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CHAPITRE 1

INTRODUCTION

L'ensemble de travaux que nous présentons ici est consacré & L'€tude de réactions
(nth' a) et (n, p) sur des noyaux stables, de réactions (nth. a)et (nth’ p) sur quelques noyaux ra-
dioactifs et de réactions (n, y a) et (n, Y p).

Bien que différents auteurs se soient intéressés A ces réactions, leur étude systé-
matique n'a été permise que par les qualités exceptionnelles des faisceaux disponibles 2 L'extré-
mité des guides courbes de neutrons de 1'L. L. L.

Dans ce premier chapitre nous nous sommes attachés 3 présenter le contexte théo-

rique et expérimental dans lequel se situe cette étude.

I. CONTEXTE THEORIQUE

1. L'émission de particules alpha

Depuis sa découverte la radioactivité alpha a été 1'objet d'un grand nombre d'études -
qui ont eu pour but d'obtenir des informations sur le mécanisme d'émission des particules alpha
et sur les propriétés du noyau émetteur, Le travail fondamental de Gamow a montré tras tot que
le facteur le plus important intervenant dans les durées de vie des transitions alpha est la pénétra-
bilité de la barridre coulombienne. Quelques-uns des travaux les plus importants A ce sujet ont
€té effectués par Mang et Rassmussen (réf. 1 et 2), qui interprétent la radioactivité alpha dans le

cadre de la théorie de Wigner des réactions nucléaires,

I1s ont utilisé les paramitres du modele optique pour déterminer le facteur de trans-
mission 3 travers la barritre de potentiel et les fonctions d'onde du modile en couches pour obte-
nir la probabilité qu'une particule alpha soit présente 2 la surface du noyau avant d'3tre émise.

Iis ont obtenu des valeurs relatives correctes de la durée da vie alpha pour les différents noyaux,
mais il n'a jamais €t€ possible d'obtenir la valeur absolue correcte de ces durées de vie, En fait,

les valeurs théoriques des largeurs réduites (taux de décroissance corrigé de l'effet de la barridre



de potentiel) sont parfois deux ordres de grandeur plus faibles que les valeurs expérimentales.

Il semble donc que, soit le facteur de transmission (pénétrabilité de la barridre de potentiel),

soit le facteur de préformation (possibilité de trouver une pariicule alpha préformée 2 la surface
du noyau) tel qu'il est calculé 2 partir des modelea nucléaires existants, doit &tre erroné (d'apres
la réf.2). 1 est donc intéressant d'obtenir des informations séparées sur les deux grandeur.s.

L. Milazzo-Colli et R, Bonetti, en utilisant des neutrons de 14 MeV, ont analysé des réactions

{n, a) et {p, @) sur des noyaux lourds (réf. 3}. Ils ont montré que les caractéristiques de ces
réactions peuvent &tre expliquées lorsque l'on admet un facteur de préformation des particules a

dans le noyau-cible, voisin de 0, 5.

1”

NOYAU CIBLE AZN

2-
NOYAU FINAL A_fN

Figure 1 - Principe de la réaction (nth,a)

a) capture d'un neutron thermique

b) résonances

c) noyau composé : énergie d'excitation Bn égale A l'énergie de liaison
d'un neutron

d) niveaux liés

¢) émission de Y correspondant & la réaction (nth’ Y)

f) émission de particules @ correspondant A la réaction (nth' Y)

Ces auteurs calculent le taux de décroiasance ou largeur alpha par la formule

< Dj
a = —ZTDJE>T 1a valeur ¢ du facteur de préformation est alors donnée par [
th

N

a expérimentale =

.

a2 théorique
Lis ont étendu ce calcul 2 toutes les valeurs connues pour les réactions {n, a) utili-
sant des neutrons de 14 MeV, pour les réactions (n, p), et pour les résultats provenant des &tudes
de radioactivité a, L'ensemble de ces résultats est résumé llll“ la figure 1, qui montre que sauf
aux environs de la couche fermée & 126 neutrons, le coefficient de préformation est voisin de 0, 5,
Un des buts de notre travail a été d'étendre cette syatématique A des noyaux de masse faible et 3

différentes énergies,
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Figure 2 - Valeurs du facteur de préformation ¢, d'aprés la réf. 3.

(3) L. Milazzo-Colli, Phys. Lett,, 38 B, (1972), 155.
Nucl. Phys., A 210, (1973), 297.

2. L'étude des propriétés des niveaux de haute énergie

L'état actuel de la théorie des niveaux de trés haute énergie des noyaux ne permet
d'obtenir aucune indication précise sur la maniére d'utiliser les grandeurs que nous savons me-
surer telles que EO' I‘n, rY' I‘a ’ Jﬂ, pour en extraire des informations sur la structure de ces
niveaux.

Les travaux de Soloviev constituent un premier pas dans cette voie, bien que le mo-
dele microscopique qu'il développe ne conduise pour le moment, qu'd une description trés quali-
tative de ces niveaux,

Selon Soloviev,"la structure de l'état fondamental et des états de basse énergie des
noyaux sphériques et déformés est agsez bien décrite dans le cadre d'une approche semi-micro-
‘copique par des excitations de quasi-particules et de phonons, Les niveaux de basse énergie des
noyaux voisins des couches fermées sont des états de quasi-particules ou d'un phonon. Cepen-
dans, d&s que nous nous éloignons des couches fermées, ces niveaux deviennent plus complexes,
Les niveaux d'énergie des noyaux appartenant aux régions de transition sont spécialement com-

plexes, ces états se simplifient de nouveau dans le cas des noyaux trés déformés,

Pour les noyaux sphériques ey les noyaux déformés nous observons une complication
de ces états lorsque 1'énergie d'excitation augmente. Chaque configuration de particules unique
est fragmentée sur un nombre croissant de niveaux. Pour les noyaux voisins des couches fer-

mées, cette fragmentation commence vers une énergie de 1,52 2, 5 MeV et croft beaucoup plus



lentement que pour les autres noyaux.

1l est nécessaire, pour comprendre la structure des niveaux de haute énergie, de
savoir d'od provient cette complication de la structure des états, l'augmentation de leur densité,
la fragmentation des configurations de particules uniques avec l'énergie d'excitation et quelle est

la structure des niveaux nucléaires aux différentes énergies d'excitation.

Les niveaux de haute énergie (résonances) c'est-a-dire les états dont 1'énergie d'ex-
citation est voisine ou supérieure i l'énergie de liaison d'un neutron sont extr@ément compliqués
et leur densité est trés grande. Aussi sont-ils habituellement étudiés dans le cadre du modzle
statistique.

Puisque nous n'avons aucun point de départ théorique qui permettrait de calculer
1'énergie ou la fonction d'onde de chacune de ces résonances, ni expérimental qui permettrait de
déterminer chacune de leurs caractéristiques, la question se pose de savoir ce que nous pouvons

connaftre de ces niveaux' (réf. 4).

Soloviev pose cette question et il tente d'y répondre en développant un modéle semi-
microscopique oil la fonction d'onde d'une résonance est représentée par la superposition de plu-
sieurs milliers de configurations simples 4 quelques quasi-particules et quelques phonons. Il
détermine quelles doivent 2tre les propriétés générales de telles fonctions d'onde, et il trouve,

conformément au modele statistique que leurs propriétés sont purement aléatoires,

Il étudie ensuite les cas ol quelques composantes de quasi-particules auraient une
trés grande amplitude, et le cas beaucoup plus probable oi ces niveaux de haute énergie seraient
de nature collective. Il recherche des crittres permettant de savoir si le noyau, dans ces étata
tres excités, peut 8tre déformé, s'il est en rotation etc... Cependant, en l'absence de données
expérimentales sur ces fonctions d'onde, les conclusions auxquelles il aboutit sont entidrement
qualitatives et ne peuvent &tre clairement confirmées, ou contredites par une mesure expérimen-
tale,

Je voudrais résumer la situation du point de vue de ce modele semi-microsocpique,

de la fagon suivante :

- A trds basse énergie, la situation est relativement simple, les spectroscopistes peuvent
décrire correctement les niveaux qu'ils observent au moyen d'excitations de particules et de pho-

nons,

- A plusg haute énergie, la situation se simplifie de nouveau, Dans les réactions nucléaires
on n'observe généralement i)as de niveaux d'énergie distincts et l'on traite globalement l'ensemble
des niveaux alimentés de fagon statistique (sauf pour les résonances géantes od L'on observe un
mode d'excitation simple).

Nous nous somimes placé€s au voisinage de l'énergie de liaison du neutron, dans le

cas le plus compliqué : les modiles des spectroscopistes sont 2 peu pris inapplicablea et il n'é-

tait pas sQr au départ que le modtle statistique soit déjd utilisable (réf, 13, 16, 18),

Une motivation importante de ce travail aura ét€ d'obtenir des informations sur les

niveaux dont l'énergie est proche de l'énergie de liaison du neutron,
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Nous avons pu comparer nos résultats avec les prévisions du modele statistique et

avec les prévisions du modele semi-microscopique,

II. CONTEXTE EXPERIMENTAL

“Les résonances ont une structure trgs compliquée, ainsi elles sont généralement
étudifes dans le cadre du modele statistique. Les paramtres des résonances (tels que EO' T,
t‘n. Fa' r., J“) qui sont mesurés par les spectroscopistes sont utilisés pour obtenir des carac-
téristiques moyennes de ces états et pour en étudier les régularités statistiques,

L'étude de la structure compliquée des résonances nécessite la mesure d'une grande
variété de caractéristiques de chacune d'elles, plus directement liées 2 leur structure telles que

les largeura o et les largeurs alpha et gamma partielles",

1. Réaction {n, @) sur les résonances

Le groupe de Dubna (Popov et al, ) utilisant un réacteur pulsé a étudié 1'émission de
particules alpha par les résonances. Leur appareillage permet d'obtenir, par une mesure de
temps de vol, 1l'énergie des neutrons incidents, les particules & émises sont captées par des
chambres d'ionisation.

