetek hullémszédmai
lennének, Ha ezt figyelembe vessziik, a megegyezés a kisérleti és
szdmitott értékek kozott még jobb lesz.

Az elsd két szingulett sdvrendszerre elméletileg kapott po-
larizdcid megegyezik a Mc Clure [7] 41ltal végzett, a 20 K°-os
fenantrén kristdlyok fluoreszcencids spektrumédnak polarizécidira
vonatkozd vizsgdlatok eredményeivel. A t0bbi sdvrendszer polari-
zdcidira - tudomdsunk szerint - nem végeztek vizsgdlatokat.,

Megemlitend$ még, hogy Ham és Ruedenberg az ©¢tddik és hato-
dik szingulett dtmenet kiiltnboz8 vegyililetekben meghatérozott ener-
gidinak a gyliriik szdmét61 és a molekula alakjdtél vald fiiggése a-
lapjén, mivel ezen gtrbék menete a két legalsé szingulett sdvrend-
8zer ‘megfeleld gdrbéjének menetével'azonos, feltételezik, hogy,
Platt besoroldsdtdl eltérden, ezen két sdvrendszer nem az alap-
§1lapotbél a B-, i1ll., C-4llapotokba valdé &tmenetbdl szérmazik,
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hanem az 1La és 1I.b felsd 4llapotu dtmenetek mésodik sorozatdt
alkotjék. Ezt a besoroldsukal azonban elméletileg nem tdmaszt-
jék ald.

A tovébbiakhan megkiséreljiik a fenti, a szabadelektronmo-
dell alapjén fenantrénre nyert eredményeket, az orientdlt fény-
elnyelés, az angulérisan kondenzdlt szénhidrogének tdrgyaldsdra,
Kiss dltal tovédbbfejlesztett elméletével Osszeegyeztetni. A leg-

transy.
Ly, G \ . long
10
Q?152
F Xz
X

3.4bra

kézenfekvGbbnek az 14tszanék, hogy az orientdlt fényelnyelés el-
mélete gerjesztési tengelyeinek a kvantummechanika &tmeneti mo-
mentumait feleltessiik meg.  Itt megjegyzend8, hogy az elektronok
mozgésa a kvantummechanika szerint nem foghatd fel ugyan az e
tengelyek menti rezgéseknek, de az egyes gerjesztések a kvantum-
mechanika szerint is az illetd dtmenet polarizdcidjénak megfele-
16 rezgésirdnyu fény abszorpcidjdval torténhetnek csak meg, vagy~”
is az orientdlt fényelnyelés elméletének alapfeltevése, hogy &
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gerjesztés vektorizdlt folyamat [3,7] a kvantummechanika alapjén
is fenndll,

A 3.4bra fenantrén esetén mutatja az elméletileg kiszémi-
tott dtmeneti momentum-vektor irdnyokat és a fenantrénnak az o-
rientdlt fényelnyelés tovébbfejlesztett elmélete dltal megadott
gerjesztési tengelyeit [7].

Az dbrdbél ldthatd, hogy az egyik kvantummechanikai dtme-
neti momentum irdny valdban megegyezik az xq gerjesztési tengely
irédnydval, de az e tengelyhez tartozé elsl gerjesztéshez rendelt
376 mu -os sévrdl, az eléz8ekben ismertetett kisérleti vizsgdla-
tok egyértelmiien bebizonyitottdk, hogy az antracén szennyezés-
nek tulajdonitandd. MegjegyzendS, hogy a mdr felvdzolt elméleti
szdmitdsok sem adnak ennél a hullédmhosszndl, vagy ennek kozelé-
ben dtmenetet, s az elméletileg szdmitott szingulett sdvrendsze-
rek szdma a kisérletileg taldlt sédvrendszerek szédmdval egydltald-
ban csak akkor egyezik meg, ha ez a gerjesztés nem kovetkezik be,
viszont antracén esetén Ham és Ruedenberg szdmitdsai 26000 cm_l-
nél /384 mu/ valdéban jeleznek egy dtmenetet. Ezért, mivel azokat
a régebbi kisérleti eredményeket, amelyek az orientédlt fényelnye-
lés elmélete nyelvén szdlva, az x,-tengely menti gerjesztés 1é-
tezésének feltételezését sziikeégszeriien maguk utén vontédk, az u-
jabb vizsgdlatok nem igazoltédk, az e tengely menti gerjesztés
létezésének feltételezését szilkségszeriien maguk utdn vontdk, az
ujabb vizsgdlatok nem igazoltdk, az e tengely menti gerjesztés
gondolatét fenantrén esetén - véleményunk szerint - el kellene
ejteni.

A mésik, a molekula rovidebb tengelye irdnydba mutatd dt-
meneti momentum vektor irdny, mint léthatd, nem egyezik meg az
egymdssal csak kis szbget bezdré y- és x,-tengelyek irdnydval, a-
melyek ezzel kb. 45%°-08 szbget zdrnak be. Ezek alapjédn ugy lat-
8zik, hogy & fenantrén esetén az dtmeneti momentum vektor ira-
nyoknak a gerjesztési tengelyek irdnydval vald azonositdsa nem’
vezethet eredményre.

