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Excitacni funkce — nabité Castice

°1 "Li(p,a)*He
/\ exoergicke reakce D(d,n)?He
> **Mg(d,p)*"Mg
O A
f\ endoergicke reakce
= E
O A
reakce s rezonancemi  Na(P)*Mg
\_~ 2T Al (o, p)3°Si
>




Hodnoty o pro reakci (n,y)

E=0,025eV—>06=10"D

O =7

o 2
27 2ME 1b =102 cm? = 1028 m?

Gd o, = 4,9-:10%° cm? (49 000 b)

152Gd (0,20 %) Caq = 1022 Cm? (100 b)
154Gd (2,15 %) O = 2,3:102 cm? (23 b)
155Gd (14,73 %) 04 = 6,110 cm? (61000 b
156Gd (20,47 %) G, = 8,67-10% cm?2 (8,67 b)
157Gd (15,68 %) O = 2,54:10°19 cm? (254 000 b)
158Gd (24,87 %) G = 3,5°1024 cm? (3,5 b)
10Gd (21,90 %) o, =7,58:10%5 cm? (0,758 b)




Hodnoty o pro reakci (n,y)

Sm o,,, = 5,82:102! cm? (5820 b)

144Sm (3,09 %) O = 5,82:10%1 cm? (5820 b)
149Sm (13,83 %) Gaps = 4,1:1020 cm? (41000 b)
150Sm (7,44 %) 6, = 1,02:1022 cm2 (102 b)

152Sm (26,72 %) Oa = 2,1:1022 cm? (210 b)
1545m (22,71 %) Oa = 5,5°1024cm? (5,5 b)



Hodnoty o pro reakci (n,y)
Cd o, = 5,45-10-21 cm2 (5450 b)
106Cd (1,215 %) O, = 1024 cm?
108Cd (0,875 %) O = 2:10%4cm?
110Cd (12,39 %) 6, = 1,1:108 cm2 o, = 1025 cm?
11Cd (12,75 %) G, = 2,4-1023 cm?
112Cd (24,07 %) Gy =31026cm? o, =2,2:1024 cm?
113Cd (12,26 %) 6. =2:1020¢cm2 20000 b

114Cd (28,86 %) ot = 1,4:10 cm>  (*1Cd; T =49 d)
3:10% cm? (15MCd; T =53,5 h)

116Cd (7,58 %) Ot = 2,7-10%°cm?  (Y'Cd; T =3,1 h)
5-10-%% cm? (11'mCd; T=2,5h)




Hodnoty o pro reakci (n,y)

Ino,,=1,94-102 cm? (194 b)

1131n (4,28 %) O = 8,1:10%4 cm?
3:10%4 cm?

115In (95,72 %) Oaps = 8,1:10%3 cm?
8,1-1023 cm?
4.2-1023 cm?

Eu 6, = 4,4-1021 cm? (4 400 b)

(1*4In, T=50d)
(1¥MIn, T=725)

(116m2In, T = 2,2 5)
(11omiIn, T = 54 m)
(11%In, T=14 )

IEU (47,82 %) O = 3,8:10724 cm? pro vznik 1>>M2Eu (T = 96 m)
3,1-10-2L cm? pro vznik 1?MEu (T = 9,3 h)
5,7-10-2L cm? pro vznik %Eu (T = 12,4 )

153Eu (52,18 %) O = 3,9-1022 cm?



Hodnoty o pro reakci (n,y)

ﬂ Oabs
162ET (0,136 %)
164Er (1,56 %)

166Ey (33,41 %)

167Er (22,94 %)
168Er (27,07 %)
170Ey (14,88 %)

=1,6-10-%2 cm? (160 b)

O = 2,104 cm?
O = 1,65-102% cm?

O = 10723 cm?
Oops = 3,5°10723 cm?

Ogps = 6,5-10722 cm?
Ot = 2,03:1024 cm?

O = 9-1024 cm?

(2 b)
(1,65 b)

(10 b)
(35 b)

(650 b)
(2,03 b)
(9 b)



Hodnoty o pro reakci (n,y) pro tézké prvky

233 (T = 1,6-105 1)
234 (T = 2,5-105 1)
235 (T =7,1-108 1)
238 (T = 4,5-10° 1)

4,86-1023 cm?
9,5-102 cm?

1,07-10%2 cm?
2,73-10%* cm?

(48,6 b)
(95 b)

(107 b)
(2,73 b)

2Np (T =2,14-10°)
2%Np (T =2,53 d)

1,7-1022 cm?

3,5:1023 cm?
2.5:10723 cm?

(170 b)

(35 b)
(25 b)

239py (T = 2,44-10%r)
240py (T = 6,6:103 1)
241py (T = 147)

2.65-10722 cm?
2.81-10722 cm?
3,81:1022 cm?