Les spectres obtenus donnant le nombre de particules ¢ en fonction de l'énergie des
neutrons incidents permettent de déterminer les largeurs a totales de chaque résonance,

Pour le 147Stl'n seulement, il a €t€ posgible d’obtenir les spectres de particules a

provenant de chaque résonance,
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Figure 3 - Principe de l'appareillage servant A étudier les réactions (n, @) sur les résonances
par le groupe de Dubna,
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Figure 4 - Exemple de spectre d'aprés la réf. 5
{5) Popov, Nucl. Phys.,, A 188, (1972), 212.

2. _Reaction (n, a) induite par des neutrons thermiques

Les premigres mesures de réaction neutron thermique alpha, ont porté sur les
noyaux légers pour lesquels la section efficace peut &tre trés grande., A cette époque les détec-
teurs étaient des chambres de Wilson et des chambres d'ionisation ; elles ont permis d'étudier

les réactions (n, a) sur les 6Li, loB, ”0 et les réactions (n, p) surles 3501 et 14N.

La deuxiéme série de mesures se situe aux environs de 1951. L'utilisation d'émul-
sions photographiques permettait d'améliorer la sensibilité des mesures. On prévoyait pour les
isotopes du fer et du zinc des sections efficaces élevées, mais cette technique étant extr2ment

délicate, de nombreuses tentatives ont donné des résultats contradictoires.

Un progres décisif a été obtenu grace A l'emploi des détecteurs & barriére de sur-
face, En 1962 Cheifitz et al, d'une part, Macfarlane et Almodovar d'autre part, publient leurs

résultats concernant 1'étude de réactions (n, &) dans la région des terres rares.

En 1967, Macfarlane et Oakey utilisent un guide de particules chargées qui leur per-
met de détecter les particules @ avec une bonne résolution et un faible bruit de fond. IIs peuvent
ainsi résoudre la structure du spectre des particulesa. Des travaux moins complets ont été réa-

lisés sur la réaction (n, ya),

Le tableau I présente les principales études de réactions neutron thermique, alpha.

La figure 2 présente les résultats expérimentaux les plus marquants,

Pour ces études les difficultés expérimentales d'observation tenaient d'une part 4 la
faiblesse des sections efficaces, et d'autre part, & la présence d'un flux intense de y
pile et de la cible, flux entrafnant un empilement important au niveau du détecteur (Si-Li), lequel
provoque une détérioration de la résolution. Ainsi dans les expériences de Okamoto la résolu-
tion est d'environ 170 KeV malgré la réduction du fond v issu de la pile par un écran de Bismuth
et l'emploi d'un dispositif anti-empilement, Macfarlan, grice 2 l'emploi de son guide de parti-
cules chargées pouvait placer sur détecteur dans des conditions de fonctionnement plus favora-
bles mais aux dépens du taux de comptage (efficacité de détection 5. 10-4). L'utilisation dea gui-
des courbes de neutrons du réacteur & haut flux de 1'I, L. L, nous a permis de conserver une bonne

efficacité de détection sans exposer notre détecteur 2 un flux important de ¥ et de neutrons.
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D'apres E, Cheifetz, G.Gilat, A, Yavin, S.G.Cohen,
Phys, Lett., 1, (1962), 289.

L'utilisation d'un guide électrostatique de particules chargées a permis & Maciarlane de placer
son détecteur i l'extérieur du flux de neutrons, ce qui lui 2 permis d'améliorer la qualité des

mesures précédentes et de mettre en évidence la réaction (n, y a) surle
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CHAPITRE 11

METHODES EXPERIMENTALES

I. LE REACTEUR A HAUT FLUX ET LES GUIDES DE NEUTRONS

Pour améliorer les mesures précédentes sur les réactions (n, a ) il est nécessaire
d'éviter l'irradiation du détecteur par les neutrons ce qui exige un faisceau bien collimaté, Le
bruit de fond sera ainsi fortement réduit. D‘autre part nous devons éliminer autant que posesible

les neutrons épithermiques et les rayons gamma toujours prégents dans un canal de réacteur,

Les guides courbes installés auprés du réacteur 2 haut flux poss2dent précisément

ces propriétés, et ce sont ces raisons qui ont motivé l'installation de cette expérience (réf, 8),

La distribution en énergie des neutrons disponibles 2 la sortie du guide est extrdme-
ment voisine de la distribution maxwellienne théorique (figure 10). Nous. ne faisons donc inter-
venir aucune correction dtie & la distribution en énergie des neutrons. Nous utilisons un flux de
neutrons égal 2 109 neutrons cm-2 s-l disponible sur une section de 5 x 3cm2 (Macfarlane utili-

sait un flux de 1010 n cm-z a-l. Okamoto avait un flux de 2, 107 n cm.z l-l sur un faisceau de

neutrons, Cheifetz disposait d'un flux de 10° n cm™2 57! mais 2 1'intérieur de la colonne ther-

mique du réacteur),

II. LA CHAMBRE A REACTION

Dans la mesure des faibles sections efficaces, il y a lieu de prendre toutes les pré-
cautions possibles pour limiter le bruit de fond. Une partie de ce dernier peut provenir des neu-
trons diffusés par tout obstacle placé sur le faiaceau, Pour réduire cette diffusion les fenitres
par lesquelles Le faisceau pénitre et sort de la chambre A réaction ont été éloignées de la cible

et constituées en aluminium de faible épaisseur. Pour la m2me raison le corps de la chambre

a €té construit en alliage d'aluminium,

(réi. 8) Neutron beam facilit s at the ILL high ilux reacter ILL, Report janvier 1973,
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Faisceau
{
~ f:les neutrons
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Réglage de la
distance cible détecteur

Figure 10 - Vue d'ensemble de la chambre 3 réaction 2 1'échelle’1/5.
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Le détecteur est placé A l'extérieur du flux des neutrons et la distance cible-détec-
tecteur -est réglable entre 2, 5 et 10 cm. La position du détecteur et de la cible par rapport au
flux de neutrons est présentée figure 11.

La figure 10 montre une vue d'ensemble de la chambre 4 réaction et du systéme de
pompage.

a - pompage primaire permettant d'atteindre l0—3 Torr

b - le pompage cryogénique améliore Légeérement le vide (> 10-4 Torr) il permet de préserver la
qualité des détecteurs en pitgeant les vapeurs d’huile provenant de la pompe primaire, il permet
surtout d'éliminer les pics parasites provenant de la désintégration du Radon qui est piégé de fa-

¢on tres efficace 2 la température de l'azote liquide. Le porte cible est congu pour utiliser des
cibles minces déposées sur une feuille d'aluminium (épaisse de 10 2 ZOP ; dimensions 8, 5 x 9, 5cm2).

Les cibles peuvent &tre changées sans casser le vide dans l'enceinte principale.

III. PREPARATION DES CIBLES

Les cibles sont préparées le plus souvent par évaporation sous vide, Cette techni-
que permet d'obtenir des cibles de bonne qualité. Pour chaque isotope étudié nous avons utilisé
au moins une cible non enrichie préparéde par cette méthode (par exemple Zn, Pd, Rh, Nd, Sm,
Eu, Gd, Yb, dy, Er, Bi, fluorure de lithium, sulfure d'antimoine, oxyde de molybdene, chloru«

re de potassium, chlorure d'hafnium, etc...). Nous avons également préparé par évaporation

1
les cibles enrichies de 2:‘,Te. 95Mo {oxyde), 401{ {chlorure).

Les cibles enrichies trés pures ont été préparées par implantation sur le séparateur
d'isotopes de notre Institut, Le faisceau d'ions accélérés 2 40 KV est limité par une fente de sor-
tie de 2 mm de large et 40 mm de haut, La cible est déposée par implantation sur une feuille
d‘aluminium épaisse de 20 microna qui est enroulée autour d'un support cylindrique animé d'un

mouvement de rotation.

Diaphragme
L'intengité du faisceau est souvent voisine de

Z2rrmm— : de 10 3 20 4 A, on peut ainsi implanter une dose

Support | d'environ 20 P,g/cmz d'un isotope pur sur une sur-

c[ﬁ ' face de 6 x 4 cmz en une dizaine d'heures.
! Nous avons préparé de cette manitre les cibles

a =~ de ®Li, %%zn, zn, T"se, 195pg, ¥3nq, 45y,

Faisceau H7Sm, ISZGd. lSSGd' lley. 167Eu. 171 ¥b,

d'ions
Motow ”7Hf. l78HI. laon.

Figure 12 - Fabrication des cibles par
implantation d'ione de 40 KeV sur le
séparateur d'isotopes de notre laboratoire.
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Plusieurs cibles radioactives ont été préparées sur le séparateur d'isotopes en li-
109Cd, IZSXe, lz-’Xe 132Cs 76Br. 84Rb) ces cibles con-

3
gne Isolde du CERN (cibles de 7Al‘. 3 N
tiennent environ IOIz a 10M atomes déposés sur une surface de trois ou quatre mm . La cible

de 93Mc: a été préparée par irradiation de 93Nb sur le synchrocyclotron de Lyon ; les cibles de
152

65 l53(3:1 sont produites par irradiation aux neutrons de cibles stables de 64Zn et Gd sur

le réacteur de Mol (Belgique),

CHOIX DES MEILLEURES CONDITIONS EXPERIMENTALES ET VALIDITE DES RESULTATS

A

Dans ce paragraphe nous étudions les causes d'€largissement et de déplacement des
pics ; les causes d'incertitudes sur les mesures d'énergie et d'intensité,

o étant la largeur & mi-hauteur d'un pic, l'incertitude statistique sur l'énergie est

A E= a/V N oQ N est le nombre de coups sur le pic, { surface du pic); Lorsqu'il y a un bruit

de fond important sous le pic nous emploierons la formule A E = av N + F/N ou F est le nombre

de coups de bruit de fond, sous le pic. Dans la plupart de nos mesures cette incertitude statis-

tique est de l'ordre de 2 & 5 KeV. La valeur de ¢4 provient de plusieurs causes :

a) La résolution du détecteur :
Généralement nous utilisons des détectenrs dont la résolution est comprise entre
22 et 35 KeV. Ces valeurs sont obtenues pour une source radioactive de tr&s bonne qualité et
sans faisceau de neutrons.
1l serait possible d'améliorer cette valeur en refroidissant le détecteur,

Nous avons mesuré la résolution d'un détecteur

4 O=\GF. 0,1 en fonction de la température de fonctionnement :
a“‘e:‘; f la résolution s'améliore rapidement jusqu'a DOC.
18], Ensuite la résolution du préamplificateur est pré-
% / pondérante et on ne gagne rien lorsqu'on conti-

4
1, _"i Op,= 11keV nue 2 abaisser la température (figure 13).