Meg szeretnénk jegyeznil, hogy a kvantummechanikai atmeneti
momentum vektorok irdnyainak a Lewis és Calvin [9] 4ltal felvett
elektron-oszeilldcidk irdnyaival vald ©sszehasonlitdsa a lined-
risan kondenzdlt aroméds szénhidrogéneknél is nehézségekre vezet.
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Lewis és Calvin szemiklasszikus elméletiikben ugyanis a linedri-
san kondenzdlt aromds szénhidrogének sdvrendszereit a molekula
hosszabb és rovidebb tengelye menti elektronrezgések elsl és md-
sodik gerjesztése szerint osztdlyoztdk. Elméletiik szerint a mo-
lekula hossztengelye szerinti elsd gerjesztés a legkisebb ener-
gidju, ezutdn kovetkezik a rovidebb tengely menti elsd gerjesz-
tés, majd ugyanebben a sorrendben a médsodik gerjesztés. Ezzel
szemben a szabadelektron molekulapélya médszer antracén és maga-
- sabb homoldgiai esetére a legalsd, lLa sévrendszerre transzver-
zdlis irdnyu polarizdciét ad meg. Coulson [18] LCAO molekulapé-
lya szémitdsai ugyanerre az eredményre vezettek, Ezeket az elmé-
leti uton nyert polarizdcidkat Sidmannak [19] 20 K°-on naftalin,
ill. fenantrén egy kristdlyban oldott, s igy megfelelden orien-
- t41t antracénen és tetracénen végzett vizsgdlatai igazolték. Meg-
jegyzendS, hogy a vegyértékkotés elmélet 4ltaldban /1dsd pl.
Baldock [20] dolgozatdt/ a linedrisan kondenzdlt aromds szénhid-
rogének legalsd szingulett éllapotaira longitudindlis polarizéd-
ciét ad meg, de, amint arra Coulson [18] mutatott rd, ha a szé-
mitdsndl a Kekulé strukturdkon kiviil az ionizdlt hatdralakokat
is figyelembevennék, valdszinii, hogy ez az elmélet is transzver-
z81lis polarizdcidt szolgdltatna a legalsd dtmenetre.

A Lewis-Calvin-féle elektronoszcillédtor-elképzelés mésik
f6 nehézségét az elmélet szerinti longitudindlis és transzverzé-
lis elsé és médsodik gerjesztések relativ intenzitdsaiban 14tjuke.
Az ezen elmélet szerinti mdsodik gerjesztés az elektron oszcillé-
tor megfeleld rezgése elsd felhangjdnak felel meg. Ez az &tmenet
harmonikus oszcilldtor esetén tiltott, anharmonikus oszcillétor
esetén megengedett ugyan, de az dtmenet valdsziniisége sokkal ki-
_ sebb, mint az alaprezgésé. Igy az volna vdrhatd, hogy az ezeknek
a felhangoknak megfeleld, a szabadelektron-modell &ltal 1p_ve1
jelolt, dtmenetek intenzitdsai sokkal kisebbek lesznek, mint 8z
alap oszcillédcidknak megfelel&,‘lL—el jelvlt, dtmenetek intenzi-
tdsai. A valdsdgban, amint ez jé1 ismert, a helyzet éppen a for-
ditottja ennek.

Véleménylink szerint mindezek alapjén megdllapithatd, hogy
az orientdlt fényelnyelés, ill. az orientdlt fényelnyelés tovébb-
fejlesztett elmélete dltal megadott gerjesztési tengelyek menti
elektronoszcilldcidk szemléletes elképzelését fel kellene adni.
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II.Tdblézat

Sédvrendsz. e 1. 9
jelolése Lbl 2 X2/1/ La s ¥/1/

o 4 :
Yoz nf}/‘\ , /liog £/ g;\‘ 4/log &/
Lopeten. v/ 2,5 +2,5/+3/ | [+0,15 |
2—F—fen./x1/ 0 +0,13 +1,0 /0/ +0,07
3-F-fen./x,/ -0,5/+2,5/ | +0,03
4-F-fen./y/ +2,0 +0,75 #3,50/%1,5/
9-F-fen./xp/ +2,5 +0,57 /+4,5/| -0,01
Fenantrén 346 2,36 293 4,02
Sdvrendsz. i
jelolése Ba” ’ x2/2/ Hatds
Vegyiilet :;i 4/logé /
1-F-fen./y/ +1,5 +0,08 /xz/l/ y/1/
2-F-fen./x;/ -2,0 +0,12 -
3-F-fen./x,/ -2,5 +0,07 x5/1/
4-F-fen./y/ -4,5 y/1/
9-F-fen./x,/ 23,0 +0,03 x5/1/
Fenantrén 252 4,79