(265 b)
(281 b)
(381 b)



Hodnoty o pro reakci (n,y) pro tézké prvky

241 Am (T = 433 1) 6,2:10-22 cm? (620 b)
222Am (T = 152'r) 5,5-10"2! cm? (5500 b)
243Am (T = 7,95-103 ) 6.5-1023 cm? (65 b)
243Cm (T = 9,32-10% ) 2:10-22 cm? (200 b)
244Cm (T = 181r) 2,5:10-2% cm? (25 b)
245Cm (T = 9,32-10% 1) 2,0-10-22 cm? (200 b)
249Bk (T = 314 d) 1,1-10-2 cm? (1100 b)



Hodnoty o pro reakci (n,x)

SHe(n,p)T 5,3:10%1 cm? (5 300 b)
‘Be(n,p) ‘Li 5,4-1020 cm? (54 000 b)
Li(n,o)T 9,5-10%2 cm? (950 b)
10B(n,0.) L] 3,8-1021 cm? (3 800 b)



Excitacni funkce - neutrony

o, =k i —k i (pro E, < n.10° eV)

v, .JE,

o [b]4

1000+
100- \/\’\.,\
10-

rezonance

235U(n’f)

1 : : — : : —>
103 102 101 10° 10! 102 10° 10* E,[eV]




Simultanni reakce

logo [b] 4 | | o [b] 4
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vstupni kanaly
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Simultanni reakce
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c [b] 4

704 p,pn

60 -
50 - p,N
40
30
20 -
10 -
0

p,p2n

p,2Nn

c [b] 4
1 -

0,1-
0,01-
0,001 -

1 1 1 1 )
20 40 60 80 E [MeV]

15 25

I I >
35 45 E[MeV]

ssCu(p,n)$3Zn

seFe(a,p)3iCo
seFe(a,n)3iNi - (36 h)

Simultanni reakce

(38 m)
ssCu(p,pn)ssCu (10 m)
5sCu(p,2n)$3Zn (1 h)

ssCu(p,p2n)siCu (3,3 h)

(270 d)

seFe(a,pn)3%Co (77 h)

seFe(a,2pn)2Fe (2,6 1)
>eFe(a,2n)33Co (18 h)



Simultanni reakce

Vysokoenergeticke Castice

| I
fragmentace 1 Stépeni (p,f)1 tfisténi (p,s)
|

|
log o [mDb] 4 : | ”
34 ' Bi(p,...) E, = 480 MeV
! ! [\ 1(p,-..) D
2 - ; | Bi(p,s) E, = 40 MeV
11 | i \\
l ! - Pb(p,...) E, = 3 GeV
04 | |
| |
-1 : ! >
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Stépenti

1939 Hahn + Strassman (+ Maierova)

238 (n,0)235Th -% 231Ra ( PLasip. By 231Th)

X BUNY)ESU - A1Y, +A2Y, + v+ Q

Typy Stépnych reakci:
Tepelnymi neutrony

Rychlymi neutrony

Nabitymi Casticemai stt. energii
Nabitymi ¢asticemi vysokych energii
Fotostépeni

Spontanni Stépeni

Multipartice jadra

235, 233, 2Py, ... TRU
238U (En > 1 MeV), %?Th, ...
a, p, d, 12C, 4N, E > 10 MeV

n-100 - n-1000 MeV
(lehka jadra)

tri-, quadri-partice



Elementarni teorie Stépeni

Kapkovy model — Weizsiackerova formule:

2
m(Z,A):Z.mp+(A_Z)mn +a, 'A+apA2/3+aN (A—ZZ) N
+a, 2> A% +a A
72 A-2ZY 335
EV(MeV):14,O-A—13,O-A2/3—0,584W—19,3( . ) )



Elementarni teorie Stépeni

Bohr, Wheeler, Frenkel Y ... povrchové napéti
1) E oy =4’y 3)E, ~A
2.2
2) g _32%
5 r
Z A
Zl:ZZZE A1:A2:E :>
4 5 4 3 3_r3 . T
gﬂf —2'§7Z'r1 — I‘l —? , I’l _ﬁ
3 Z%*
E  =4m’y+=
bec 4 5 r
r? 3Z%° i
Ekon.:2[4ﬂ'ﬁ7/+57°2

AE =E. - Ekon. = 4721'27/(1—21/3)4—% Zzez (1—2_2/3)

poc. r
\ 1,259 ) 0,633
Y Y

<0 >0




Elementarni teorie Stépeni

. 3Z%°
Stépeni pro AE >0 = 4ar’y(1-2") < (225 -1)

3Z%° r
SEC ’a
5 r 1-27
“amty 2o
7/ —_
3 7262 parametr
5 r FNE 3 g2 é Stépeni

Epovrch ) 47ZI’02A2/37 } 20 7zr037/ .

—< 45
A

~45 = Z . =~110-125 1

-E, - aktivacCni energie



Elementarni teorie Stépeni
Parametr deformace o

PPP Y

a=0

a, — kriticka deformace




Elementarni teorie Stépeni

AktivacCni energie

2\3 2\*
E, = A2/3{10,2[1—0,022 ZAJ —4,6[1—0,0022 ZAJ

Z  Nuklid E,[MeV]  E,, [MeV]
74 183y 14,6

82  207pp 10,6

88  22Rgq 8,8

900  22Th 7,6 ~ 54 n,
01  231pg 6,2

92 238 6,4 ~54 n,
92 23 6,1

92 233 5,7 } ~ 6,4 n,
04  239py 4,9



Elementarni teorie Stépeni
Y

Mechanizmus Stépeni

*)1,4-10 cm

| |

| |

; 10-14 g ' 1,3
-0 '1020g

\

|
|
S
! Yo :
A7s 1 910446 1451012 !
10-*'s 1+ 2:10*s | 5 10-*<s,
U (2,47£0,03) n ri
23U (2,52+0,03) In zpozdéné in
29Py (2,914 0,04) In izobaricke fady