T 7:- _,4\ Nous n'avons pas utilisé cette méthode de refroi-

5:’/' G dissement parce qu'en présence d'un faisceau de

’,d‘: neutrona elle est inefficace : la largeur des pics

J_,—," R 2- L , - dépend principalement de l'activité de la cible et
% -2 -0 o ® 20 30 ;.—(5 du nombre de neutrons diffusés.

Figure 13 - Résolution d'un détecteur 2
barriére de surface mesurée en fonction
de la température.

L : résolution du détecteur

nat résolution du préamplificateur

ap : résolution de l'ensemble
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b) Influence du faisceau de neutrons :

Un détecteur dont la résolution g = 25 KeV donne, en présence d'une cible et du fais-

est supérieur & 50 KeV. Le faisceau

de neutrons, et l'activité de la cible introduisent un élargissement tel que o,= ¢ z, U'FZ '

ceau de neutrons des pics dont la largeur & mi-hauteur o,
op est supérieur & 40 KeV : dans les conditions expérimentales habituelles on ne peut donc pas
bénéficier de la bonne résolution du détecteur.

Toutefois lorsque la section efficace & mesurer est suffisante, on peut améliorer la
résolution en réduisant les dimensions du faisceau de neutrons, la quantité de produit constituant
la cible et en augmentant la distance cible-détecteur de fagon que celui-ci se trouve dans des con-
ditions de fonctionnement plus favorables.

Mais une amélioration de la résolution en énergie se [ait toujours au prix d'une di-
minution du taux de comptage,

Comme nous voulone en général mesurer de faibles sections efficaces, nous devons
rechercher le compromis entre le taux de comptage et la résolution, c'est-a-dire qu'on doit op-
timiser le rapport q/‘} N. Ce rapport représente l'incertitude statistique sur la position du cen-

tre de gravité d'un pic, et il définit pour nous la qualité d'un pic.

c) Influence de l'épaisseur de la cible :

Les particules a perdent de l'énergie en traver-

3500 ] ciBLE TROP LPAISSE sant la cible. Si cette perte d'énergie n'est pas
Coups trop grande, elle est proportionnelle a l'épaisseur
L——C’S_- ! de cible traversée. Nous présentons sur la fi-
gure 13 la forme d'un pic obtenu avec une cible

trop épaisse, le pic prend alors la forme d'un
rectangle, La largeur o ¢ 1'élargissement dd
a l'épaisseur de la cible est proportionnel 3 cette

épaisseur, ainsi que la surface du pic.

I est facile d'en déduire que I’épaisseur de cible

Conaus optimale est obtenue (pour la valeur minimum du
rapport U/v N) lorsque ¢ cible = ¢ détecteur,
On n'a donc pas intér2t  choisir une cible trop

—
S
o

|

mince les meilleurs résultats sont ainsi obtenus
pour des cibles d'environ 100 g/c:mz pour des
noyaux moyens (A = 100) et d’environ 200p g/cmz
pour les noyaux de la région des terres rares,

la largeur des pics obtenus dans ces conditions

N8, DE COUPS

est de l'ordre de 70 KeV.

Figures 14 - Elargissement des pics dt 2 1'épais-
seur de la cible,

a) Spectre expérimental obtenu avec une cible
trés mince,

b) Forme du pic en fonction de 1'épaisseur de la
cible,

1 : cible trop mince ; 2 : cible optimale ; 3 : cible
trop épaisse,
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d) Influence de 1'homogénéité de la cible :

Les cibles préparées par voie chimique, dépdt chimique, électrospray, etc... pré-
sentent souvent un aspect granuleux et conduisant 2 des spectres de trés mauvaise qualité, les pics
présentent une queuc i basse énergie formée par les particules qui ont eu 4 traverser les plus
grandes épaisseurs de matitre. Ceci se produit lorsque le dépdt est inhomogene, 1'épaisseur du
dépdt peut varier brusquement d'un point 2 un autre, comme par exemple lorsque le dépdt est for-
mé de golitelettes ou de microcristaux, Pour obtenir des pics de bonne qualité nous avons évité
d'utiliser ces cibles peu homogenes.

Les cibles que nous utilisons, préparées par évaporation sous vide ou par implan-
tation sont trés homogénes, mais 1'épaisseur du dépdt n'est pas uniformes. Le dépdt est souvent
plus épais.au centre que sur le bord.

Nous avons recherché quel devait @tre le profil

CIBLE sorimurn du géone.
LI, primum du épot

Cible profilde
Cible uniforme

Une particule traversant toute la cible perd une .
énergie pAE, En moyenne, les particulesa per-
dentAE , Cependantla largeur des cibles que
nous:zt:].isons est du m2me ordre de grandeur que
la distance cible détecteur, Lesa provenant du
bord de la cible auront donc 2 traverser pour at-
DETECTEUR teindre le détecteur une épaisseur de cible de

20 A 25% plus grande que ceux qui proviennent

du centre de la cible,

De mé&me que pour une cible non homogene, les @ provenant d'une cible d'épaisseur
constante donnent un pic présentant une gueue 3 basse énergie,

Pour éviter cette légkre détérioration des pics nous avons produit des cibles profi-
lées de fagon que les a aient toujours 3 traverser la m&me épaisseur de cible, indépendamment
du point de la cible d'oi1 ils ont été émis.

Nous obtenons ce résultat lors de la fabrication de la cible par évaporation sous vide
en choisissant une forme de creuset convenable et une distance convenable entre le creuset et la
cible. Si D est cette distance d et la distance cible détecteur il suffit de choisir D = dV_S-. Dans
ces conditions le rendement d'évaporation est voisin de 10%, c'est-2-dire que 10% du produit éva-
poré est récupéré sur la cible. Nous n'avons pas intér2t & chercher 2 obtenir des cibles plus
uniformes en augmentant la valeur de D : le rendement d'évaporation serait moina bon (il décroft
de l/DZ) et les pics seraient plus larges A léur base,

e) Précision sur les mesures d'énergie :

Nous avons indiqué quelques causes d'élargissement et de déplacement de pics liés
2 1'épaisseur de la cible. Les m2mes phénomenes se reproduisent lors de la traversée de la fe-

ndtre d'entrée du détecteur constitu€e par une couche d'or de 50 g/cmz.

Les m2mes phénomenes de perte d'énergie sont 3 considérer pour les cibles &talons.
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Nous utilisons généralement comme &talon d'énergie la réaction (n, &) sur le 6Li
donnant .un @ de 2, 055 MeV et un triton de 2, 727 MeV, la réaction {(n, a) sur le 149Sm donnant un
pica 29,178 + 0,004 MeVeta 28,734 + 0, 004 MeV. D'autre part les pics parasites provenant
de la désintégration du ZZORn nous ont couramment servi d'étalons d'énergie,

Toutes ces pertes d'énergie, qgui sont différentes suivant la nature et l'énergie des
particules considérées nécessitent des corrections. Plusieurs tables donnent les pertes d'éner-
gie des particules % la traversée de la matitre, mais il n'est pas possible de calculer ces correc-
tions avec précision, Ces incertitudes nous conduisent & mesurer |'énergie des particules 2 en-
viron 10 KeV pres de facon & savoir sans ambiguité quel niveau d'énergie est alimenté.

f) Incertitude statistique sur la position d'un pic :

Nous avons souvent & étudier de petits pics. Dans ce cas l'incertitude statistique
sur la position d'un pic est donnée par a/ﬁ ou g4 est la 1/2 largeur du pic (plu précisément 1'é-
cart quadratique moyen) et N est la surface du pic.

Généralement le bruit de fond sous le pic n'est pas négligeable. Si N est la surface
du pic, F la surface du fond sous le pic, l'incertitude statistique est alors donnée parf:-V 1 +!% .
N

On voit queV 1 +l-13 ne devient important que si F >> N.

g) Mesures d'intensité :

Les mesures d'intensité se font en comparant le taux de comptage obtenu pour la
cible & étudier, avec le taux de comptage obtenu pour une cible étalon de fluorure de Lithium,
La section efficace de la réaction 6Li (nth' @)t qui est égale 2 941 + 4 barns est prise comme
étalon d'intensité dans toutes nos mesures, Cependant nous avons parfois utilisé également des
cibles calibrées de 14':‘)Nd et ’495m. La méthode de comparaison que nous utilisons ne nécessite
pas que les cibles utilisées soient homognes ni que le produit soit réparti uniformément sur toute
la surface de la cible, Elle ne nécessite pas non plus un flux de neutrons uniforme en tous points
de la cible. Cependant il est nécessaire que le flux de neutrons ne varie pas au cours d'une me-
sure, d'autre part il est nécessaire que la cible étalon et la cible 2 étudier aient le mame profil ;
c’est-3-~dire la m@me variation d'épaisseur depuis le centre vers les bords. Si nous ne sommes
pas slr que ce dernier critire soit réalisé, nous devons calculer un coefficient correctif. Nous
trouvons p.ar exemple que ce coefficient, dans le cas oli la distance cible-détecteur est 3 cm, peut
atteindre la valeur 2 dans les cas les plus défavorables, par exemple si la source étalon est ponc-
tuelle et la source 3 étudier. est étendue. Cette valeur importante provient de ce que la largeur

de la cible 3 &tudier est beaucoup plus grande que la distance cible-détecteur,

Pour d = 10 cm, le détecteur voit la cible sous un angle solide beaucoup plus faible,

le facteur correctif A introduire est égal 2 1, 06 dans les cas les plus défavorables.

V. ETUDE DU BRUIT DE FOND

Malgré les précautions prises, lorsque nous ne mettons pas de cible dans le faisceau

de neutrons ou bien en dehors des pics donnés par les réactions (n,a) ou (n, p) sur la cible nous
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observons la présence d'un "bruit de fond". L'étude de ce bruit de fond nous a permis dans cer-~

tains cas de le réduire sensiblement.