Ugyanakkor viszont, mint azt nagyszému vegyiiletben megdllapitot-
tdk [3,7], kisebb-nagyobb pontossdggal valdéban fenndll az a tor-
vényszeriiség, hogy a tengelyvégeknek megfeleld maghidrogének
8zubsztitudldsa azokra a sdvrendszerekre gyakorolja a legnagyobb
hatédst, amelyeket az orientdlt fényelnyelés, ill. annak tovébb-
fejlesztett elmélete az illets tengelyekhez rendelt. Ilyen érte-

lemben, ha nem is gerjesztési, de szubsztitucids tengelyekrdl to-
vébbra is beszélhetiink, anélkiil, hogy a kvantummechanikai eredmé-

nyekkel ellentmonddsba keriilnénk. Szolgdljon példdul erre az
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IIT.Téblézat

?f{ﬁgggz e AU 1 1 ,5y/1/
Veg ”47\/3 b B8 108 E 4 ;‘/1‘ a/loge /
l-oxi-fen./y/ || 49 +1;12 +11} 11/ -0,06
2-oxi-fen./x;/| +8 +0,64 -2 /0/ | [+0,10]
3-oxi-fen./x,/ |[+10] |[+0,95] [ +10]/+9/ -0,15
9-oxi-fen./x,/ |[+12] | +0,77 /+16/ | =0,12
Fenantrén 346 2i36 293 4,02
?Sﬁi’égiz By I, xp/2/ ‘B, L, 3/2/ Hatds
aA AlYogE [ AA | allogs /
;€§§ﬁle¢\\\\\\‘ mpt mpad
l-oxi-fen./y/ #1720 +6 x/1/ ‘y/2f]
2-oxi-fen./x,/ | [+4] | [+0,11] s10]| ~0,05 | xy/2/ |
3-oxi-fen./x,/ | +1 =0,14 +4 | -0,03 xs/1/
9-oxi-fen./x,/ | -2 -0,04 - - x5/1/
Fenantrén 251 4,70 220 421

- 1,~ 2,- 3,- 4,- és 9-F-fenantrének, valamint az 1,- 2,- 3,- é8
9-oxi-fenantrének esete.
A II. tébldzatban szerepld fenantrénhez viszonyitott hul-

lémhosgz-eltol8dds/dd/ és a moldris extinkcids koefficiensek
logaritmusainak kiilonbségében [ d(log €) :/ feltiintetett intenzi-
tdsvédltozds-értékek mindeniitt az elsd rezgési sdv maximumédra vo-
natkoznak, s azokat Bevin és Dewar [1] mdr emlitett dolgozata 8&-
lapjén szdmitottuk ki, A fenantrén rovatban nem a kiilonbségek,
hanem & ’*max és log& -értékek vannak sajdt méréseik alapjén
megadva. A sdvrendszerek jeldlése a szabadelektron modell, ill.
az orientdlt fényelnyelés tovébbfejlesztett elmélete szerinti jé-
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151és, a Il és 1 jelek az elméleti jeltlések mellett az elméleti
polarizdcids irdnyokat adjdk meg. Az egyes vegyiiletek neve mellé
zdrdjelben irt jelvlések azt mutatjdk, hogy az illetd szubsztitu-
ens helyénél melyik tengely végz8dik az orientdlt fényelnyelés
tovdbbfejlesztett elmélete szerint. Az lLa sdvrendszer JA -ro-
vatdban zdrdjelben egy elméleti szédmitds eredményei vannak fel-
tiintetve, amelyrdl a tovédbbiakban még szd lesz. A bekeretezett
szdmok mindeniitt az illetd fiiggbleges oszlopban szerepld t5bbi
értékhez viszonyitott legnagyobb hatdsokat jelzik. Az utolsdé osz-
lopban azt tiintettiik fel, hogy az illet8 szubsztituens mely sév-
rendszerre gyakorolt legnagyobb hatdst, ha mind a batokrom effek-
tust, mind az intenzitdsntvekedést figyelembevesszilk. Mint ldtha-
t6, az 1-F-fenantrén esetén nem egyértelmii a hozzdrendelés, de a
3-, 4- és 9-F-fenantrének esetében a szubsztitucidé arra a sdvrend-
szérre gyakorolja a legnagyobb hatdst, amelynek tengelye a szub-
sztitucid helyén végzédik, ha a "legnagyobb hatdst" ugy definidl-
juk, hogy a szubsztitucid egyidejiileg elég nagy batokrom és hi-
perkrom hatdst gyakoroljon az illetd sdvrendszerre. Az 41taléban
igen kis hatdst gyakorld 2-helyen vald szubsztitucidval kapcso-
latban megjegyzend8, hogy mivel a 2-es helyen vald szubsztitucid
megndveli a molekula hossztengelye menti &dtmeneti momentuménak
nagységdt, vérhatd, hogy & molekula hossztengelyével pérhuzamos
polarizdeidju lla és lBa i1l.y/1/ és x2/2/ sdvrendszerek intenzi-
tdsa nagyobb mértékben védltozik meg, mint az lLb s 1 b A xz/l/ gév-
rendszeré. Bz a tdbldzatban kozolt 4 (logé ) értékekbll le is ol-
vashatd.