Stépeni 23°U tepelnymi neutrony

0,72% 235U v U
6, = 98,38 b (338U — @, SF, Ty, = 2,34-107r)
o, = 583,54 b

Okamzité neutrony
Pocet §n 0 1 2 3 4 5
Pravdépodobnost 003 0,6 0,34 0,30 0,23 0,04

Pocet §n = 2,47 £ 0,03

Sekundarni procesy: [zobarické rady
az 7 kroku ke stabilité



Stépeni 23°U tepelnymi neutrony

Zpozdeéné neutrony

A B Axy n A-1
zX — z+1Y — z+1Y
Pi..  U(n,NH§Se — §Br — §Kr — $Kr + in

U(n,HRIT — 137Xe — 136Xe + In

0,0158 ;n / St€peni
Ty 02s 05s 2s 6S 22s b55s
nuklid cela fada VBr 89gr 137) 87Br

85AS 138 88Br
94Rb



Stépeni 22U tepelnymi neutrony
Energetika

Primarni proces
trosky 162 MeV  (dobéh 1,5-2 cm; Z =+ 20)

gn 6 MeV

Y 6 MeV
Sekundarni proces

B 5 MeV

Y 5 MeV

sn 0,25-0,6 MeV

\% 11 MeV

- kalorimetr naméri 180 MeV  vs. vypocet 235%0,9 =211 MeV

rozdil by zpuisobila vy, ale zdaleka ne vSe...
v odnesou podstatnou cast energie !!!



Stépeni 22U tepelnymi neutrony
Preménove rady

Ze<30:65> Ae<72:161>
<Zn:Th>

Stépny vytézek: Nezavisly
Kumulativni
Rady

LICHE A
T1/2 A




Stépeni 23°U tepelnymi neutrony

-3 Yo =200 %

T 1 —
70 90 110 130 150 A

>

82

_11,25 %

-1 T ] I B >

80 100 120 140 A

 A85-105 Z 35-45 (Br-Rh)

A 130-150 Z 51-62 (Sb-Sm)

Nuklid (T,,)

c [%]

Nuklid (T,,) o [%]

$Zr (66 d) —PNb (35 d)
PMo (67 h) —P®MTc (6 h)
PSr (28r1) —NY (64 h)

6,27
6,16
5,9

140Ba (13d) —*%La(40h) 6,3
B3Cs (30r) —13'MBa (2 min) 6,18

144Ce (284 d) — 1**Pr (14 min) 6,0



Stépeni tepelnymi neutrony

A

1+ 235

0 232Th
-1 239p|
-2 252Cf
3+
/.
-5 >

| | | 1
70 90 110 130 150 170 A

Nuklid S;;’(Zl‘r";e LAe:z‘Xé TAe::a
22Th [233Th |92 |139
sy |24y |945 [137
2y |26y |95 |138
28y |20y |96 [140
29py |20py |99 139 2
245Cm [246Cm [103 | 136
51CF [252CF [108 | 139




Stépenti

A
1 Z, ~50%
igi: Zoo ~23%
10 - Loy ~ 2%
10

| | >
3 -2 -1 0 1 2 3 Z%
Ly —Lp =2,—2Z, -pledpoklad: stejna delka fad

Plati: Zp=Zp+ Zp
A+A=A+1_v



z.-z,.+2,  Stépeni

L, =
2
L. —2,+7,-27
Lo, —L,= - A 5 A A:_%(ZA+ZA'_ZF)
ZP:ZA_%(ZA+ZA’_ZF)
Pi.: A=155 Z, =64

185Ce —» 185Pr — 155N — 15Pm — 18Sm — B5Ey — 155G
2% 23% 50% 23% 2%

Z,=64-1/(64+ 233&12,5'1\5){2)

A =785—7 =34 7
Z,=64-1/(64+34-92)=61 > 155pm

[

A=T78 I8Zn— ... — Gipe
A=79 BGa— ... — (53 e — L2Br




Stépné produkty

[%]

100 0 144Ce (282 d)

1D 90Sr (27 let)

137Cs (33 let
10 ( )
;- 106Ru (1 rok)
151Sm (80 let)

0,1 , , >

1 10 100 t[roky]

Po 1roce: 144Ce + 144Pr
3 letech: 144Ce + 144Pr; 147Pm; 90Sr + 90Y'; 137Cg
6 letech: 29Sr + 90Y; 13/Cs: 147Ppm
>10 let: 9Sr + Y 137Cs



S.A. [s1/100]

Stépné produkty,

ECAY TIME, years

10

0 I

o 10> 100 100 10° 10
DECAY TIME, days

-2 -1 2 3
10 10 10 | 10 10 10
L A 1 I | T T 1
'\ REsrore earths: Lo, Ce, Pr,
- Nd, Pm, Sm, Eu, Gd, Tb,
|09 _\\\ Dy, Ho it
~ Zr=Sb=Zr, Nb, Mo, TC, Ru,
: \Rﬁ§zr-50 Rh, Pd, Ag, Cd, In, Sn,
e‘\\Q Sb
10 \5«\\§
X NN
e
-
10—\
-
Q
- T
2 10°F— =\
-y
2 .
> 12—
> 10
e -
> e
=k
2 10 s ToTAL
> o . ' 28w~
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100 t[roky] 5 2] 5 P
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S e T\Le
125 Mw (therma 3
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I \Xe
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Steépeni
log o 4 28U E, =40 MeV
0 28 E_ =30 MeV

