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Az atomtechnika legfontosabb gyakorlati alkalmazasi
teruletei:

1. Atomreaktorok és a hozzajuk kapcsolddo fatdelem-technika;

2. Ipari, mez6gazdasagi €s egészsegugyi (sterilizalas) besugarzas-technika;

b

3. Orvosi alkalmazasok:
a) a radiogyogyszer és radiodiagnosztika;

b) sugarterapia.
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Sugarforrasok:
Magsugarzasok:
60Co radionuklid y sugarzazo, energia 1,17 és 1,33 MeV, T, 5,3 év
137Cs radionuklid y sugarzazo, energia 0,66 MeV, T,, 30 év
0Sr-NY, B- sugarzok, max energia 0,544 és 2,25 MeV, T,,, 28 év és 64 ora
Gépi sugarforrasok (monoenergetikus, iranyitott):
elektrongyorsitok

nehézrészecske gyorsitok
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Linearis energiaatadasi tényezo (angol: | Linear Energy Tansfer, LET):
1 nm uthossz megtételekor atlagosan leadott energia. Nagysaga altalaban
csokken a részecske energiajanak novekedeéeseével és elektromosan toltott

réeszecskéknél no a toltésszammal.

LET, eV/nm
Sugarzas
0Co-y 1,17 és 1,33 MeV, 137Cs-y 0,66 MeV, 0,2-0,5
90Sr-B 0,544 MeV, 9Y-f 2,25 MeV
10 MeV-re gyorsitott e 0,19
226Ra-a, 4,8 MeV 145
1 MeV-re gyorsitott *He?* 190
10 MeV-re gyorsitott “He?* 92
10 MeV-re gyorsitott 16038+ 1000
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G-érték:
Hagyomanyos egység: 100 eV (1,602x10-17 J) sugarzasi energia elnyelése
hatasara kepzddd, bomlo, ill. atalakuld molekulak, gyokok, vagy egyeb

részecskék szama.

Ujabb (SI) egység: 1 J elnyelt energia hatasara képz6dé, bomld, ill. atalakuld

molekulak, gyokok, vagy egyeb részecskéek molban kifejezett mennyisége.

Atszamitas: 1 (100 eV = 1,04x10-7 mol J-1.
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n-hexan
H H H H H H

| | |« 4.25 eV
H—C—C—C—C—C—C—H

I T I A B

H HH|HHIH

4.1eV 3.45eV 3.7 eV
Termék G, umol J1
H, 0.5
CH,, 0.31
(C.H,,), 0.13
CH, 0.018
C,H, + C,H, 0.067
C,H.+n-C,H, 0.06
C,Hg+n-C,H,, 0.05
C.H,,+n-C,H,, 0.016
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H

«— 4.25eV
H—C—H
«—— 3.65eV
«— 3.37eV
CH; —C —H« 4.0 eV
H—C—H 2,3-dimetilbutan
H
Termék G, umol J!
H, 0.29
CcH,, Nem mérték
(C.Hy,), 0,05
CH, 0.051
C,H, + C,H, 0.01
C,H.+ n-C,H, 0.43
CaHg + n-CH T sze A% TERY]
=i -
C,H,,+n-CH,|  0.065
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Megallapitasok:

1. Annak ellenére, hogy a kémiai kotések és a primer részecskék energiaja
kozott kb. 5 nagysagrend a kulonbseg a termékek egyszerl egyszeres vagy
kétszeres kotésszakadassal alakulnak ki. A molekulak sok apro darabra
torténd szétesése elenyészo.

2. A kotésbomlasokban hatarozott szelektivitas észlelhetd, altalaban a
termodinamikailag gyengebb kotések szakadasa a gyakoribb.

3. A termékek milyensége, eloszlasa hasonlésagot mutat a fotobomlaskor
észleltekhez. A fotobomlaskor a kotésszakadasok altalaban a legkisebb
energiaju gerjesztett allapotbdl torténnek.
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Kivalasztasi szabalyok

a) A fotonabszorpcio az elektron palyaszimmetriajanak megvaltozasaval jar.

az elekiromos terjedeési
vektor iranya irany

.
AP

s palya p palya

b) Az azonos multiplicitasu allapotok kozotti atmenetek megengedettek, mig a
kilonboz6 multiplicitasuak kozottiek tiltottak.

c) Az atmenet az alap és a gerjesztett allapotu molekula olyan vibraciés

allapotai kozott megy végbe nagy valészinliséggel, amelyek geometriaja
hasonlé (Franck-Condon elv).
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Energia elnyelodése