AL IIT. tdblézatban szereplS oxi-fenantrének kozill az 1l-,
2-, é8 9-oxi-fenantrénra vonatkozd értékeket irodalmi adatok a-
lapjén, mig a 3-oxi-fenantrén értékeit sajédt mérési eredményink
alapjén szédmitottuk ki. Az 6sszes oxi-fenantrén-felvétel alkoho-
los oldatban késziilt, s a tédbldzat aljén feltiintetett mennyisé-
gek is alkoholban oldott fenantrénra vonatkoznak. A tdbldzat je-
1¥1ései és beosztdsa mindenben megegyezik az el8z8 tédbldzatéval.
Ismét az a helyzet, hogy az l-es helyen szubsztitudlt vegylilet
nem rendelhetd hozzd egyértelmiien egyik tengelyhez sem, de & 3-
és 9-oxi-szdrmazékokndl kiadédik az x,-tengelyhez valé hozzéren-
delés, ha legnagyobb hatds alatt ismét az elég nagy egyidejii
batokrom és hiperkrom natést értjiik. Ilyen értelemben azonban,
mint 14thaté, a 2-es helyen szubsztitudlt vegyiilet is az x,/2/
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gerjesztéshez tartozik. Ennél a szubsztituensnél itt is feltiin-
het a logintudindlis polarizdcidju 1La— és 1Ba—sévrendszerek na-
gyobb intenzitédsnovekedése a transzverzdlis polarizdcidju dtmene-

tekéhez képest.
| Mindkét téblézatbdl kitiinik azonban, hogy a batokrom és

hiperkrom hatde egy adott helyzetii szubsztituenssel szubsztitudlt
molekula adott dtmeneténél sok esetben egyédltaldn nem halad pér-
huzamosan, s8t egyes esetekben batokrom hatds mellett az dtmenet
intenzitdsdnak csdkkenése kovetkezik be. Ugyancsak észreveheid
a tébldzatokbdl, hogy az ugyanazon szubsztitucidés tengely két vég-
pontjdn 1év5, azonos szubsztituensek hatdsa is csak elsd kozeli-
tésben azonos, 88t egyes esetekben /igy az 1- és 4-F-fenantrének
1B, 111. x,/2/ &tmeneténél, valemint a 3- és 9-F-fenantrének
1La ill. y/1/ dtmeneténél/ a kiilénbség elég tekintélyes. Ezeket a
finomabb részleteket, amelyek a gyiirii kiilonboz8 helyein uralkodd
kiilénb6z8 elektronsiiriiség ktvetkezményei, a hullédmmechanikai szd-
mitdsok - tudomdsunk szerint - csak részben tudjdk még visszaadni.

Befejezésﬁi két olyan, ardnylag egyszerii kvantumkémiai mdd-
szert ismertetiink, amelyek alkalmasak a kiilénb5z8 sdvrendszerek
elsd rezgési sdvja maximumdnak kiilonb6z8 helyzetii szubsztituensek
okozta hulldmhosszeltoldddsai és intenzitdsvdltozdsai egy részé-
nek értelmezésére. Coulson és Longuet Higgine [21] az egyszerii,
tehdt a 7 -elektronok ktzti kolcsonhatdst figyelembe nem vevs,
LCAO molekulapdlya mdédszer segitségével az i-dik molekulapdlydra
gyakorolt perturbdcidként térgyaltdk egy olyan szubsztituensnek
az aromds rendszer i-dik molekulapdlydja energidjdra gyakorolt
hatédsédt, amely egy P -pdlydval jdrul hozzd a j -elektronrendszer-
hez. Az energiavdltozdsra az dltalunk kapott:

e
SE = CiBTs /13/
E /-

kifejezésbdl, ahol J&, az i-dik molekulapdlya energidjénak meg-
véltozédsa, ¢, bedig az atomkoefficiense a szubsztitucid helyén,
/3rs a szubsztituens és a gylirii megfeleld atomjai kozotti rezo-
nancia integrdl és & a szubsztituens p-pdlydjénak Coulomb-integ-
rdlja, Peters [22], feltételezve, hogy az eldz8ekben 1La-val Jos
161t sdvrendszert a legfelsd betcltott és a legalsd betsltetlen
LCAO molekulapdlydk kozotti &tmenet hozza 1létre, a szubsztituensd
okozta batokrom eltoldddsra a
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/ /53
IN = 4756 e ) /14/

kifejezést vezette le. Itt JA mu-ban értend6,,3= 30 000 kal/mol,
és az ellzbekkel azonos jelentésil &y és & integrédlok /3 tobbszs-
réseiben helyettesitend8k be. Peters a Coulomb integrdlok érté-
keit az egyes szubsztituensek elektronegativitdsdnak sorrendje
szerint vette fel, {Zy-ra pedig olyan értékeket vdlasztott,
hogy & /14/ egyenlettel szdmitott értékek a o -helyen szubszti-
tudlt naftalinra vonatkozd kisérleti értékekkel megegyezzenek. A
/14/ egyenlettel kapcsolatban megjegyzendd, hogy mint ldthatd eb-
ben a kozelitésben, adott szubsztituens és adott aromds szénhid-
rogén, vagyis adott &,, é8 B esetén a hulldmhosszeltolédés
nagysédga c —f tehdt a szubsztitucio helyén az illetd molekula-
pélyédn lévo elektronoktdl szdrmazd elektronsiiriiséggel ardnyos.