"2 226Ra  Eo = 40 MeV
m 226Ra E, = 30 MeV
4 -
/_\ 208Bj E_=42 MeV
-6

>

— | | i —
80 90 100 110 120 130 140 150 A

log G 4 110Ag 28U  E, =480 MeV
210pp
24N3 209pPp
198 AU
1 1 1 1 1 1 1 J ' ' >
20 60 100 140 180 A



Stability against spontaneous fission

T f’l‘] 1*1 r'( 14]*‘1 | H| l“l T ‘[ T

'1

@ exp.
QO liq.
drop

j | 1y | I 'l 1 J, 1. A 14‘[ 1 'l_l_ﬂ.__l:
140 144 146 148 158 150 148 150 152

N

Figure 4.12 Comparison of the measured spontaneous fission half lives (@) for
e-e nuclei with those expected in a simple droplet model approach (@). (Pat 89)




log Te [r] Spontélni §tépeni

1
124 2#2py 2o0py ©®*PPU Tge=55-100r
11 244pu
10_ 236Pu
9 | | [ I 229
36 37 38 /A

. . 2422 —
32U (2Ne; 7p; 9n) 22 Ay —Taesldms o

< T (%2AM)~10"r



‘ z% Retézove Stépne reakce

m-ta generace N, = N, -k™

k<1 Pi.:N,=100 k=0,99
N, =1prom =458 N
>In=Nyl+k+k?+..)=--2=10*n

1-k
k=1 N, =N,

m = log(N,,,) —log(N,)/logk

k>1 divergentni retéz
dN _ Nn+1_Nn :N(k_l)l _j_) N:Noe(k—l)%
dt T T

T:O,69kL (N; =2-N,)

Pi.. N,=100 k=101 t=108s
t[s] | 0 | 108 | 107 | 10% | 105 | 10
N [in]| 100 | 101 | 110 | 269 | 2-106| 10%




Chemie nascentnich atomu

Nuclear reaction = nucleus recoils (highly charged atom)
 Kinetic (recoil) energy E,
 Potential energy (excitation)

Undergoes reactions not possible in standard chemistry =

Hot Atom Chemistry

* Velocity 2E .1.602.107" E
v :\/ S :1'39'104‘/ﬁr [m.s™]

r M.1.660.10*'

o Ielllperature
E
_ 2 ro_ 3
T —A—k =7.73.10 Er [K]

Er o [eV]
« M-—[u]
« T-[K]
e k=8.617.105 [eV/K]



Chemie nascentnich atomu

Example:

E,=100eV, M =100 =
v, =1.4.10* m/s = 14 km/s = 50,000 km/hr
T=7710°K

N.B. 1%t escape velocity = 7.9 km/s
2" escape velocity = 11.2 km/s
3d escape velocity = 16.7 km/s

Radové hodnoty energie, rychlosti a teploty nascentnich atomi

Proces E, [eV] v, [m-s] T [K]

IP, IK 101 -1 10°% - 104 10% - 104
B, B,y 1-10° 104 - 10° 104 - 106
a, p, d, n 10°-10° 10° - 106 107 - 10°




Chemie nascentnich atomu

1. Primary processes
*  Nuclear reaction — break of bond.
*  Nuclear physics.
* Fast.
o #1(T), = f(concentration, state, .....)
2. Secondary processes
«  Thermalisation — stabilisation in a specific chemical form
o #1(T), = f(concentration, state, .....)
 Hot atom chemistry
« Hot region
« Epithermal region
3. Tertiary processes
«  Standard chemistry

« =1(T)
P S T
C,H:l(n,y) C,H:, *I*  a) C,H:*, CH;* b)) C,H*I, *I, Isotope
1281 (B, 25 min)  I*..... *11, CHS*I, exchange

~10% m/s (redistribution)



Chemie nascentnich atomu

Atomic recoil
E, Am
mo + TCZ mo +2 ~ mef
E, = Ey Y N Ey
M M M
1) Am<<m, (heavy particles : a....)
E,=E,
M
2) m,=0 ( photons)
2
E = 5
" 2Mc?
3) m, ~Am (B, B¢

basic equation



Chemie nascentnich atomu

Example:
E,=1MeV,M=100=
a—E, =40 keV
B—E, =12eV
vy—E = 5¢eV
< 150 150 =
< 2,
=100 100 "=
~ o B Y -
= 50 50 &
(- o !

0 1 2 3 4 5
—>Q[|\/|€V]

Odrazova energie E, (M = 100)



Chemie nascentnich atomu

Recoil of atom bound in a molecule

(energy of chmical bond typically 80-400 kJ/mol, i.e. 1-5 eV)
Part of E, transforms in to translation energy E,

Only the rest — the activation energy E, — available for breaking the bond.