Ce bruit de fond se compose de pics parasites provenant des réactions (n, @) sur le

6Li et le wB. de pics de radioactivités, et d*un fond continu,

a) Les réactions paraaites :

A basse énergie nous observons leas réactions (n, a) sur le lithium et le bore qui
sont toujours présents A 1'état de trace, m2me dans les matériaux les plus pura. La section ef-
ficace de réaction {n, @) sur le bore 10 eat 3836 barns, Il suffit de lo-ng/t:mZ pour voir appa-
raftre nettement les pics correspondant a cette réaction. Nous les observons toujours. Dans
plusieurs cas nous avons pu les utiliser comme étalons d'énergie ou bien pour monitorer L'inten-

sité du faisceau de neutrons,

. \4 ‘

Ea

Figure 16 ~ Exemple de spectre A basse énergie montrant le bruit de fond exponentiel produit par
11116 support de cible épais (A-L 30 y) ; et quelques pica provenant de la réaction (n, @) sur le Li et
B.

b) Les pica du thoron et autres gicl de radioactivité :

Les pica parasites que nous observons dans plusieurs spectres proviennent de conta-

minations radioactives de notre chambre 2 réaction.

La figure 17 présente tous les pica de radioactivité€ alpha provenant de notre appareil-
lage, leur taux de comptage est inférieur 3 un coup par heure pour les pics les: plus intenses, ce-
pendant lors de la plupart des mesures, il a ét€ nécessaire de prendre des précautions destinées
A supprimer ces pics parasites, .

Les pics de plus haute énergie proviennent de la désintégration du radon. Nous pou-
vons les supprimer complitement en utililax;t le pompage cryogénique qui pitge tr2s efficacement
le radon, Les pics de Am et Np sont dus 3 des contaminations déposées sur les parois de la cham-

bre A réaction, nous pouvons les réduire en disposant convenablement des chaches devant ces pa-

rois.
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¢} Le bruit de fond continu

L'énergie des particules que nous étudions est souvent supérieure 2 3 MeV. Dansa
cette zone d'énergie, le bruit de fond présente une partie continue dont un exemple est donné sur
la figure 17, Ce fond est présent pour toutens les cibles utilis&es mais il est d'autant plus impor-
tant que la section efficace de capture et de diffusion de la cible est grande et que le support de ci-

ble est plus épais.

1 est donc 1i€ 2 1'activité produite par la cible et le support de cible et probablement
aux neutrons diffusés. Il présente un plateau ou une légeére remontée vers 4-5 MeV ensuite il
décrolt exponentiellement jusqu'2 une énergie égale 3 100 MeV c'est-A-dire l'énergie maximum
des fragments de fission, Nous avons observé qu'il s'agit de particules qui peuvent 2tre arrdtées
Par une faible pression de gaz (~ 1 mm de Hg) ou par un absorbeur mince placé devant le détecteur
tel que une feuille de mylar de 850y g/cmz, lesa de 8 MeV y perdent environ 500 KeV 'élar-
gissement correspondant des pics est négligeable mais les particules constituant ce bruit de fond
sont presque toutes absorbées (figure 18). Ce qui montre qu'il s'agit de noyaux lourds provenant
de fissions, Nous observons un spectre de fission d€généré provenant de traces d*uranium qui
sont probablement contenues dans les parois de la chambre 2 réaction (il s'agit 12 d'une hypothse

que nous n'avons pas pu réellement vérifier),

N
200
N s 155
N, Figure 18 - Cible de Gd sans absorbeur
00 N
0 )
o
2001 155
Figure 19 - Cible de Gd avec absorbeur de mylar
100 de 250 y g/cm
FEANDY




A tres basse énergie le bruit de fond est trs intense il a une forme exponentielle,
il décroft tres rapidement pour devenir trés faible vers 1,7 MeV.

Ce bruit de fond est dt & L'activité de I'Al.z8 produit par capture de neutrons sur l'AlZ7
qui constitue le support de cible et le revdtement intérieur de la chambre 2 réaction. Nous pou-

vons le réduire en utilisant comme support de cible une feuille de mylar tr&s mince.

Entre | MeV environ et 3, 5 MeV le bruit de fond a une forme exponentielle 2 décroie-
sance plus lente que la précédente., Il est di aux empilements d'impulsions provenant de la com-
posante de plus basse énergie. Lorsque cela &tait nécessaire, nous avons pu réduire trés sen-

siblement cette composante en utilisant un dispositif d'anti-empilement.

N N
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Figure 20a Figure 20b

8.
Figures 20 - Réaction (n, p) sur le 4Rb
a) Sans anti-empilement
b) Avec anti-empilement
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The thermal neutron induced charged particle spectroscopy on 3832 6INj (target nuclei)
was done at the 87 m thermal neutron curved guide of the Grenoble high flux reactor.
In the °Nu(n, a)’*Fe reaction two lines showed up corresponding to a-particle
transitions to the ground and first excited states in *°Fe with ¢,,=13.1%1.1 b and 7,,
=0.188+0.01b. A value of g,,<13mb was obtained for the two-step **Ni(n,ya)°Fe
reaction. The technique to unfold the y«-spectrum and to get information on the primary
low energy y-rays is given and the present and our previous data on the *#>Nd(n, y&)! *°Ce
reaction are analysed. For the **Ni{n, p)*°Co reaction 5,,=1.34£0.18b, 5,; <0.30b were
determined. The cross-sections for the *®Ni(n, )*>Fe and %'Ni(n, )*®Fe reactions were
0,0=<30pb and a,0<30pb respectively; these and o, upper limit value are about 20~
1500 times lower than the existing data. The other results are compared with the existing
data and the differences are explained. The experimental data are compared with the

values obtained from the statistical model.

Nuclear Reactions 38-5%$'Ni(n, a), **Ni(n, y&), >°Ni(n, p), E =thermal; measured
E| a(E,), 6, o(E,). “°Ni levels, deduced a- and p-branching ratios and the nature
of low energy primary y-rays. Enriched targets.

1. Introduction

The slow neutron induced (1, @) and (n, p)-reactions
are usuaily difficult to study, because of fow probabil-
ity (21073-10"%) of « or p-decay of the compound
state formed by the capture of a neutron by the target
nucleus, compared to its decay by y-ray emission [1~
3]. For good spectroscopy work, the neutron beam
should have low background from fast neutrons and
y-rays which tend to increase the background and
degrade the energy resolutibn of the charged particle
detector. This results in a low limit of the cross-
section that one can measure and, hence, the number
of transitions that one can detect.

Due to simple but stringent J* selection rules, the (n,
®)-reaction gives information such as their spin and
parity (J") on highly excited compound nucleus sta-
tes. This work is" important for the theory of a-
particle decay by yielding knowledge of a-particle

clusters in these compound nucleus levels ard their a-
decay to the various states of the final nucleus [4].
Moreover, the two-step (n, ya)-reaction gives infor-
mation on the primary low energy (E, up to ~1-
2 MeV) y-rays which is very difficult to get with the
other possible methods [13, 141,

Nickel isotopes (particularly >°Ni) were chosen to
study for the following reasons:

1. As nickel (*®*Ni and $*Ni isotopes) is a constituent
of reactor construction materials such as stainless
steel, the important cross-sections of (1, «)- and (n, p)-
reactions on °Ni (7,,,28x10%yr) following the
38Ni(n, y)*°Ni reaction, lead to swelling and embritt-
lement of these materials. However, the existing
values of these cross-sections (Table 2) vary by over a
factor of about 3, Using the intense and low back-
ground thermal neutron beam available at the Gren-
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oble high flux reactor, this work aimed at measuring
these cross-sections with good precision.

2. The spectroscopical study to detect as many & and
proton transitions as possible.

3. Our and other previous work [5,6] showed that
the two-step (», ya)-rcaction cross-section is in some
cases x3-4% of the (n, a)-reaction cross-section. As
o, for 3°Ni(n, «)*SFc is quite important (Table 2), we
hoped to study the (1, ya)-reaction and through it get
information on the primary low energy y-rays emit-
ted by °Ni (see Sect. 7.4).

2. Experimental Method

The details of the experimental set up used in this
work have been given in [1]. Briefly, the 87 meter
long curved neutron guide of the Grenoble high flux
reactor was used for this work. It has a thermal
neutron flux ¢,~10° ncutronsfem?-s, with ¢/
¢eu>10°% and the dircct y-ray flux is down by
~ 10, The available beam size is 3 x 5cm? A gold-
silicon surface barrier detector of 450 mm? area and
100 ym depletion depth detects the charged particles.
It is placed outside the neutron beam at ~5cm from
the centre of the target which is inclined at an angle
of 30° with respect to the incident neutron beam. The
whole system is placed inside a vacuum chamber,
The detector has an energy resolution of 50-60 keV
for a-particles and the background conditions allow
to measure cross-sections down to =~lub for
E,24MeV.

3, Targets and Cross-Section Normalization

The 58Ni and ¢! Ni targets were prepared from nickel
powder enriched to 99.9 % and 93% in *®Ni and *'Nj
respectively. The *°Ni was produced by irradiating
33Ni for 4 months in the R2 reactor at Studsvik with
a total thermal neutron fuence of 2.2x 10%* njem?.
After this irradiation, Co and Fe formed during the
irradiation were removed through a chemical treat-
ment. Then the atomic percentage of *°Ni in the
irradiated metal was determined from two indepen-
dent measurements using different mass spectro-
meters. A value of 0.85+0.01 % was obtained,

Table 1. Targets used

Thin circular targets of 14 mm dia. of 5®Ni, **Ni and
SINj were prepared by vacuum deposition of ma-
terial on 12 um of aluminium. The thicknesses of the
nickel deposits were determined by micro-weighing
and subsequently compared using X-ray fluorescence.
An absolute thickness calibration was obtained by
destructive chemical analysis of a 3®Ni target. The
details of the targets used are given in Table 1. The
59Ni and °'Ni targets are the same as used in the
Studsvik work.