Peters a fenti mddon eljdrva, egy sor aromds szénhidrogén
mdsodik sdvrendszere kiilonbdzS szubsztituensek okozta, a szub-
sztitucid helyét8l fiiggd, batokrom eltoldddsdt szdmitotta ki. A
kiilonbz8 helyen szubsztitudlt F- és oxi-fenantrénekre kapott ér-
tékeit tiintettiik fel zdrdjelben a mdsodik, ill. harmadik tdblé-
zatban. Ezeknél Peters a

Fio =1,58 €8 —%’—:0,25
illetve : 135/
0ttt =1,3 és E; = 0,40

értékeket hasznédlta,

A II. és III.tédbldzatbbl 1ldthats, hogy az egyezés a kisér-
leti értékekkel, egyes esetektSl eltekintve, elég j6. A 4-es he-
lyen vald szubsztitucidndl a szédmitottndl nagyobdb kisérleti ér-
téket sztérikus gdtléds okozza. Ha ezt figyelembe veszik, amint
azt Peters levezette, az elméleti érték megnovekedése vérhatd.

Valdszinii, hogy a t6bbi betsltott kotd molekulapdlya Cim
koefficienseinek és Ei.pélya energidinak /14/-be valdé behelyet-
tegitése utjédn a Peters-féle szdmitds ki volna teraesztheté )
fenantrén tobbi sédvrendszereire is. Igy a F-re és O-ra vonatkozé
/15/-beli értékek felhaszndlédsdval méd nyilna az ilymédon szdmi-
tott és a kiilnbsz8 F-, illetve oxi-fenantrének mésik két; illet-
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ve hdrom sdvrendszerére vonatkozé, a II., ill. III. tébldzatban
feltintetett, kisérleti maximumeltoldéddsainak “sszehasonlitédsdra.

A mésik médszer ismét Plattél [23] szdrmazik, aki felveszi,
hogy egy aroméds szénhidrogén valamely sdvrendszerének intenzitédsa
két részre bonthatd. Ezek koziil az egyik rész a rezgésnek a maga-
sabb dllapotokkal vald kdlcsonhatdsdbdl szdrmazik, mig a mésik
részt a rezgésmentes dtmenethez tartozd dtmeneti momentum integ-
rdl értéke szabja meg. A szubsztitucidnak az intenzitdsra gyako-
rolt hatdsdt vizsgdlva feltételezi, hogy a leghosszabb hullédmhosz-
szu, fenantrénnél pl. lLb, gsdvrendszereknél az intenzitdsvdlto-
zést nagyrészt a rezgésmentes, tehdt csak az elektron sajatfligg-
vényekkel képezett, dtmeneti momentum integrédlnak a szubsztitu-
ens perturbdcids hatdsa kovetkeztében bekovetkezd megvdltozdsa o-
kozza. Ezek alapjédn az

I-I, = Ka® /16/

egyenlettel, ahol I-I  a gzubsztitucid okozta intenzitdsvdltozds
a moldris extinkcids koefficiensek & - & . kiilonbségében mérve,

K egy dimenzid nélkiili 41landé, egy un. spektroszkdépiai momentu-
mot definidl, amelynek értékét K = 1 helyettesitéssel egy sor
szubsztituensre a monoszubsztitudlt benzolok mért extinkcid érté-
kei alapjdn hatérozza meg. Az ilymédon szdmitott értékekkel az
0-, m-, és p-diszubsztitudlt benzolokra a megfeleld spektroszkd-
piai momentumok vektori Osszeadédsa és a fenti egyenletbe vald he-
lyettesitése alapjén kapott értékek a kisérleti értékekkel elég
jbél egyeznek.

A tobbi sédvrendszerre ettdl a médszertdl, mint Platt rdmu-
tat, nem vdrhaték jé eredmények, mert ezeknél mér egydltaldn nem
41l fenn az a feltevés, hogy a szubsztitucid dltval okozott inten-
zitdsvdltozdsndl a rezgési rész megvdltozdsa elhanyagolhatd a rez-
gésmentes sajédtfiiggvényekkel képezett dtmeneti momentum megvélto-
zdsdhoz képest.

Kondenzdlt aromés szénhidrogének esetén ez a médszer nem
elég finom arra, hogy az intenzitdsvdltozdsnak a szubsztitucid
helyét81l vald fiiggésére kvantitativ eredményeket adjon. A szub-
gztituens dltal indukdlt elektromos momentum gondolata segitsé-
gével azonban kvalitativ uton, a 4.4brén bemutatott szerkesztés
segitségével, amelyet Plattnak benzolra és naftalinra végzett
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hasonld szerkesztései alapjdn készitettiink, szdmot tudunk adni
arrdl, hogy a F- és oxi-fenantrének koziil, miért a 2-es szubszti-
tuens okozza az 1Lb sdvrendszerben a legkisebb intenzitds ntveke-
dést az alapvegylilethez képest.