E,=E, —E
_i’
=
E - EM
M+M'
S
M+M'
1) M'>>M
2) M'=M
3) M'<M

E =1 M)

Ea:Er(l— M j
M+M’

E, > E,

_E/
E.= "1

E. may become < E, ,,, = no break



Chemie nascentnich atomu

Example:

"Br(n,y)®Br + 8 MeV in 2 photons. E, ¢ = 5 MeV
E, =168 eV

a) HBr
Mg, =80, M, =1, AH (HBr) =359 kJ/mol = 3.7 eV

M+M' 80+1
— no break of the bond

Ea:Er( M j:168 L _o1ev

b) RBr
Mg, =80, Myin metnyny = 15, AHg(RBr) = 225 kJ/mol = 2.3 eV

E—E[—M __|_168— > __26ev
M+ M’ 80+15

— the bond breaks




Chemie nascentnich atomu

Reactions of hot atoms In (q) and (I)

Horké reakce:
Vymeénna X+RX > RX+X
Pt.: CH,?71 (n,y) 28I
128] + CH,127| — CH,128] + 127|

Substituéni "X +RR’X — R"+ R"XX
Pt.: I + CH,l - CH,'I + H
CH,BrCOOH (n,y) CH, BrBr

Degradaéni "X +RR'X - R*X+R’X
Pf.. "I+ CH,CH,I — CH;'l + ‘CH,|



Chemie nascentnich atomu

Termalni radikalové reakce (1)

,, Vychytavace* radikalu
Elementarni halogeny
Vymény X, + "X - XX+ X
Substituce X, +R"—> RX +X

Derivaty nenasycenych uhlovodiku: (adice)

|
>C=C<+ X — *X_Cl:_cl:_

|
>C=C<+R' — R—(ll—(l:—

,,Stabilni radikaly*
02 + R. — R02 (g)
NO + R* — RNO

Difenylpikrylhydrazyl (DPPH)  (I)



Chemie nascentnich atomu
Retence 8MBr pii ozateni C,H:Br
(X(Br,) — koncentrace vychytavace)

R[%]

30
Radikalovar.
20

Horké r. 10

Ox

T >
0 20 40 60 80 100 x(Br,)[%]



Chemie nascentnich atomu

Reactions of hot atoms in solid phase

Features: small linear range of the atom, long-lasting
defects of the crystalline lattice.

1. Schottky defect - ions leave the lattice, creating
vacancies

2. Displacement of another atom
3. Vacancy filling

4. Frenkel defect - ions leave their lattice sites, creating
vacancies, and stabilize in interstitial positions



Chemie nascentnich atomu

Annealing MnO, po ozafenign (,,vyhojovaci kiivka‘)

R[%]
A
80 -
56Mn jako +150°C
SMnO, 00 -
0 - +100 °C
20 (—183) - (+15) °C
0 |

>
0 60 120 180 t [min]



Retence

n; chemickych forem 1=0 ... ptvodni forma
a = N, — A Mérna aktivita frakce 1

N.+N. m

a A m , :
p=—r—": Faktor obohaceni frakce |

a m A

N" A . N s ., .
P=—L= (Radiochemicky) vytézek v I-t¢ frakci

"N A

n

N N7
R=PF =—3=1-=""1 =% RETENCE




Procesy pii reakci (n,y)

2
E = 5, E,— MeV
" 2Mc? M —
u
1 foton
E? E?
E, =537—L[eV] E, =———[MeV]
M 1862- M
E’ '
E —537-—._M
M M+M’
2 fotony < v
2 2
i’ = E; + Eg + 2E12E2 COS v
C C C
=2 2 2
E = _537E 5 107455 s fev]
2M M M

2 fotony, 1zotropni emise
(rovnomeérna distribuce, max —v = 0°, min - v = 180°)
(E,+E,)

E, =537 leV]

Szilard + Chalmers



Szilard — Chalmers

1934:
Etyljodid (n,y) — *I oddélen extrakci do vodného roztoku
redukCniho ¢inidla = n.c.a. radiojod!
Podminky:
— Energetickée
— Chemicke

* Existence alespon ve dvou stabilnich chemickych formach
(vazba, skupenstvi, oxidacni stav....)

* Potlaceni vedlejSich reakci (retence, 1izotopova vymena....) —
nejvhodnéjsi organické molekuly

e Metoda dé€leni forem (srazeni, extrakce, elektrolyza....)



Szilard — Chalmers

Klasifikace podle terCové slouceniny.
Organické halogenderivaty:
. 38C| 8By 82By 128]
 Alkyl- 1 arylhalogenidy
« Separace v anorganicke frakci, vytézky 50 — 100 %,
anorganické ionty

Proces: \RX (n,y) )’XJ redukce )*X— srazent )ACX

extrakce A v LA
Y

Faze: organicka (1) vodna (1) (s)
v
Frakce: organicka anorganicka




Szilard — Chalmers

Klasifikace podle terCové sloucCeniny.

Organokovové slou¢eniny:

*10 — 90 % rtzné anorganické formy

Priklady:

1.Kys. dimetylarsoniova (kakodylova)
5As (100 %), 6 = 4,3 b
(n,y), rozpusténi — 70 — 90 % 7°As jako ®AsO,~ (beznosicovy)
Jinak jen 7Ge(p,n)"As

2.8-hydroxychinolinat Ni°* v org. rozpoustédle
64Nj (0,91 %), 5 = 1,49 b
(n,y), extrakce do vody — az 80 % °°Ni jako ®°Ni?* (beznosi¢ovy)
Jinak jen %5Cu(n,p)®°Ni




Szilard — Chalmers

Klasifikace podle terCové sloucCeniny.
Bezkyslikaté anorganické komplexni ionty:
*Uvolnéni z komplexniho a stabilizace v jednoduchém 1ontu
Priklady:
1.[Co(NH3)6](NOs);
(n,y), (rozpusténi) srazeni hydroxidu — 80 % °Co3* Ize srazit
2.NH,[SbF]
(n,y), (rozpusténi) srazeni — ~ 33 % 124Sb se srazi jako sulfid
Jinak jen 1221245n(p,n)122124p
3.[Fe(CN) ]+
(n,y), °Fe3* Ize separovat rizné&, napi. spolusrazeni s AI(OH), — 33 %,
extrakce etherem — 45 %, na ménici kationtd. ..