The charged particle cross-section of the targets stu-
died in this work were determined relative to the
SLi(n,,, @) t —reaction cross-section of 941+4b [7].
These cross-section values represent the weighted
average over the guide thermal neutron spectrum.
Moreover, the a- and t-lines from SLi give energy
calibration of the system. The errors on the cross-
sections include the uncertainty in the nickel and
lithium target thicknesses, the instability of the neu-
tron beam —all added together quadratically with the
statistical errors of data.

4. Results

While Figures 1, 2 show the a-particle and proton
energy spectra of 5°Ni, Figures 3 and 4 give the a-
particle spectra for *®Ni and ®!Ni as target nuclei.
The background lines are due to « and ¢ from
108(y, @)’Li- and SLi(n, a) t-reactions on *°B and ®Li
present as small impurities in the targets and their
backings.

As 3°Ni target is rather thick for a-particles, to get
good a-particle energies, the peaks were fitted with 3
gaussians and 2 exponential tails one on each side of
the a-peaks.

As the proton peak (Fig. 2) is reasonably resolved
from the boron o-line, its area was determined by
analysing the two peaks simultaneously with a re-
sponse function determined independently in our ear- -
lier work.

Table 2 gives the various details on the nuclei studied
here such as the thermal neutron capture cross-
section values, the J* values of the capturing states of
the nuclei studied, of the states of the final nuclei
reached after charged particle decay, the calculated

Isotope studied Target Method of target Thickness Data recording
preparation (pgfom?) Time (b)

BN Nickel powder enriched to 99.9% in **Ni Vacuum deposition 5001 14,165+ 5 45, 46

N ®Ni powder enriched to 0.85% in **Ni Vacuum deposition 16545 46

SIN;j Nickel powder enriched *2 93% in ¢!Ni Vacuum deposition 8243 89
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Fig. 1. The number of counts per channel (7 keV widc) plotted
against a-particle energy for 3°Ni. As the target was rather thick,
the vertical lines show the expected a-particle energies
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Fig. 3. The number of counts per channc] (=7 keV wide) plotted
against a-particle energy for 3®Ni, with the 165 pg/em? target

and measured charged particle decay energies, the
cross-sections to the different states of the final nuclei
and the existing cross-section data on these nuclei.

5. Comparison with Existing' Data
5.1. 5°Ni(n, «)*°Fe
As Table 2 shows, the existing values of the cross-

section o,, corresponding to the ground state 0% of
36Fe vary over a factor of about 3 among themselves.

Fig. 2. The nuriber of counts per channel (=7 keV wide) plotted
against proton cnergy for 3*Ni. The proton and boron alpha lines
are reasonably resolved to get their individual contributions

[0
8
@
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50|
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Fig. 4. The number of counts per channel {14 keV wide) plotted
against a-particle energy for ¢'Ni

Of the most recent (the last four values) o,, values
the data of Werner and Santry [8] and of McDonald
and Sjostrand [9] are higher than the others. In the
case of McDonald and Sjostrand this is surprising,
since the same 5°Ni sample was used in their
measurement as in the present one. However, a com-
parison of their LiF reference with our Li sample in
the Grenoble neutron beam showed that the number
of SLi nuclei was only 0.540.04 of what they as-
sumed, This means that their cross-section in the
Grenoble °Li reference scale should be 11.241.0b.
That the contents of °Li in the Grenoble sample was
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Table 2. Various details on the nuclei studied
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Isotope  Initial Compound Thermal Level of final E,or E, (keV) a, or 0,(b) Reaction
spin-parity state cap. cross  nucleus®
i spin-parity sec.b*
" E (kev) J* Calculated® Measured  This work Previous data
S9N 3- 1- 92 g5 0* 4750+3 4778430 13111 1 {n,a)
13¢
7.38¢
13.7+12¢
180+1.6*
22.3+1.6!
12413
11.2+1.0t
1 847 2+ 3963+3 3988+30 0.138+0016 <0.3° (n, o)
1" gs. 1- 182543 1829414 134408 4+1' n,p)
20405
20406
1~ 1095 §° 74843 s0.30 (n,p)
£13x10°32 (n, %)
SENj 0+ 1+ 46 gs. 3 2694+3 £3Ix107%  (6.6+3.6)10-*t (na)
S£3Ix10-%
SINi 3 1- 25 88, o+ 334443 <3x107%  (4.5+20)107%* (n,q)
L2x 1073
(7). b[2) c[23) Y(17). (18] f[19] %[20]. M[8]. '[9 ‘[10]. *[21]

! revised value from [9] (sec Sect, 5.1}

correct is verified by the fact that the '**Nd(n, o)
cross-section obtained is also in agreement with other
results.

The o,,=0.188 b is the first positive result as the
previous data give only an upper limit value.

5.2. °Ni(n, p)*°Co

Although the 6,, of 1.34+0,18b obtained in this
work has a tendency to be lower than 2.0+0.5b of
Harvey et al. [10] and 2.04+0.6b of McDonald and
Sjostrand [9] (revised according to the diseussion in
the previous paragraph), the data just about overlap
within their errors. The reason for our value to be
lower than the other two values is the possible pre-
sence of a nearby boron a-line (E,=1.77 MeV) which
might have not been resolved previously from the
proton line. However, in this work as Figure 2 shows,
these two lines are resolved well enough to get their
respective areas.

As to a proton transition to the first excited state of
%9Co, no proton line corresponding to this proton
energy was seen, An upper limit of 0.3 b was obta:ned
for the g,, cross-section, The peak found by lwmc-
Donald and Sjostrand at this energy was not ob-
served in the present work,

5.3. 38Ni(n, )*Fe and ®*Ni(n, o )53Fe

The energy spectra for these two nuclei showed no a-
particle lines going to the ground state of 3°Fe and

*8Fe (Figs. 3, 4). The upper limit values of a,, for
58Ni and ®'Nj, from this study, are about 20-1500
times lower than the existing data (Table 2).

5.4. *9Ni(n, ya )*5Fe

In spite of a large (n, @) cross-section, there was no °
positive indication for the existence of this process.
Only an upper limit value of 6,,<13mb could be
determined (see also Sect. 7.4).

6. a-Particle Widths

The partial a-particle widths I, were determined
from the partial cross-sections o,; with the equation

I
;=0 L
.13 ai 0_1‘ "‘a (])
where a, , is the thermal neutron capture cross-
section and I, the corresponding total y-ray decay
width.
The statistieal model a-particle widths were calculat-
ed from the relation

=222 1,1,

where {D,_> is the mean level spacing of the neutron
resonarnces with spin-parity J*; B, the a-particle bar-

@
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Fable 3, Calculated and experimental partial widths

379

Isotope Compound state  Levels of final pucleus  E, Calculated {I},> Experimental ¢I;,> Reaction
spin-parity J* ———  (keV} (eV) [(33]
E (keV) "
*9Ni 1~ g5, o+ 4750 397x10-"! (5.70+0.48) 10! (n,a}
1-,2- 847 2* 2808 7.80x 10-? (8.14+0.68) 10~ n,%)
1-,2- gs I 1825 1.21x10°! (0.58 +:0.08) 10! (. p)
1-,2- 1095 3 748 343x103 =131x10°% (n,p}
8N i gs. 3 2694 949x10-7 <23x10°* (m, @)
SING i- gs. 0* 3344 1.34x 1073 <1.2x10°% (1, 0)

rier transmission coefficient for an angular momen-
tum /, and the sum is over all the allowed l-values.
While the a-particle transmission coeflicients were
calculated with Igo's potential [11] in the W.K.B.
approximation, an optical model programme was
used for the proton transmission cocfficients,

For these calculations, the resonance parameters I,
D and o, were taken from References 7 and 10.

The statistical model and the experimental f,-values
are listed in Table 3, together with some other re-
fevant information.

7. Discussion
7.1. 2Ni(n,a)%%Fe

The thermal neutron encrgy o, results from contri-
butions from the wings of close by and distant re-
sonances. In the case of s,, (¢-particle transition to
the 0* ground state of *®Fe). it must come only from
the 1~ resonances, because a-particle transition from
2~ resonances to 0* state is parity forbidden. Howev-
er, both 1~ and 2~ resonances can contribute to g,,.
For this nucleus, it seems that most of ¢, comes from
the 2034 eV 1~ resonance whose I,=0.50¢eV [10] is
close to the value L=I,,+I;,=0.58¢V from this
work. Since the emission of a-particles from the com-
pound nucleus neutron resonances is a single channel
process, the partial a-particle widths I; obey Porter-
Thomas distribution [12, 13]; this implies that one
has to average the I, over a large number of neutron
resonances to reduce the uncertainty in the average
value of I; to compare with the statistical model
values. The experimental I, (Table 3) is less than
50% higher than the calculated IJ4. As for I, both
the values are quite similar; but here two channels
with /=1 and /=3 contribute to the cross-section.

7.2. %°Ni(n, p)**Co

Here again most of o, comes from 2034 eV reso-
nance as the I,=0.063 eV of this resonance [10] is

very close to £,,=0.059 from this work. The calculat-
ed I,=0.121¢V is only a factor of ~2 higher than
the experimental value, which may be due to the
Porter-Thomas fluctuation discussed above.

7.3. 8Ni(n, a)%*Fe and ' Ni(n, «)*®Fe

For *8Ni the cxperimental upper limit value of 1} is
about 23 times higher than the calculated values.
However, for ®'Ni the experimental limit of I is
about 110 times lower than the theoretical result; this
result could mean that either all the resonances in
$2Nji that contribute significantly to the thermal neu-
tron capture cross-section have J*=2~ and for which
the a-particle transitions to the gs. of *8Fc(0*} are
forbidden, or it could possibly be due 10 Porter-
Thomas f{luctuation in the a-widths of the J*=1-
resonances that contribute to the thermal capture
cross-section,

74. (n, ya )-Reaction

In the (n, ya)-reaction the compound nucleus formed
by the capture of a neutron, decays first by a low
energy (primary) y-ray to a bound level of the same
system, which, in turn, goes to the final system by
emitting an «-particle. This reaction resuilts in a
broad distribution on the low energy sides of the
(n, «)-reaction peaks [5].

We give a brief theoretical background to get some
information on the low energy primary y-rays from
this two step process [6, 14].