4 -ébra

Az Zbra a fenantrén lLb gerjesztett éllapoténak mér ismer-
tetett polarizdcids diagrammjdt mutatja. Ha feltételezziik, hogy
& szubsztituens a szubsztitucid kbrnyezetében megnoveli az elek-
tronsiiriiséget, az egyes helyeken a nyilakkal jeldlt indukdlt e-
‘lektromos momentumokat kapjuk, ha a dipolus momentum vektorokat
a + toltést8l huzzuk a - t6ltés felé. Mivel a szubsztitudlatlan
molekula eredd momentuma az lLb—éllapot bejélﬁlt helyzetében az
dbra bal oldaldn jelslt irdnyu, s ennek irdnydval, mint 1l4thatd,
csak a.2-es szubsztituens indukdlt momentuma ellenkezik, érthe-
t8, hogy miért itt a legkisebhb az intenzitésnﬁvekedés. A négy mé-
sik esetben a berajzolt indukdlt momentumoknak, mint az &brén
ldthatdé, az alapvegylilet momentumdval megegyezd komponensei van-
nak, A 2-oxi-fenantrén esetében viszont az is jé1 ldthatd, hogy
a szubsztitucid okozta intenzitdsvdltozéds mdr a fenantrén lLb
sdvrendszerénél is elég erdsen fiigg az intenzitéds rezgési részé-
nek megvéltozdsdtsl, mert az extinkcidé novekedés ebben az eset-
ben is elég tekintélyes.

Igen kivédnatos 1enﬁe, ha a Peters 4ltal az 11.a dtmenetre
végzett szdmitdsokat sikeriilne a fent jelzett médon a fenantrén
Ssazes sdvrendszereire 4ltaldnositani és valamilyen megfeleld
médszert lehetne taldlni a szubsztituens mindségének és a szub-
8ztitucidé helyének a tobbi sédvrendszer intenzitdsdra gyakorolt
hatédsa szdmbavételére. Ilyen irdnyu szémitédsok megkisérlését cé-
lul tiiztiik ki magunk elé, mert - véleményiink szerint - ceakis
ezeknek a részletesebb szdmitédsoknak az eredményei magyardzhat-
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jék meg kielégit8en a kvantummechanika oldalérdl a szubsztituci-
és tengelyek fenndlldsénak tényét, s hozhatjék ezzel nagyobb ssz-
hangba az orientdlt fényelnyelés tovdbbfejlesztett elméletét és

a kvantummechanikdt.
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HUZALPOTENCIOMETER MERETEZESE ADOTT
JELLEGGORBE AILAPJAN

Irta: Sebestyén Béla
Elektronikus Kutatdé Csoport

Osw efoglalés:

A cikk méretezési eljdrdst ismertet, melynek segitségével
eldre meghatdrozott jelleggdrbéjii potenciométer létesithetl. Az
eljérds egy mozgdé érintkezével és két szélsS hatdrold kapoccsal
rendelkezl, egyszeres menetelésii /alap-/ tipusra vonatkozik.

Bevezetés

A huzalpotenciométer kiilnboz8 elektromos berendezések 1é-
nyeges alapeleme. Egyszeriibb esetben vdltoztathatdé értékii ellen~
&114sként haszndljdk, médskor szerepe bonyolultabb. Alapvetd funk-
ciét t5lt be elektromechanikus alkatelemekkel miikd8 analdg-szd-
moldgépek szervomultiplikdtoraiban és fliggvénygenerdtoraiban
/fliggvénypotenciométer/. Kedvezd sajdtsdga, hogy adott jelleggsr-
bét nagy pontossdggal valdsithatunk meg 4ltala,

4 potenciométer - mint ismeretes - olyan ellendllds, mely-
nek két szélsd kapcsa kbzotti értéke R = konstans, mig e kapocs-
pér kozott mozgd érintkez8 és bdrmely kapocs kozttti ellendlléds
O-R kozttt vdltoztathatd.

Az aldbbiak olyan potenciométer megoldésra vonatkoznak,
melynél az ellendlldshuzal keskeny, hengerpaldst alakura gbrbi-
tett szigeteld lemezsdvon helyezkedik el, A lemezsdv egyik élén .
fut végig a mozgdé érintkezd,

A potenciométer jelleggorbéjén azt a filiggvénygdrbét értjiik,
mely leirja a mozgd érintkez8 ée az egylk - vagy a mozgé érintkezd
és a mdsik 4116 kapoes kozdtti ellendllds értékét a mozgd érint-
kez8 helyzetének filiggvényében,
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A1taldnos esetben tehdt a potenciométernek két jelleggbr-
béje van attdl fiigglen, melyik fix pontjdt védlasztjuk koordind-
ta kezddpontnak,

A gyakorlatban & legkiilonbdzdbb jelleggorbék megvaldsitédsa
irédnt meriilhet fel igény. Altaldnosan ismertek pl. a lineédris,
parabolikus és logaritmikus jelleggtrbéjii potenciométerek.