4.H,ReCl,

(n,y), 186188ReQ,~ Ize separovat ruzné, f > 10°




Szilard — Chalmers

Klasifikace podle terCové sloucCeniny.
Kyslikaté anionty polyvalentnich prvki:
o/meéena oxidacniho stavu
Priklady:
1.X0O45 (X=CI, Br, 1)

(n,y) — *X-, P = 70-100 %
2.MnQO,

(n,y) — Mn?*, Mn**

srazeni *®MnO, — ~ 95 %, srazeni **MnCO, — ~ 70 %
3.PO,* (obdobn¢ AsO,*)

(n,y) — ~ 50 % jako PO,3", ~ 50 % HPO,2-
4.Au

Slabé elektropozitivni — (n,y) — 98AU°
Na;[Au(S,0,),] — (n,y) — amalgam 1%8Au

AUCl; — (n,y) — ~ 80 % !%8Au se zachyti na koloidnim zlaté



Szilard — Chalmers

Klasifikace podle terCové slouceniny.
Anorganické kovalentni slouceniny:
«/Zmeéna chemické formy

Priklady:

1.AsH; (9)

(n,y) — ’9As"*, Ize zachytit na elektrodé

2.H,S (9)
(n,y), rozpusténi v H,O — ~ 98 % 3°S°, zbytek S?-, SO,%-, SO,*-

Heterogenni soustavy:
*TerCova sloucenina dispergovana v kapalné fazi (pfimo nebo
adsorbovana na nosici). Obvykle velke 3, ale tfeba vétsi E..
Priklady:
1.Cl, adsobovan na aktivni uhli dispergovaném ve vodé

(n,y) — ~ 80 % 38Cl- ve vodné fazi, , f > 103




Chemie nascentnich atomu

Retence

Primarni
energetika R — 0
experiment R # 0

Sekundarni — lze ovlivnit
fedéni inertem
skupenstvi

Tercialni — Ize ovlivnit
teplota
cas
vychytavace



Chemie nascentnich atomu

Retence v organickych halogenderivatech
V org. fazi vzdy nejvétsi vytézek v terCove sloucening

Priklad:
CH,CI (n,y) = 10 radioaktivnich chloroderivati
 Org. faze =21 %
— Y2 jako CH; Cl

— Zbytek CH,*CICI, C,H:*Cl, C,H,*CICI, C;H,*CL....



Chemie nascentnich atomu

Retence v organickych halogenderivatech

Vliv experimentalnich podminek na retenci
1. Teplota
* Sekundarni procesy — zadny vliv:
Priklad.:
CH;l (n,y) = vytézek CH,I'T (produkt horké reakce)

nezavisly na teploté
Vytézek = 11 % pro T € <-195°C;15°C>

 Tercialni procesy — velky vliv:
Priklad:
Retence 28] pti ozafovani C,H|
— T=20°C-R= 40%
— T=50°C-R=100%
[zotopova vyména C,H:l < 1281,



Chemie nascentnich atomu

Retence v organickych halogenderivatech

Vliv experimentalnich podminek na retenci
2. Skupenstvi
* Vliv na sekundarni 1 tercialni procesy

* Obecné: R(g) < R(l) < R(s) «= roste vliv reakéni radikalové
Klece

Priklad:
Ter¢. latka Rv(l) Rv(9)
C,H.Br 75 % 4,5 %
C,H,Br 31 % 6,9 %




Chemie nascentnich atomu

Retence v organickych halogenderivatech

Vliv experimentalnich podminek na retenci
3. Redéni inertni latkou

* Vliv na sekundarni 1 tercialni procesy

e Obecné: Vliv horkych reakci klesa, vliv tercialnich procesu
roste = obvykle mensi retence

Priklad: c(CBr,) [%0] R [%]
Retence v CBr, pi1 fedéni C,H;:OH 100 60
1,15 28
0,74 13
0,45 2
0,064




Chemie nascentnich atomu

Retence v organickych halogenderivatech

Vliv experimentalnich podminek na retenci
4. Casovy faktor

« R =1(t), t— ¢as mezi koncem ozarovani a separaci
* Dusledek tercialnich procesu

Priklad:

Irradiation of CH,l

. Irradiation
Separation - . -
10 min 60 min 120 min
2 min 55 % 60 % 72 %
R [%6] _
60 min 88 %

Pseudomonomolekularni vyména CH;l & 1281,
= pro T, > 4T, plati R = konst (T,,(*?]) = 25 min)



Chemie nascentnich atomu

Retence v organickych halogenderivatech

Vliv experimentalnich podminek na retenci

5. Vychytavace

e Vliv na termalni radikadlové reakce na rozhrani sekundarnich
a tercialnich procest

* Pro organické halogenderivaty:

— Elementarni halogeny — snizuji retenci
Priklad:
Cisty C,H:Br: R =32 %, s 20 % Br,: R =12 %
— Nenasycen¢ uhlovodiky — zvysSuji retenci (vychytavaji
radikaly



Chemie nascentnich atomu

Retence ve vodnych roztocich anorganickych latek
Sekundarni reakce s molekulami vody.
1. R #f(pH)
Prikiad:
« ClO, (n,y) — 100 % 38ClI- pro pH € <0;14>
« PO, aHPO,> (n,y) — R =50 % (50 % jako 32PO,*) pro
pH e <0;14>
Mechanismus:
1. PO, — 32P0O43 + O (odtrzeni O pii odrazu)
2. PO, — 32P0O4%> + O (odtrzeni O pii odrazu)
3. 32PO,% (hydrolyza, oxidace) — 32PO,3-

Reakce se ucastni jen voda = nezavisi na pH



Chemie nascentnich atomu

Retence ve vodnych roztocich anorganickych latek
2. R=1(pH)
Priklad: Zavislost retence v KMnO, po reakci (n,y) na pH

R[%]

Mechanismus:
80 — .