One can write down the partial a-particle width I, of
this process as

LAy~ A~ A3)=F(A, -4y, E))
- E (A, Ay; E,=(B,—E,); )/I[,(4;)
+2,I;(;.,—>A,;E,=(B,—E,);I). 3)

Here A(i=1, 2, 3) are the initial, intermediate and
final states respectively of the nuclear system in-



380

volved; I (i, —4,; E), the partial y-ray width with
energy E. This y-ray forms the first step of the two-
step process. X, [(1,—2,, E,=(B,—E); ) is the a-
particle decay width of the intermediate state 2, to a
state 1, in the final nucleus, summed over the al-
lowed orbital angular momentum [ values,

B, is the neutron binding energy, hence the excitation
encrgy of the compound nucleus state 4,.

I(4;) is the total y-ray decay width of the inter~
mediate state 4,. As not much is known about the
primary low energy (E, up to about 1.5, say) y-rays,
one can express the partial y-ray width in terms of
Weisskopf single particle widths {15] combined with
the hindrance factors:

(A ~2;:E)
=2y Ty~ 450 B, My, LYHF (Mg, 1), (4

where [, is the single particle width for the electric (E)
or the magnetic (M) transition of multipolarity ,, and
HF(Mg, 1), the usual hindrance factor of a y-ray
transition of a given polarity compared to a single
particle width [16].

One can calculate the spectral distribution N,, of this
two step process by averaging the I, over the in-
termediate states 2, over a certain energy interval 4
determined by the energy resolution of the a-particle
detector. This leads to

N ((ED)=[4/2n I (B,)]

(%, Rldy > 453 B,y Mg, LYHF(M,, 1)]
[Z (2= Ay <ED ]

Here we have assumed that

L) +Z, L4, 43, E,=(B,~E) )
~1(4)=F(By),

where I(B,) is the total radiation width at the neu-
tron binding energy B,. Furthermore, it is assumed
that the energy interval 4 is reasonably narrow so
that one can ignore the I, energy dependence over it,
and {E,) is the energy in the middle of this interval.

Now, the spectral distribution N,, can be integrated
to get the total (n, ya)-reacuon width

(A~ 43)=(4/2r [ (B,)
[Z4 [zl., Ly = 4y; E, Mg, I)HF (M, Iy)]
(2 THA, 43 CED, Dy 6)

where 4’ is the summing interval.

In these calculations we assumed that there is only
one y-ray that connects the compound state to the
intermediate state and the a-particle feeds the gs. of
the final aucleus.

The fit of Equation (5) to the experimental spectral

&)
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Fig. 8. The experimental and calculated spectrat shapes for the
'43Nd(n, y2)'3°Ce reaction. The calculated shape is for E, or M,
transitions with [y« E}

shape from our previous [5] (n, ya)-reaction results
on '**Nd (a(n, y2)=0.9+0.3 mb) is shown in Figure
5. One can see from this fit that the low energy
primary y-rays from '#*Nd are of dipole nature:
l'wocE;‘. Furthermore, if one assumes that these y-
rays are of E(M,) nature, one obtains a hindrance
factor (HF) of =5 x 105%(~ 3 x 10°%). These HF-values
should be compared with the corresponding values of
210%-10°(= 10%) for E,(M,) transitions which, un-
like the present case, connect comparatively complex
states to reasonably simple final states [16] and have
comparatively lower E, and M, HF-values. Al
though in our work on '**Nd, **’Sm and '4°Sm, we
observed a(n, ya)-reaction values which were 3-4 % of
the measured a{n, «)-values, we did not see any po-
sitive indication of this reaction in the case of 3°Nj,
even though it has a high (n, a)-reaction cross-section.
Our upper limit value of 13mb is only 0.1% of the
&(n, @) value. The reason for this low a(n, ya) value
may be that probably most of the y-ray strength in
°®Ni is exhausted in high energy (E,z 1.5 MeV, say)
y-ray transitions leaving little strength for low energy
primary decays.

The work of Wilson etal. [24] on *°Ni(n,, y)°°Ni
show that =339 of the capture cross-section is
accounted for by primary high energy (E,27 MeV).
They also see three very weak (/,<0.07 ‘7) high en-
ergy y-rays. They conclude that if real, they are
secondary transitions from highly excited states—a
few hundred keV below the neutron separation en-
ergy —in the compound nuclei ®*Ni and/or $2Ni (their
target contains also 3% 60.61,62.63. 64Ny Theg re-



- 27 -

M. Asghar et al.: Thermal Neutron Induced Charged Particle Reactions

sults substantiate our conclusion on the absence of
the *Ni(n, y#)*°Fe reaction

Assuming again that only E, (M) transitions contrib-
ute, the a(n, ya) 13 mb leads to 2 HF22x10% (2
x 10")—not inconsistent with the systematics men-
tioned just above; this could imply that the com-
pound and the nearby lying states in “°Ni reached by
low energy primary y-rays are not much more com-
plex than the low excitation states in this nucleus.

8. Conclusion

The good quality thermal neutron beam from the 87
meter curved ncutron guide has been used to carry
out charged particle spectroscopy and obtain precise
cross-sections of these reactions on nickel isotopes. In
the 3Ni(n, «)*®Fe rcaction two lines with g,,=13.1b
and g,,=0.188b showed up. The Ni(n, ya)’°Fe
reaction showed no positive indication and only an
upper limit of 0,13 mb could be obtained. The
technique to unfold the ya-spectrum is given in order
to get information on the primary low energy y-rays,
and the '¢3Nd(n, ya)'*°Ce reaction studied during
our previous work, is analysed.

The g,,=134b for the *°Ni(n, p)*°Co reaction is
lower than the previous values probably because the
E,o=1.77 MeV coming from the !°B(m,2)’Li re-
action was not well enough resolved from the nearby
E_,=1.825 MeV line in theze measurements, However
in this work, we resolve them quite well and avoid a
contribution from this reaction.

No proton line corresponding to a transition to the
first excited state of *°Co was observed. An upper
limit value of 0.30b was obtained for the 4, cross-
section,

The upper limit cross-sections for the 3®Ni(n, )°*Fe
and ®'Ni(n, a)*®Fe reactions are about 20-1500 times
lower than the existing data.

Apart from ®'Ni, the experimental results are rather
consistent with the values calculated from the statisti-
cal model.

We are gratefu] to A.Namenson and T,von Egidy for fruitful
discussions and to E. Hagberg at CERN for calculating the proton
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Abstract. The (n,,, a)-reaction spectroscopical data are reported on **Mo, '#3Te and
T45Nd (target nuclei). The **Mo(n. 2)**Zr and '23Tc(n. )*?°Sn reactions showed up two
lines each corresponding to the ground state and the Ist excited state with a total cross
section of 32 ub and 52 ub respectively. In the case of '**Nd(n, 2)!*2Ce, a transition only
to the 1st excited state of '*2Ce is present. It is shown that in the case of ?*Mo, '**Nd and
probably '23Te, most of the cross-section comes respectively from the 2, possibly 4-.
and 0" bound levels whose widths arc determined tobe [, =0.5x 10" %¢V,[=1.6x 10 %cV
and I;=1.6 x 10-%eV. The present results on these three nuclei, when combined with the
exisling data, are consistent with the calculated statistical model values.

Nuclear Reactions **Mo, '#*Te, '*Nd(n, ). E=thermal measured o(E,). **Zr,
12080, 142Ce levels; deduced a-branching ratios. Enriched and natural targets,

1. Introduction

A systematic spectroscopical study of (n,, , «}-reaction
is being carried out at the Grenoble high flux reactor
{1, 2]. The low background situation provided by the
curved neutron guide helps to do this work with a
good detector energy resolution and to measure low
o,~valucs with a good precision. This paper reports
the results on 9*Mo, '23Te and '+*Nd.

2,
2.1, Experimental Method

The details of the experimental set up of this work
have been given in Refs. I, 2. Brieflly, the 87 meter long
curved neutron guide of the Grenoble high flux reactor
is used for this work. The available thermal neutron
flux is ¢, ~10° neutrons-cm~2.sec™!, with ¢, /¢_,

2/10°, and the direct y-ray flux is down by x10°. The
beam size is 3cm - 5 cm. A surface barrier detector of
450 mm® area and 100 pm thick and placed at ~5.5cm
from the centre of the target detects a-particles with an
cffective elficiency of = 1.29 and cnergy resolution of
250 to 60 keV. The background conditions allow to
measure 6, down to x| ub for E, 24 MeV and target
thickness of 40~ pg/cm?.

2.2. Turgets

Table | gives the various details of the targets used
and the data accumulation time for each target. The
precision on the target thicknesses prepared by
evaporation and isotope separation is ~10% and
259 respectively. These errors were folded quadrat-
ically with the divers other contributions.
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Table 1. Targets used
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Isotope Target Method of target Thickness Data accumulation
studied preparation (pg/em?) time (h)
"*Mo Natural Molyhdenum as MoQO), evaporation 276 +10%, 3lo
Mo ¥*Mo-enrichment of 97.43 %, (MoO,) evaporation 11£10% 146
1237, 33T e-cnrichment of 4587, evaporation 106 £10%, 108
145Nd 145Nd-enrichment of »99°; 1sotopic separation 284259, 278

3. Amalysis of Experimental Data

Figs. 1, 2 and 3 show respectively the a-particle energy
spectra of **Mo, '*3Te and '*5Nd as target nuclei.
The a-particle cross sections were determined with
respective to the 9.178 MeV line of '*°Sm (g,=
5.2340.17 mb, Ref. 1). These cross sections are given
in Table 2, which also spells out the other pertinent
information. In the case of Mo, the data are the
average of the natural and enriched molybdenum
targets. The encrgy spectra of !23Te and '#5Nd show
four additional lines at 8.784, 6.778, 6.288 MeV and
the unresolved doublet at 6.051 MeV +6.090 MeV due
to the a-disintegration of 22°Rp and daughter pro-
ducts of 2'5Po and ' ?Bi produced from 232Th present
as impurity in the vacuum chamber. These lines do not
disturb these measurement; when they disturb, they
can be practically eliminated by improving the vacuum
as in the case of ®*Mo. One observes in the energy
spectrum of '#5Nd, the 9.43 MeV line of *3Nd which
corresponds to 0.029 of '*3Nd in the target. The peak
at 9.36 MeV in the '23Te spectrum is probably due to
143Nd present as an impurity in the target.