Az itt kOvetkez8 méretezédsi eljdrds segitségével meghatd-
rozhatjuk azokat a geometriai viszonyokat, melyek mellett a po-
tenciométer jelleggorbéje, adott fiiggvénykapcsolatnak megfelel.
Meghatdrozhatjuk tovébbd a potenciométer ellendlléshuzalédnak
sziikséges hosszdt és dtmérsjét is.

A szémitds elkezdésekor kiinduldsi alapként ismerniink kell
a potenciométer szerkezeti méreteit, nevezetesen a szabdlyozdsi
pdlya hosszdt (¢) , a huzalt tartd szigetell-sdv dltal elfoglal-
haté szerkezeti mélységet (77), valamint természetesen a jelleg-
gorbét meghatdrozd fiiggvénykapcsolatot. ‘

A jelleggorbe mégadésénak mddia

A jelleggorbét leird fiiggvény kiilonbozd alakban dllhat e-
18t tiink, Fiiggetlen vdltozdként szerepelhet pl. a szabdlyozdsi
pdlyédn mért ivhossz, vagy az elfordulds szodge is.

A megadott fiiggvényt szdmitdsunk céljdra olyan -~ = R(x)
alakjédban tudjuk alkalmazni, melyben az x fiiggetlen vdltozd a
szabdlyozdsi pdlyén mért ivhossz s melyre nézve az

R(t) = R

feltétel fenndll.

Ha a fliggvény mds alakban dllna ellttiink, mindig transz-
formdlnunk kell olyan médon, hogy az itt leirt feltételeknek
megfeleljen.

Azt a korlilményt, hogy a valdsédgos huzalpotenciométer tu-
lajdonképpen lépcsbs fiiggvény, mig a megadott R(x) kapcsolat
a gyakorlatban mindig folytonos, a kovetkezdkben figyelmen kiviil
hagyjuk. A szdmitds alapjdn megvaldsitédsra keriild huzalpotencio-
méter 1lépcslds fliggvénye a megadott R(x) jelleggorbéhez szorosan
8imul.
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A lemezsdv fiiggvénygdrbéjének szdmitdsa

Mindenekeldtt hatdrozzuk meg a sdvgorbe fogalmdt. Az ellen-
dlldshuzalt hordd szigetelllemez-sédv szélessége dltaldban vdlto-
zik, vastagsdgdt elhanyagoljuk. Egyik szélgorbének mindig egye-
- nesnek kell lennie, ui. ezen fut végig a mozgdé érintkezl karja.
Az egyenes szélgﬁrbéf x -tengelynek vdlasztva, a red merSleges
irdnyt S-nek, az s -ordindtdk &1tal definidlt mdsik szélgdrbe
az, amit sdvgbrbének neveziink., A sdvgbrbét Sx) fiiggvény irja
le, A(x) koordindtarendszerében.

"Sévgbrbe-teriilet" megnevezés alatt az S/x) -gbrbének 17
és x kozotti integrdljdt értjiik.

Minthogy az ellendlléshuzal egyenletesen hdldzza be az e-
gész szigetelllemez-sdvot, az egységnyi teriilethez tartozd e
ellendllds és az Kkx) ellenallés kozott az

Rix) = C/S{x) ax £ 1f

osgzefiiggés all fenn. A poten01ometer teljes ellendlldsa igy +-/
esetén addédik.

Az egységnyi terlilethez tartozd ellendllds értékét ugy kap-
juk, hogy a koordindtatengelyekkel parallel egyenesek segitségével
egységnyi oldalhosszusdgu négyzetet hatdrolunk el a sidvgorbeterii-
leten. Ha az egységnyi hosszusdgu abszcissza szakaszon n, menet
fekszik, az egységnyi teriilethez tartozd huzalszakaszok teljes
hosgza 27, /a 2-es faktor figyelembeveszi, hogy a koordindta sik
eldtt és mbgott is huzal fekszik/. Az egységnyi teriilethez tarto-

z6 ellendlléds pedig
% . 2riy
b a7 /2/

‘ %
/ ¢ - a fajlagos ellendllds, - a huzaldtméré/.
Az /1/ bsszefiiggés mindkét oldaldt differencidlva az

Stx) = ‘,4, R (x) : /3/
kifejezést nyerjiik.
A leirtak alapjén a kiovetkezdket mondhatjuk ki:
a/ A potenciométer jelleggbrbéjét a sdvgtrbe definidlja az
/1/ ©vsszefiiggésnek megfelellen.
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b/ Adott Rix) jelleggtrbéjii potenciométer, 5/x)=—rj- R tx)
fliggvénykapcsolatot kdvetd sdvgdrbe alkalmazdsdval létesithetd.
Ez utébbi elddllitdsa kapcsdn, minden esetben, a pdlya hosszédra
transzformdlt fiiggvényt kell alkalmaznunk.