Radiokémiai megkozelités
(Részecske hogyan veszti el energiajat)

y-Sugarzas
Fotoeffektus
Compton effektus
Parképz6dés

B-Sugarzas, gyorsitott elektronok
Kolcsonhatas az elektronhéjjal
Masodlagos elektronok
Karakterisztikus rontgen
Kolcsonhatas a maggal
Folytonos rontgen

A kolcsonhatas soran nagyszamu
100 — 10000 eV energiaju gyors elektron
keletkezik
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Sugarkémiai megkozelités
(Molekula hogyan vesz fel energiat)

Nagy energiaju részecskeék Utkozése a
molekulakkal (kemény Utkozések)

A 100 — 10000 eV energiaju gyors
elektronok kolcsonhatasa a molekulakkal
(lagy Utkozések)

A 10 — 100 eV energiaju lassu elektronok
talalkozasa molekulakkal

A > 10 eV energiaju elektronok szérodasa
a kOzegben

A legtobb gerjesztett vagy ionizalt
molekula a 100 — 10000 eV energiaju

gyors elektronok kolcsonhatasaiban
alakul ki

- A prefakt as Ewndpai Linkd thmogatisival
kY B ar Eurdpal Saeciilis Alag
TAMOP-4, 2, 2/8-10/1-2010-001 2 projekt Hirslinneniruct vl vl oy,



A molekula kozelében elhaladé néhany 100 eV energiaju elektron a molekulaban
elektromos polarizaciét hoz létre, melynek id6tartama (10-16 s) a fotonabszorpcio
id6tartamanak nagysagrendjébe esik. A "gyors" elektron altal Iétrehozott
impulzusszeri( hatas azonos az elektromagneses sugarzasok abszorpcidjaval.

M O A részecske helye

P |
O i
| Lassu részecske
/ R df
| \ Ge — — dB
= | E dE
I
[
: Gyors részecske
ldé / — —
B < | | | | - [ ——



lonizaciod, gerjesztés, bomlas

Molekula, | lonizacid, eV | Gerjesztés, Boml3as, eV W-érték, eV
AB AB—AB*+e- | €V AB—A*+B*
AB—AB*
H, 15.4 11.3 4.5 36.5
N, 15.6 6.1 9.8 30.8
o, 12.1 0.9; 1.5; 5.1 33.0
4.2(T)
NO 9.3 5.3 6.5
H,0 12.6 7; 5(T) 5.1 29.6
CH, 12.7 8.5; 6.5(T) 4.5 27.3
c-CcH,, 9.88 ~6 C-H4.1;C-C3.1 25.05
Benzol 9.25 4.7; 3.7(T) C-H4.7 20.9
Antracén 7.5 3.2; 1.7(T) C-H4.7
— G MEGUIUL |




A reaktiv koztitermékek a gyors elektronok palyaja mentén inhomogén
eloszlasban alakulnak ki. Amennyiben két, vagy ennél tobb aktivalt molekula
keletkezik egymas kozelében (az un. spurban) azok kolcsonosen befolyasoljak
egymas tovabbalakulasi folyamatait. igy a spurban a gerjesztett molekulak és
ionok egymassal kozvetlenul is reagalhatnak.

A spurbdl kidiffundald koztitermékek reakcioi ugyanakkor az elszortan

kepz6dd koztitermékével egyeznek meg.
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lonizacioé

A gazfazisu ionizaciokor a levalé elektron eltavozik a pozitiv ion kozelébdl,
és a rekombinacio véletlenszer( utkozésekkel megy végbe (homogén
rekombinacio).

A kondenzalt kozegben a levald elektron sorsat a kozeg polaritasa
hatarozza meg.

A folyékony alkanokban a levalo elektronoknak csak 3-25%-a képes
tartésan elhagyni a pozitivion Coulomb terét. Ezek az un. szabad elektronok
a homogén rekombinaciéban vesznek részt a pozitiv ionokkal. Az
elektronok tobbsége atlagosan a Coulomb-vonzas kovetkeztében visszatér a
pozitiv ionhoz, és un. ikerrekombinacidban ikerrekombinacio torténik
(inhomogén rekombinacio).

