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О СВЯЗИ МЕХАНИЗМОВ л -МЕЗОННОГО ВОДОРОДНОГО 
ЗАХВАТА И РАДИАЦИОННО-ХИМИЧЕСКИХ РЕАКЦИЙ

Картина динамики высоковозбужденных состояний мезонных атомов 
и молекул является в настоящее время предметом оживленной дискуссии 
(*,  2). В соответствие с (*)  поведение отрицательных мезонов на стадии 
молекулярной или атомной локализации в веществе можно уподобить 
в зависимости от их энергии поведению быстрых электронов или нуклео­
фильных агентов. Исходя из этого следует ожидать определенного сход­
ства между процессами локализации отрицательных мезонов и элемен­
тарными актами, характерными для радиационно-химических реакций, 
взаимодействий, вызываемых электронным ударом, и нуклеофильных 
процессов с участием «сухих» или сольватированных электронов.

=2WqjjD в предположении аддитивности вероятности водородного захвата п—-мезонов. Ранее (', “) 
соблюдение аддитивности было продемонстрировано для алифатических углеводородов. При вы­
числении использовались значения Wqjj11 = (13,2±1,5)<10-3 для полиэтилена и =(5,1+0,6)-
■10_3 для полистирола (2, »).

**** Приведены результаты повторных измерений, выполненных нами с участием В. М. Су­
ворова, В. Е. Рисина, В. Е. Петрухина, И. А. Ютландова.

В настоящей работе на ряде примеров прослеживается существование 
такого сходства, а также делается попытка использования представле­
ний, существующих в радиационной химии, для интерпретации некото­
рых структурных и изотопных эффектов, проявляемых при захвате 
л_-мезонов ядрами водорода в различных классах органических и неор­
ганических соединений.

Таблица 1

Ж Соединение ^уЭКСП.|0+з * “H-Z С(Н2) ** . г, % **

1 СбНб 4,50±0,22 (2,8-9) 1,15±0,06 0,04
2 СеНзСНз 5,35±0,20 (10) 1,25±0,05 0,13
3 (С5Н6)2 5,48+0,31 (”) 1,18±0,07
4 (СН3)2СО 6,60±0,80 (2,9) 1,27±0,16 0,8
5 ц-СбНю 9,05+0,47 (") 1,50±0,08 1,2
6 С2Н4 10,2+1,2 *** 1,5±0,2 1,3
7 изо-(С3Н7)2О 11,30+0,50 (8) 1,80+0,08 2,5
8 к-(СзНу) 2О 10,60±0,50 (8) 1,69+0,08 2,7
9 СбН14 16,60+0,54 (8) 2,13±0,07 4,1

10 Ц-СбН]2 14,30+0,55 (8) 2,06±0,09 4,4
И С2Н6 19,8+2,3 *** 2,2+0,3 5,0
12 сн4 26,4±3,0 *** 2,4+0,3 6,5 110
13 NH3 14,20+0,90 (") 2,32+0,14 85
14 N2H4 6,5О±О,5О (2, 9, и) **** 1,43+0,11 71
15 Н2О 3,90+0,26 (2, 7-9) «**• 1,24+0,08 26
16 Н2О2 0,62±0,13 (и)| 0,35 ±0,08 12

* Данные цитированных авторов согласуются с приведенными значениями эксперименталь­
ных вероятностей в пределах ошибок измерений.

** Взяты из (3-5).
*** Значения W оценены нами по формулам WCHi = WCHj = 1.5Wq WCH^B С2Н4)=
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Из сопоставления приведенных в табл. 1 коэффициентов aH-z, вычис­
ляемых из экспериментальных вероятностей захвата PPKCn (2), с величи­
нами радиационно-химического выхода водорода б?(Н2) и относительны­
ми интенсивностями I ионов, возникающих в результате отщепления 
атома, молекулы или молекулярного иона водорода при электронном 
ударе, следует существование линейных зависимостей между ними 
(рис. 1,2):

ан-с—[1,19±0,04] + [0,21±0,02]-С(Н2), (1)

aH-z=[0,38±0,08] + [0,021±0,002]Z. (2>

Соблюдение зависимостей (1) и (2) подтверждает аналогию механиз­
мов сравниваемых процессов и позволяет, основываясь на результатах 
радиационно-химических исследований (3, 4), прийти к выводу о возмож­
ности двойственного влияния электронной структуры молекул на вероят­
ность захвата л~-мезонов связанным водородом: а) в первичных про­
цессах образования высоковозбужденных л“Н+-мезоатомов с 10<ия<30 
в акте локализации или диссоциативного девозбуждения л~-мезона *;  
б) во вторичных процессах, связанных с взаимодействиями л~Н+-мезо- 
атомов водорода с веществом.

* Они сопровождаются специфическими процессами типа Оже-переходов и ади­
абатического замещения, рассмотренными в (', г).