Sekundarni:

— %Mn?* a *MnO,~ # f(pH)
60 Tercialni:

— %Mn?* — MnO,
40 - - 56an2+ — %MnO,~

Pom¢ér = f(pH)
N J
0 >



Energetika ostatnich binuklearnich reakci
(x.y)
E _E Mm, +my(l\/l +my—mx). 1. Q | M +m,

(I\/I +my)2 (M ery)2 E, M+m +m,

M>>m,; M>>m,
Er - Ex%_F(Ex_FQ)%
Pr.. M=100;my=m,=1;Q=E,=1MeV (!)
— E, =30 keV

(n.y); (n.f) E,—0

E, =Q i {(n,p);(n,oc) -Q~=10°eV; %z 10'2]

M +m,
M, M (n,f)
E l [ ] M m~~
M, +M, M, +M, QZIOS,—ZMA/Z

(E)=0Q



Energetika ostatnich binuklearnich reakci

(v.y) — ,.jaderny fotoefekt

= M | EZ my | _E_Z
B, = (I\/I +my)2 2C72 +(l\/| +my)z (EﬁQ) (M +my) 2Cy2
Ey<10 MeV — iy:Ey/C_)O

Er :(E7 +Q) i

M+m,
&I\/IleO;myzl; Q:-8|\/IeV;Ey:10|\/|eV
— E, =20 keV

Vyhoda: (X,y) — neizotopni produkt = b&ézné separacni metody
Obecny problém: ozafovani v cyklotronu = pouze pevné latky

Dusledek: nejvice studovany (exoergické) reakce s (tepelnymi)
neutrony, zejména (n,p) — 3He(n,p)T, ¥“N(n,p)**C,
35Cl(n,0.)%?P a endoergicka 32S(n,p)3?P a (n,f)



Reakce pri1 neutronovych aktivacich

Tridéni podle vznikajiciho nuklidu

3H(T) 3He(n,p)T o =0,533 pm?2 (5330 b) E =191 keV

14C

Tritiace. T*(g) — reakce s uhlovodiky:
Priklad: T*s C,H,

— Sekundarnir.: C,H: T, CH,T, C,H,T*, CH,T"

— Tercialnir.: HT
SLi(n,a)T o = 95300 fm? (953 b) (E,)r = 2734 keV
Velké E, = lze (s). Ozatovani Li,COjs s tritiovanou latkou (napft. glukozy).
Nespecificka tritiace.

N(n,p)*C 6 =181fm?(1,81b) E, =42 keV
Reakce dle ter€ové slou€eniny. Vyuziti — znacené slou€eniny. Sekundarni
reakce pii rozpousténi.

NH;(n,p) — “CH, (témé&f kvantitativng).

Kyslikaté slou¢eniny N — 4C-O

Nitridy — karbidy: Be,'*C + 4H,0 — 2Be(OH), + 1*CH,

Amonné soli (siran, bromid): *CH;NH, + dalsi (*C,H,, 1“CO,, 14CN"...)
Heterocyklické — aromatické — mal¢ procento (pf.: chinolin — naftalen)



Reakce pri1 neutronovych aktivacich

2P 325(n,p)32P
Anorganicky vazana S — PO,*, PO;*-, PO,%, (PH,). Preference vysSich
valenci
Ptiprava 3?P s vysokou a: CS, + bily P, ozafeni, vypadne ¢erveny P s 32P
3Cl(n,a)3°P

Kyslikaté anionty — PO,*-, CI- — niz8i valence

»S  3BCI(n,p)**S o =30fm? (0,3 b) E =17 keV
Ruzné formy, pievlada SO,>, ale napf.
HCI(g): i S + S>~ + SO,%....
Tuhé latky: velky vliv tercidlnich reakci pfi rozpousténi.
Priklad:
KCl — v krystalu 3°52-, 3580, 355—Cl,, rozpusténi — vSechny valence
Org. systemy — sloZite
Priklad:
NCA 3°S: CCl,(n,p) — destilace — oxidace = 3°SO,*-



Reakce pri1 neutronovych aktivacich

235U(n,f) c = 58 400 fm? (584 b)
Fragmenty: E, = 40-120 MeV, Q az +20. Stabilizace jako kationt (pf.
BZr4), atom (pf. 8°Kr), ¢i aniont.

Priklad:
1.1, + -+ 10~ + 105~ + 10, — pomér ve frakcich rizny pro rizné izotopy —

zavisi na cesté vzniku (primarni odstépek, sekundarni produkt).



Reakce pi1 aktivaci nabitymi Casticemi a y

Interference nejadernych ucinkt — reakce s produkty radiacné-
chemickych reakci. Ttidéni podle typu jaderné reakce.