14 Mev b
Q= 3()'.|b

200 -

H
:
i .

Fig. 1. The number of counts per channel (30 keV) plotted against
a-particle energy for *3Mo as target nucleus

4. Comparison with Existing Data

In the case of ?*Mo, the present work provides the
first result with thermal neutrons (Table 2).

For !¥Te(n,,,®)'?°Sn, while the data of Cheifetz
et al. [3] for a, are a factor of about 3 lower than the
present value, due to high background, they could
give only an upper limit for &, < 50 ub, which is about
8 times higher than the value obtained from this
work. .
Okamoto [4] in his study of '"*SNd(n,,, 2)'*2Ce reac-
tion, could again determine only the upper limit values,
The present limit of 6, and the value of ¢, are lower
respectively by factors of ~ 100 and 10 than Okamoto’s
values. The upper limit values of g,<100pb and
a, 2100 ub were given also by Cheifetz et al. [5].
Finally the calculated E_-values {13] for all the nuclei
studied here agree rather well with the measured
E, -values.

5, a-Particle Widths

The experimental g, -values (partial cross sections) can
be transformed into a-particle widths I, with the
refation

O]

where g, ,, is the thermal neutron capture cross section
and I, the corresponding total y-ray decay width.
When several (at least more than one} compound
nucleus neutron resonances (including the bound
ones} contribute to thermal neutron capture cross
section o, ,,, a mean value of I;=(I> was used.
However, if only one resonance dominates in the
thermal neutron capture or if only one resonance
contributes significantly for a certain a-particle transi-
tion L,, its parameter I and o, were used in Eq. (1) to
obtain I,.

In the spirit of statistical model [6], one can also calcu-
late the average a-~particle widths from

D
G =G2 3k, @
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Fig. 2. The number of counts per channel (30 keV) plotted against z-pasticle energy for ' #3Te as target nucleus

1
1

o -
E.=788MeV 11523 ub

Counts per Channet
o
[=]

A

E,Mev)

Fig. 3. The number of counts per channel (30 keV) as a function of a-particle encrgy for '#*Nd as target nucleus

Table 2. Various details on the nuclei studied

Isotope Initia} Compound Thermal Levels of final E, (keV) 5, {(ub)
spin-parity  state cap.cross  nucleus® o " .
x in-parit 1. 6 (b) measured this work existing
! vpacly seq ob ke o data
Mo 5/2¢ 24 145 gs [Ug 6,127+3 6,138 130 30+4
2°,3 934 2¢ 5231+3 5,239 430 2+t
123Te 1/2+ o* 406 gs o 733413 7320+ 30 4616 15+10¢°
1" LIt " 6,201 +3 6,200+ 30 6+2 <50°
143Nd 7/2- 3- 42 gs. 0 8.190+5 <0.7 $100%¢
3-,4- 605 2%} 785845 7,880 30 11543 $100%
* Rel.9. b Rel. 13, ¢ Ref. 3. * Ref. 4. ¢ Rel. 5.

where (D, n) is the mean level spacing of the neutron mentum [, and the sum is over all the allowed l-values.
resonances with spin-parity J*; B, the a-particle bar-  The transmission coefficients B, were calculated using
rier transmission coefficient for orbital angular mo-  Igo’s potential [7] in the W.K.B. approximation [8].
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Table 3. Calculated and experitnental a-particle partial widths
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Isotope Compound  Levels of final nucleus E, (keV) a-penetrability ¥ £ Caleulaled <I})) eV} Experimental
state e e JR— ’ c o= = L (eY)
spin-parity  E (kv) Je 2 3 2 3

0 6.127 o0 xI(0* 2 % ® 0.48 00710 ©
2 5.231 036x10 7 01 X107 68x10 7 23xiD 7T (03201610 7
@ t 1] i
"2Te 0 £5. 0 734 038 x10 ¢ 57x10 ¢ (L7 0910 °
I L1171 | 6.201 0.66x 10 ¥ 36x10 ¢ (1.5 +0510 7
K} 4 3 4
145Nd 3 2. 0 8190 66 xI10 ¥ 36x10 7 Z08x10 ®
605 L7 x10* 05 xi0 " 94x10* 34x10 % (1.6 £0.510 *

2) 7858

All the resonance parameters such as I, D and o,
were taken rom Ref. 9.

The experimental and statistical model [-values are
given in Table 3.

6. Discussion
6.1. The Reaction **Mo(n, 2)°*Zr

The s-wave (I=0) 3° necutron resonance at 44.7 ¢V
cannot feed the ground state 0 transition in *2Zr, it
is parity forbidden. Moreover, it contributes only 3.3 b
to the 6., of 14.5b. Popov and Florek [10] have
measured I, £0.019 x 10~ ° eV for this resonance, which
gives o, <0.4 pb compared to the present value of
32 ub {sce Table 3). The other s-wave resonances at
1585V, 358.2¢V ctc. conuribute negligibly to @, ;.
This implies that 11.2b of capture cross section and
the whole of g, ,,, of 32 b must come from the bound
[9] level with J*=2". The present data lead to I;=
0.5% 10~ eV for this 2* bound fevel.

Since the neutron resonance a-particle widths seem
to follow the Portet-Thomas distribution [11, 12]
{one degree of freedom), one has to average over a
large number of resonances in order to be able to
compare with the statistical model values. If the I-
values of three 2 resonances at 553.9,899 and 1,145¢V
as given by Popov and Florek [10] are joined with the
present value of the bound level, one gets a {I>=
(15.6+70%) 105 eV where the error of £70% is due
to the Porter-Thomas distribution. This value is con-
sistent with the statistical model value of 20 x 106 eV.

6.2. The Reaction '**Te(n,x)'*°Sn

Here the first neutron resonance at 2.33eV with
J*=1", provides =987, of the 5, ,,=406+30b, but
this resonance cannot feed the 0" ground state of

1208n (parity forbidden). However it can feed the first
1 excited state. If this resonance decays principally
only to the 1' state of '?%Sn, its [[=15x[0""¢V
(Table 3) which agrees with /;<4x 107 eV given by
Kvitek and Popov [10].

The 24.1 eV (J*=0") resonance contributes only 2.9 b
to the thermal capture cross section (the contribution
of higher energy resonances is negligible). If this
resonance provides the whole of a,,=46 pb. its [[=
I,,=1.7 x10-%eV. However, Popov and Florek [10]
give [[<0.1x10-%eV for this resonance. which will
give 0,,<2.7pb. Hence onc has to conclude that
cither the I; of Popov and Florek isa factor of =17 too
low, or there is a bound 0" level that provides =43 ub
of a,,, which corresponds 10 [;=1.6 x 10~ % ¢V. How-
ever it should be noted that this bound level contrib-
utes only a few barns to the thermal neutron capture
cross section,

The {I;> abtained from the [ -values of four 0°
resonances given by Popov and Florek [10] and the
I;-valuc of the bound level from this work, is =(2.34
64%)x 10~ eV, which is not in disagreement with the
calculated value of [=5.7x10"%eV.

In the case of 1* resonances there'is only one resonance
(2.33eV) but its [=1.5x10"%¢V is rather close to
the calculated [;=3.6 x 10~ eV.

6.3. The Reaction **3Nd(n, a)'**Ce

The first two neutron resonances at 4.35 and 42.5¢V
are both 37, They can feed both the 0" and 2° levels
of 142Ce, but their contribution to the 0* transition is
very low because g, 0.7 ub (Table 2). However their
contribution to ¢, ,,=42b is only 64 b {the higher
energy resonances do not contribute much). Hence a
capture cross section of 35.6 b comes from a bound
level.
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Popov et ul. [12] have measured the cnerpy spectra of
a-particles in the 4.35and 42.5¢V resonances. For
both of these resonances, they see strong a-particle
transitions to the ground (0 ) and the first excited (2°)
states of **2Ce; in fact the F-widths of these two
resonances is cqual to the sum of 17, and £}, [14].
These two resonances should contribute =23 ub and
=11 pb to a,, and s, respectively. The o,, value of
i1 pb agrees with the present result of 11.5 ub, but no
o-particle transition (a,,<0.7 ub) to the ground state
of '*2Ce is seen in this experiment. The reasons of
this disagreement arc not clear. It might be possible,
however, that the values of I-widths (Lo+1)) of
these two resonances are much lower than given by
Popov ¢t al., and, as a result, these resonances contrib-
ute ncgligibly to ¢, ,,. And the agreement between
the present g, and the calculated a,; from the I, of
the 4.35 and 42.5 ¢V resonances is probably fortuitious.
This would mean that the bound level provides the
whole of a, , of 11.5pb, which gives a-width ;=
1.6 x 10~ ¥ eV for this level.

I the bound level is 37, it could contribute to a,,, but
d,9<0.7 pb; this could be duc to the Porter-Thomas
width fluctuations [11]. If it is a 4~ resonance, it will
not feed the 0° ground state of !*2Ce. However, the
statistical model value of ;=34x10"8¢V for the
4 - resonances is rather close to the present result of
[=16x10"%¢cV implying that this bound level
might have J*=4".

7. Conclusion

The present work leads to the following conclusions:
a} The low background experimental facility at the
87 meter neutron guide bhas led to a good quality
(n, a)}-reaction spectroscopical data on the target
nuclei of #*Mo, '22Te and '*5Nd (Table 2).

b) It is shown that in the case of **Mo(n, 0)°*Zr, the
whole of g, is contributed by the bound level with
[=05x10"%¢eV and whosc spin-parity are deter-
mined to be 2*.

c) In the case of '?*Te(n, o)’ 2°Sn, it is shown that
either the [ -value for the 24.1 eV (J*=0') resonance

161

as given by Popov and Florek [10] is a factor of about
17 too low or the 6, , comes principally from a 0
bound level with [[=1.6x 10~%¢V.

d) In the case of '*3Nd(n,«)'*2Ce, the thermal neutron
data are inconsistent with the resonance data of the
Popovet al. {12]. It is shown that the g, is completely
due to a bound level with ;=1.6x10"%¢V and a
possible J*=4".