С точки зрения общности механизмов мезонно-химических и радиа­
ционно-химических реакций получает объяснение неоднократно отмечав­
шаяся неаддитивность вероятности захвата л~-мезонов при накоплении 
водорода в молекулах ароматических и насыщенных соединений. Подоб­
ная неаддитивность иллюстрируется рис. 3 на примере ряда циклогек­
сан — циклогексен — циклопентадиен — бепзол. В случае насыщенных 
углеводородов энергетически наиболее выгодные каналы локализации или 
внутримолекулярного девозбуждения л~-мезонов связаны, по-видимому, 

Рис. 1. Зависимость между коэффициентами ан-с и радиационно­
химическими выходами G(H2)

Рис. 2. Зависимость между коэффициентами ан-z и интенсивностя­
ми ионов, образующихся при электронном ударе

с диссоциативным дегидрированием, повышающим вероятность образова­
ния свободных лгН+-мезоатомов. Эти л_Н+-мезоатомы вступают в реак­
ции девозбуждения, идущие преимущественно с отрывом водородных 
атомов. Такие реакции не приводят к перехвату л_-мезонов тяжелыми 
атомами Z и не уменьшают общей вероятности перезарядки л_-мезонов 
на ядрах водорода. Напротив, в непредельных и ароматических углеводо­
родах конкурирующие первичные процессы л~-мезонов, обусловленные 
их попаданием на л-орбитали двойных связей пли ароматической систе­
мы, приводят к уменьшению выхода свободных л”Н+-мезоатомов. На 
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второй стадии здесь преобладают реакции присоединения л~Н+-мезоато- 
мов по кратной связи и замещения обычных атомов водорода. Они ведут 
к дополнительному подавлению общей вероятности захвата лг-мезонов 
водородом.

Аналогичным образом может быть объяснено неаддитивное уменьше­
ние вероятности захвата при переходе от мономерных молекул типа Н2О, 
NH3 к их димерам (Н2О2, N2II4).

Еще одним аргументом в пользу диссоциативного механизма может 
служить внешний изотопный эффект перехвата л~-мезонов от водорода

Рис. 3 Рис. 4
Рис. 3. Влияние степени кратности К связей в цикле на ве­

роятность захвата «“-мезонов водородом. 1 — наши данные 
(10, “); 2 —данные 3. В. Крумпггейна и др. (2, 8, 9, 12); 3 — 
данные М. Шарба и др. (6): 4 — данные Д. Бартлета и др. (6)
Рис. 4. Концентрационная зависимость внешнего изотопно­
го эффекта перехвата «“-мезонов в дейтеробензоле. Пунк­

тирная прямая отвечает случаю отсутствия перехвата

к дейтерию, обнаруженный нами (10) при изучении частично дейтериро­
ванного бензола C6HaD^_v и смеси крайних изотопных форм CeH6+C6De. 
Рис. 4 демонстрирует концентрационную зависимость изотопного эффек­
та. Интенсивность перехвата оценивалась по формуле для приведенной 
вероятности 

W=i-Q=
РУс.н"°.-/Ю0

[100-0] ’ь6н6
(3)

где Q — вероятность дейтериевого перехвата, D — содержание дейтерия, 
ат.%. Оценка показывает, что концентрационная зависимость перехвата 
в бензоле аналогична известной из экспериментов с простыми смесями 
H2+Z (13-15).

Согласно модели «больших мезомолекул», предполагается, что изотоп­
ный перехват в химических соединениях или отсутствует вообще (ввиду 
постулированного преобладания радиационных переходов на пя—1) или 
имеет место лишь для части л~Н+-мезоатомов в интервале *.

* Условие вытекает из того, что, начиная с при столкновениях над 
всеми другими процессами преобладает прямое ядерное поглощение «“-мезона про­
тоном (16).

В последнем случае перехват также должен быть заведомо меньше, чем 
в смеси H2+D2, где он происходит в интервале 4<пя<30 (14). Однако 
эксперимент демонстрирует, что при одинаковой относительной концен­
трации водорода и дейтерия перехват л‘-мезонов в дейтеробензоле проис­
ходит примерно в два раза интенсивнее, чем в метиловом спирте (10) или 
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газовой смеси H2+D2 (* 5) и в ~1,2 раза интенсивнее, чем в жидкой смеси 
H2+D2 (“).

На основании гипотезы об образовании высоковозбужденных л~Н+- 
мезоатомов значительный внешний изотопный эффект в дейтеробензоле 
может быть интерпретирован как результат присоединения л_Н+-мезо- 
атомов по кратной связи в кольце и передачи лг-мезонов от Н к D в ходе 
быстрой химической реакции, т.е. своеобразным кинетическим изотопным 
эффектом.

Для дальнейшего выяснения роли элементарных стадий в процессах 
захвата и девозбуждения л~-мезонов необходимо получить данные по 
вероятностям захвата в жидких двухкомпонентных системах, а также 
в газовых смесях типа Н2+М, где М=С„,Н2„!+2, CmH2m, CmH2m_2, ZmH„, 
Z^Hn-jX и т. д.
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хину, Л. И. Пономареву и И. А. Ютландову за стимулирующие выступ­
ления в дискуссии на семинаре Лаборатории ядерных проблем ОИЯИ 
в Дубне.
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