Az "egységnyi-teriilet ellendlldsd"-nak szdmitédsa

Mieldtt bdrmit tudndnk @,/ és o értékérdl, a szerkezeti
méretek birtokdban kiszdmithatjuk , értékét. A szdmitdsra a /3/
bsgzefiliggést haszndljuk fel. Tételezzilk fel, hogy a rendelkezés-
re 4116 teljes szerkezeti mélység 0,9-szeresét haszndljuk ki. A
max, szerkezeti mélységet m-el jelslve, a sdvgorbe max. ordindté-
ja

S(H) =09 m
lesz. Az S/x) fliggvény maximuma ugyanannédl a pontndl taldlhatd,
mint az R’(x) -filiggvényé. Az x, meghatdrozdsa dltaldban nem okoz
nehézséget. Az R(x) folytonosan emelkedd értékii fiiggvény. Ha a
szabdlyozdsi szakaszon beliil nincs inflexidja, akkor «x, a pdlya
kezd8-, vagy végpontjédval esik egybe. Inflexid esetén x, az inf-
lexids pontba is eshet.

Ezek utédn az egységnyi teriilet ellendlldsdt

: Rrx,
F 2 §//:f : agﬁ 5
Osszefiliggés segitségével szdmolhatjuk.

A huzal adatainak szdmitédsa

A huzal adatainak szédmitésa eldtt meg kell vdlasztanunk
anyagdt. Az anyag megvdlasztédsdndl figyelemmel kell lenniink ar-
ra, hogy a hémérsékleti fiiggéség, a mechanikai szildrdsdg, a ko-
pésdlldsdg stb. feltételeinek megfeleljen.

A vélasztéds megttrténte utédn a huzalméreteket a kovetkezd
médon szdmithatjuk ki:

Mindenekeldtt, mint mellékfeltételt eldirjuk, hogy & huzal
menetemelkedése a huzaldtmérd 1,l-szerese legyen. Az 1,1 tényezd-
vel figyelembe vessziik, hogy @& huzal nem tokéletesen sima és szi-
getelése miatt 4tmérdje valamivel nagyobb, mint a névleges.
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A szabdlyozdsi pédlya egységnyi szakaszdn a menetek szdma

7
P B 15/
| 5 e
Ezzel /2/-b61:
3 ;
:”’ -—P—— /5
i T il A {

Az 7 -értékét /cmzében, P -értékét $2 cm-ben helyettesitve,
d -értékét cm-ben kifejezve kapjuk.
A J-értékének ismeretében az /5/ tsszefiiggésbbl nyerjilk az

egységnyi hosszra esG menetszdmot. A potenciométer Gsszes mene-
teinek szédme

N =L n; : /7/
Az egységnyi hosszusdgu huzal ellendllédsa
&
K, = e
7 %_i/‘ /8/

Az ellendllédshuzal teljes hossza pedig
R
L = 5 / 9/
Az [ -értékét més gondolatmenet utjdn is nyerhetjiikk. Szd-
mitsuk ki a kézepes menethosszat. Ennek értéke az S/x), fiiggvény-
kozépértékének kétszerese. S/ix) kiozépértéke
e

o fS[x)dx
s

%

A teljes huzal-hossz tehdt

L N2 S
R ismeretében:
eNR
L = 7(;—— /10/

Ez a kifejezés arra haszndlhatd, hogy segitségével, le-
folytatott szdmitdsunkat végiil ellendrizhessiik.

Az elmondottak alapjén roviden Gsszefoglaljuk a méretezési
eljards menetét:

a/ A szerkezeti méretekbdl (t,m) és a jelleggdrbét leird
R(x) fiiggvénykapcsolatbdl indulunk ki, :
‘b/ r; -értékét kiszémitjuk a /4/ Bsszefﬁggés segitségével.
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¢/ A /3/ Ysszefiiggés felhaszndldsdval a szabdlyozdsi éllel
dtellenben fekv8 szélgorbe filiggvénygorbéjét kapjuk.

d/ Az ellendlldshuzal anyagdt megvdlasztjuk.

e/ Az ellendllédshuzal 4tmér8jét /6/ Gsszefiiggés segitségé-

vel szdmoljuk. | _

f/ Az egységnyi hosszra esl, valamint a teljes menetszd-
mot /5/;illetve /7/ Csszefiiggés alkalmazdsédval szdmitjuk.

g/ Az ellendlldshuzal teljes hosszdt /8/ és /9/ Gsszefiiggé-
sek felhaszndldsdval kapjuk.

Véglil:

h/ A /lo/ Gsszefiiggés alkalmazdsdval a szémitdest ellend-
rizzik.

Koszonetemet fejezem ki Bdba Miklds tudomdnyos munkatdrs-
nak a téma feldolgozdsa kapcsdn tett értékes észrevételeiért, va-
lamint Zsddnszky Kdlménnak, az Elektronikus Kutaté Csoport veze-
t8jének, aki lehetdvé tette a cikk megjelenését.

Er oda'lom

Beitrag zum Aufbau einfacher Analog - Rechengerdte mit elektro-
mechanischen Bauelementen fiir die lless und Regeltechnik. Von
Dipl.-Ing.Karl Zeilinger Elektronik 7. Jahrgang, Nr. 5. S. 135-139.

Erkezett 1958.jul.21.

KFKI K6zlemények 6.évf. 3.sz. 1958.
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