Az erbsen polaris vizben az ionizaciokor levalo elektron fokozatos
(itkdzésekkel elveszti energiajat és kdrnyezetét polarizalja. igy a
legegyszeribb anion a hidratalt elektron jon Iétre, mely nem all masbdl, mint
az elemi negativ toltésbdl és az azt korulvevd hidratbutrokbdl.
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kis-permittivitas nagy-permittivitas
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lonizacio, rekombinacio

* Kis permittivitasu szénhidrogének a legtobb kilokott elektron a kornyezé
molekulakkal Gtkozve elveszti feles kinetikus energiajat és visszatér
ikerionjahoz rekombinaciot eredményezve (ikerrekombinacio ).

. n-CcH,—> n-CH " +e”

n-CcH,,——> n-C.H,,”

n-CiH,,**+e ———> n-CH,,

n-CiH,,” —> n-C;H;* + H*

n-CiH,,”—> n-CH,, + H,

H*+n-C.H,—> n-CH,;,*+H,

2n-CH;3*——>n-CH,,+n-CH,,

—> (C H1
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lonizacio, recombinacio

A nagy permittivitasu vizben a kilokott elektronok nagy részenek
elegendé energiaja van ahhoz, hogy elszabaduljon a pozitiv ion
kozelségebdl. A Coulomb kdlcsOnhatast a polaris molekulak

learnyékoljak. A termalizaloddott elektron a kornyez6 dipolusok pozitiv
felét maga iranyaba elmozditva stabilizalodik.

H,O0 —\— H,O0* + e~

H,O0 —\— H,O"

H,O* + H,0 —— H,0* + *OH
e” +nH,0 — e,
H,O"—— *OH + H°
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Energia atadas
Linearis elegyitési szabaly

G, = GP(A) Ept GP(B) ép

. __ (-xEL,
* (1-XEL +xEL,
G(P), €s G(P)g az A es B molekulakbdl

keletkez0 P termék hozamai, ¢, €s g5 az A
és B molekulak elektronfrakcioi

0,6

054 ~ Linedris elegyitési szabaly
9 N

G(H ), pmol J

Kalonféle vegyuletek elegyiben az elnyelt
energia nem feltétlen annak a molekulanak a
bomlasahoz vezet amelyben elnyel6dott. A "
folyadék belsejében a toltés vagy gerjesztési 00 02 04 06 08 1.0
energia atadodhat egy kornyez6 molekulanak. A Benzol elektron frakcioja
benzol bomlasanak H, hozama, 0.004 umol J-1,

szazszor kisebb, mint a ciklohexané, 5.6
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Energia atadas

A polisztirol besugarzasakor nagymérett molekulan beluli véddhatas
észlelhetd: a -C-C-C- vazhoz kapcsolédd aromas csoportok miatt a
bomlas mértéke csupan 1%-a a polietilénének, amelyenek vazan

nincsenek aromas szubsztituens csoportok.

_CHz—CHz— @ @

Polietilén _ ' Polisztirol
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A sugardézis mélységeloszlasa.

A 60Co és a 137Cs y-sugarzasanal az eredeti sugarzas athatoloképessége
nagyobb, mint a masodlagos sugarzasoke. A dozis mélysegeloszlasa nagyon
hasonlé az els6dleges kdlcsdnhatas mélységeloszlasahoz. A 80Co és 137Cs y-
sugarzasanak felezési rétegvastagsaga vizben 11 ill. 8 cm. Megfelel6 forgatassal
mindkettd néhanyszor 10 cm vastagsagu termékdoboz "téglatestek” kozel
homogen dozisu besugarzasat teszi lehetove.

Az elektronok energia-eloszlasabol kovetkezden a B-sugarzasok dozis
melységeloszlasa kozelitben exponencialis gyengulést mutat. Monoenergetikus
elektron sugarzasokra a mélységeloszlast maximumon atmend, majd hirtelen
letord gorbe jellemzi: a letorés helyét behatolasi mélységnek nevezik. 10 MeV-es
elektronokra a behatolasi mélység 7 cm. Kétoldali besugarzassal ~15 cm
vastagsagu dobozok sugarkezelhetdk.
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RADIATION CHEMISTRY, DEFINITION

Radiation chemistry implies the chemical effects of interactions of high energy ionizing radiation
with materials.

The term ionizing radiation in wider sense 1s applied to particles having sufficient energy to
ionize molecules of medium. In a narrower sense, those radiations are considered, whose energies
are several orders of magnitude higher than bond energies.