(p.n)  **S(p,n)*Cl
Vétsina Cl jako Cl-, vyssi valence zanedbatelné. Nezavisi na ter€ove formé
(napt. Na,SO, vs. K,S,0).

(dp) **S(d,p)*S
358 obvykle ve stejné valenci (formé) jako v terci.
Priklad: S,, FeS,....

(da) 3CI(d,a)®S
358 obvykle v nizkych valencich. Priklad: RbCl — S*-.. ..



Reakce pi1 aktivaci nabitymi Casticemi a y

(y,n)  28Br(y,n)"880Br E =17 MeV
Obdobné jako pfi (n,y). Br obvykle v nizkych valencich.
Priklad: C,H:Br(y,n) — Br Ize extrahovat vodou jako "880Br-

2C(y,MUC  E, pax = 48 MeV
Rlzné produkty pii reakci v (s) a (1)
Priklad: CO, a uhliCitany
— () > HCO+HCO,-1:1
- (1) —> 100 % *CO

T.I.  Mechanismus pripad od pripadu

Piiklad: 2 AI(1*N&* 4p5n)32P Ey..s = 100 MeV
Mechanismus: elementarni P — rozpousténi — redukce (PH;) nebo hydrolyza
(H3PO,) podle podminek.



Procesy pi1 radioaktivnich pfeménach

o

=g M_qg M

M M+m,

PE: %2Bi > 28Tl E, = 6,05 MeV (69,9 %)
E,, = 6,09 MeV (27,2 %)

— E, (208T1) = @ keV

,LZAgregatovy odraz*

RaA — RaB —2“Pb* (99+ %)
—214Ph~ (0,001 %)

Rn — RaA  —218pp%*



Procesy pri radioaktivnich preménach

a
Ptiprava nuklida
kratkodobého

Emanator depozity
T Izolace produkti C””
(izotopy TI)

%

e RS [p Pg
Emanace " 4V ‘ AV
E,=E, +E,

(R~10°-10"“cm; E, ~10%eV )



Procesy pri radioaktivnich preménach

Blre- B g™
E RV 8
r,max E2 E E
(E, -O) E, =537Vﬂ+54gﬁﬂ:537—ﬂ(Eﬂ +1,02)[eV ]
E,>0 | FE, = 537(E2 1,02E, +E? + 2E,/E2 +1,02E, cosv)
>Bv =0
Egmax [MeV] | 0,1 | 05 1 2 5
E, nax [€V] 06 | 41 | 10,8 | 32,4 | 161,6
E, [eV] 0,2 14 | 3,6 | 10,8 | 53,9

r

r,max

/3



Procesy pri radioaktivnich preménach

8| CH.TL CHAHet & CH:* + 3He (80 %)
oM oM g M5

C,Hs" + 3He*
(@)  TiTy=12,2671; Egpax = 19 keV
Eimax =3,5€V

r,max

1CH,—CH; — (**NH;—CH,)* z 14NH, + CH,*
14NH,* + CH,

= 156 keV

=70eV

¥C. T,,=5730r1; E
E

B,max

I,max



Procesy pri radioaktivnich preménach

B p*— () CH318F—>(CH318O)'§
(Epmax = 0,22 MeV)
(Is) | [?Te04? 5% 104 (14 %)
Y 210, - 10, (28 %
vychozi chem. e0,” — 1057 (28 %)
forma
. {833«90 > L, BrOy™ (40 %)
nczavisl
835e0,2- — BrO; (40 %)
(Epmax = 1,8 MeV)
EZ | £ _5375 25379 [ev]
M M

Pi.. 3TAr =5 37Cl+v Q =814 keV
—E =9,6eV




Procesy pr1 emis1 vy, IP a IK

0 konverze (E,), 537~ [ev]

E —E
100 % konverze (E,), =537 7|v| *(E, - E, +102)[eV]

Qp[MeV] | 005| 01 | 0,2 | 05

(E), [eV] [0,013] 0,05 | 0,21 | 1,3

(E). [eV] | 0,17 | 0,47 | 1,16 | 3,9

E«<E, X roztrzeni

)

Augerova kaskada

Vv




Procesy pri emisiy, IP a IK

Pf.:  5-;0,086 4.38 h
Ev =49 keV |la =1
80Br*......
2+: 0,037 ~ 7,4 ns 0=6,8

Ey: 37keV [aa=0,6




Procesy pri emisiy, IP a IK

r [nm]
Z,, Z,—el. ndboje

E =1,44Z = leV ]

Odpudiva potenmalm energie v CH,Br [eV]

: Naboj Br
Naboj CH,4
1 2 | 3|14 5 6 I 8 9 | 10
1 7,6 1152123130 38 | 46 | 53 | 61 | 68 | 76
2 15 |1 30 {4560 75 | 90 | 105|120 | 135|150
Reakce pri IP “o- 439 . diethyl roztrzeni ... «
€
127mTe -9 138 geV 127Te ANO} -
106 keV ’
+25mTe = 34, 1de +Te 68,7 min ANO

Pi.: Separace izomert (Segré, 1939): 8080mBr—_C(CH,),




Szilard + Chalmers
Déleni izomert 8°MBr a 8°Br z (CH,),C — 8080mBr extrakci H,O

log n
A
ptvodni vzorek T,,, = 4,38 hod —

— S9MBr g 89Br

extrakt v H,O
T,,=17,6 min. — 80Br