The result of energy absorption is breaking or rearrangement of chemical bonds.
High-energy photons might be absorbed by nuclei and cause nuclear reactions. This is a field of

nuclear physics and nuclear chemistry: nuclear reactions are not considered in radiation
chemistry.
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DISCOVERY

* Radiation chemistry traces its origin to the discovery
of X rays (Roentgen rays) by Wilhelm C. Rontgen 1n
1985 and of radioactivity by Antoine Henr1 Becquerel
in 1896.

« X-rays and uranium salts were both shown to fog
packed photographic films and to produce electrically
charged 10ns 1n air.

* There were previous observations of the effect of
1onizing radiation, however the nature of the effect was
not known.
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EARLY PERIOD

Low intensity radiation sources, long irradiation time (in a paper 3
years).

Simple analytical techniques.

Irradiation of gases.

Motivation: to learn about radiation effects.

Lind: 10n pair yields, M/N. The 1on pair yields are close to 1.

More intense radiation sources from 1920-1930. X-ray equipment
for industrial and medical uses.

Radiolysis of liquid water, H,, O, and H,O,.
Fricke dosimeter, 1927-1929.
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MANHATTAN PROJECT

Leader of the radiation chemistry section: Milton Burton (James Franck, Robert L.
Platzman)

Introduction of G-value
Giving the name: Radiation Chemistry
Irradiation of graphite, Wigner effect

Radiolysis of water, H,O* decomposition:
H,0*——> H* +°*OH

After Hirosima and Nagasaki the main goal of radiation chemistry to help the
development of nuclear reactors.
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INTRODUCTION OF PULSE RADIOLYSIS

Flash photolysis, 1949. Chemical changes in the 1-1000 ms
timescale, Norrish and Porter

Pulsed radiolysis, 1960, McCarthy and McLachlan,
Matheson and Dorfman

Pulsewidth 1 us

Kinetic spectrophotometry

Flash spectroscopy
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DISCOVERY OF HYDRATED ELECTRON

The yield of reductive species (e,,*, H®) 1s higher
than the yield of hydrogen atoms (H®).

Two types of reductive species

Suggestion: hydrated electron, 1952 Gabor Stein,
1953 R. Platzman

Liquid sodium—ammonia mixtures

Experimental verification by pulse radiolysis, Boag
and Hart, Keene, 1962
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G, umol J

0,0 T T T T T T T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Chloroacetic acid concentration, mol dm™

H* + CIH,C-COOH —— CIHC*-COOH + H,
e,,, + CIH,C-COOH —— H,C*-COOH + CI

aq
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ABSORPTION SPECTRA OF INTERMEDIATES

2000
200 - e
aq
- 1500
150
HO, =
NE g
- -4 1000
S 100 — 5
=
)
50 — — 500
'OH
"
0 L) l L) l L) l L) l L) l L) l L) l L) l L) l 0
100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Wavelength, nm
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RADIOLYSIS OF WATER

Intermediates, hydrated electron, hydroxyl
radical and hydrogen atom
H,O— H,0™ +¢™*
H,0 — H,0O*
H,O0"™ + H,0—— H;0" + *OH
e* +nH,0——e¢, "
H,0* — *OH + H*
Coq - T H,O"—— H*+ H,0
k=2.3x101"mol! dm? s!
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RADJOLYSIS OF HYDROCARBONS
ALKANE--AROMATIC MIXRURES

0,6
Manion, J.P., Burton, M., J. Phys. Chem. 56, 560 (1952)
051 In alkanes high,
Linear mixing rule in aromatics low
< 04- ., . .
= decomposition yield.
S 0. Protecting effect.
EN
5 0,2 1
0,1 1
0,0 . . . . .
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Electron fraction of benzene
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IRRADIATION OF POLYMERS

* Rubber crosslinkig, 1929

* Crosslinking of polyethylene, Charlesby1952:
Polyethylene, which 1s soluble 1n several solvents,
melts at 120-150 °C, when 1rradiated becomes
insoluble and form-stable. So a paraffin (low
reactivity) chemical under irradiation readily
reacts.

* Crosslinking and chain degradation, Charlesby-
Pinner equation.

1) SZECHENYITERV =
==




RECENT RADIATION CHEMISTRY

Research on basic processes till c.a. 1990
Turning to practical applications

- polymerization and polymer 1irradiation, rubber
industry

- environmental applications, flue gas treatment,
wastewater treatment

- sterilization

- food 1rradiation

- materials engineering
Problem: the basic radiation chemistry get forgotten
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