¢) The statistical model L-values are consistent with
the experimental data wherever the comparison
between the two types of data is possible.

We arc thankful 10 Prof. R. Chery for his interest in this work and
to Do Huu Phuoc for his help in running the experiment.
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Abstract: The (n, &) reaction has been studied using the highly pure thermal neutron beam from
the 87 m curved neutron guide at the Grenoble high flux reactor. The 47Sm(n, a)'+4Nd
reaction showed up five lines corresponding to the ground and the first four excited states of
the final nucleus. It is shown that a53 % of the 581 ub (n, &) cross section comes from the
neutron capture by a bound Jevel of the *#8Sm contpound nucleus. The 8.74-3 ub cross sec-
tion of *31Eu(n, u)!#3Pm seems to consist principally of at least two lines corresponding to
the ground and the second excited states of 148Pm, The '33Eu{n, «)!*°Pm cross section for
thermal neutrons is < 1 pb. The lower limits of (n, &) thermal neutron cross section values on
ytterbium isotopes are = 20 to 40 times lower than the published data.

E thermal; mcasured G(E,). ***Sm, '%3Eu levels deduced w-branching ratios. Enriched

NUCLEAR REACI‘IONS X‘TSm' 1521 ’JEU, 168,170,171,172,173, ‘76Yb(ﬂ, a), E =
and natural targets.

1. Introduction

Although the slow neutron (n, «) reaction on medium heavy and heavy nuclei has
been studied by several authors ! ~°), this reaction is rather difficult to study because
of the low probability (~10~% to 107 ) of a-decay of the compound nuclear state
formed by the capture of a neutron by the target nucleus, compared to its decay by
y-ray emission. Moreover, if one wants to measure the sp2ctral distribution of a-parti-
cles, the y- and f-ray and fast neutron background should be as Jow as possible to
avoid a deterioration of detector energy resolution due to pile up and radiation damage
effects. For example, Oakey and McFarlane ®) have used an electrostatic guide to
lead away the a-particies from the high background region in order to be able to do
spectroscopic work under low background conditions; they managed to get an energy
resolution of 250 keV for their a-particle detector.

A (n, o) reaction study gives information on the nature of highly excited compound
nucleus states, such as their spin and parity (/=) values due to simple but stringent J*
selection rules; this work is also important for the theory of a-particle decay through
the knowledge of the probability of a-particle clusters (quartets) in these compound

437
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nucleus levels and their a-decay to the various states of the final nucleus *°). The
theoretical work of Soloviev ! **!2) based on a semi-microscopic theory, has already led
to some insight in the a-decay mechanism of these highly excited states. For example
the calculations on doubly even nuclei predict an increase in the reduced a-particle
widths for a-transitions to one-phonon states as confirmed by experimental data 1?).

2. Experimental methods and details

This (n, «) reaction work was carried out at the end of the 87 mlong curved neutron
guide of the Grenoble high flux reactor. The slow neutron flux at the end of the neu-
tron guide is &~ 10° neutrons - cm™~2 - sec™! with the mean wave length (/) ~2.3 A.
The ratio of the number of slow neutrons to that of epithermal and fast neutrons is
210°; the direct y-ray flux is down by = 10° [ref. '#)]. This high purity of the slow
neutron beam allowed the present work to be done with low background and good
detector energy resolution.

The targets deposited on thin foils (10 to 20 um) of aluminium fully covered the
rectangular neutron beam of 5cm x 3 em cross section. A surface barrier detector of
100 um thickness and 450 mm? area detected the emitted a-particles; it was placed
at 5.5 cm from the centre of the target, which was inclined at 60° relative to the inci-
dent neutron beam. The whole system was placed inside a vacuum chamber. Some
lead was placed inside the chamber to prevent the detector from seeing the incident
neutron beam. For a relatively weak y- and B-ray activity of the target under study,
the energy resolution of the detection systems (FWHM) was =35 keV. However,
in certain cases where one used rather thick targets or targets that have high capture
cross sections (tables 1 and 2), the resolution (FWHM) varied from ~60keV to
100 keV.

3, Targets and a-particle spectrum normalization

Most of the targets were prepared by evaporation of metal under vacuum on thin
aluminium foils (table 1). Moreover, the conditions of evaporation were optimized
in such a way that the target thickness seen at different points from the detector
should be constant. In order to obtain the (n, &) reaction cross section values, the

TanLE 1
‘The targets used
Isotape studied Target Thickness Data
(ug/cm?) accumulation
time (h)

1475m enriched *47Sm with « 1% 1**Sm 20 90
154

.,,E: } natural europium 128 135

Yb isotopes natural ytterbjium 540 114
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a-particle spectra were normalized to the known (n, &) reaction value of the target
nucleus *4°Sm (9.178 MeV line, o, = 5.23 0.17 mb, ref. *7)); the neutron capture
cross section of this line has a 1/¢ dependence.

A check on whether or not the neutron guide spectrum has any effect on the a,
value of this line, which is principally due to a bound level in the **°Sm compound
nucleus, the '#9Sm(n, 2)!**Nd reaction cross section was measured relative to the
SLi(n, a)*H reaction. The o, for the 9.178 MeV line was in very good agreement with
the above value.

While the error due to the instability of the neutron beam was =2 %, the uncertain-
ty coming from the weight of the targets was estimated to be 10 %; all these errors
were folded quadratically with the statistical errors of data.

4, Encrgy calibration

Each of the a-particle spectra of various nuclei studied here (fig. 1} shows four
a-particle energy lines at 8.784 MeV, 6.778 MeV, 6.288 MeV and the unresolved
doublet at 6.051 MeV+6.090 MeV due to the a-disintegration of 2°Rn and daughter
products of 2!Po and 2*2Bj produced from 2**Th present as impurity in the vacuum
chamber. These lines have in no way interfered with the spectra of the nuclei studied
here. In addition to an energy calibrated pulser, these lines served as 2 permanent
energy calibration of the system. They were also quite useful to follow the stability
of the system.

Tables 2 gives various details on the nuclei studied here such as the thermal neutron
capture cross section values, the J* values of the capturing states of the nuclei studied,
of the states of the final nuclei reached after a-decay, the calculated and measured
a-decay energies and the a(n, &) cross sections to the different states of the final nuclei.

5. Results and discussion

5.1. THE REACTION *4'Sm(n, &)**’Nd

The target of metallic '#7Sm was prepared using the isotope separator at the Lyon
Nuclear Physics Institute. It contained <1 % of !#°Sm (table 1), which allowed one
to obtain the (n, &) cross section and the precise energy of the 9.163 MeV line without
the interference of the 9.178 MeV 14°Sm line,

The present data (fig. 1, table 2) show that the a-decay of the compound nucleus
state of 148Sm seems to feed the ground and the first four excited states of 144Nd
at 6.95keV, 1304 keV, 1510 keV and 1560 keV respectively. However, it was not
possible to resolve the two a-particles groups going to the 1510 keV and 1560 keV
levels; but the peak was much wider than if it consisted of only a single a-particle
group; hence it was peeled into two groups corresponding to the 1510 keV and 1560
keV levels.
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Fig. 1. The number of counts per channel (30 keV wide) plotted against x-particle energy for the
nuclei studied. Although the "4”Sm target was enriched, only natural Eu and natural Yb targets
were used. The various spectra include the background.
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Various details on the nuclei studied

Isotope Initial Compound Thermal ~ Levels of final nucleus ®) E,(keV) o.(rb) Line
spin- state spin- cap. cross indication
parity I*  parity J*  sect.a(b)*) E(keV) I3 lculated d
147§m i 3- 65 s o+ 9844+ 9 9839+ 8 13120 A
3, 4 695 2+ 9N6TL 9 9163+ 8 370£50 B
3=, 4 1310 4+ 8575+ 9 8570+ 8 /L 7 c
3-, 4" 1510 2+ 8375L 9
- 4- 1560 - 8326+ 9 8342+ 8 Q238 D
151y ¥ 2+, 3+ 5600 8s. 1- 7650430 (7670.£20) 874 3 E
61.5 2- 7580£30 TE
1372 6~ 751030 (7520 £20) F
193g, i 24,3+ 480 s wm 563030 <1
1esyp o+ 1+ 3200 s - 8390+10 h
472 3 835010 <100 i
110y o+ 3 94 s i 7980+ 1
9.3 1+ 7900 10 <10
207.8 - 7770£10
1y 1 1- 52 5. 0+ 9110£10 < £
o, 1- 897 3* 821010 15 i
1y} o* 1 04 gs. 1 7140+ 10 <1 h
13yp s 1- 19 s o+ 8110+10 k
1-,2- 79.3 2+ 793010 <l m
1mayp o+ ¥ % g3 §- ~ 6270
178y} o+ 3 6 5 i (7930) <1 n
) Ref.19). %) Ref. %),

o)

vy

-sco
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TanLe 3
The reported values of the (n, &) cross sections (ub) at thermal energies
Target State of Cheifetz Andreevand McFarlane  Okamoto %) Present
isotope  daughter eral®) Sirotkin *) ) (0.0253 eV
nucleus values)
147§m g5 160+ 50 184412 1804+ 40 131420
Ist 530L 150 629140 5304100 370450
2nd 81467 38+ 7
3rd 19£10
4th 23+10
151Fy 8. 942
Ist 8.713
2nd
1 !JEu i <1
168Yh < 4000 < 100
170yp < 40 < 10
171yp < 40 =15
172y < 30 <1
1Myp <1
174Yp <20
11eyp <1

*) Ref. ). b) Ref.3).  ©) Ref.!7). %) Ref 7).

The present data are tabulated and compared with the existing data in table 3.
It is clear that the present results have the lowest values of all the existing data; the
present value of the (n, &) cross section of 581 ub is 54 % lower than McFarlane's
value of 894 yb. To understand this difference in a plausible way one should compare
the thermal neutron spectra involved in these two measurements; while in the case of
the neutron guide spectrum the flux of epithermal (resonance) neutrons is negligibly
low (¢, = 10° nfsec - cm?), it is not so with the normal thermal column spectrum
where ‘the ¢,,; may be important. For example, if ¢ = 2x 10*® n/sec - cm? and the
Cd ratio is 10, one has @,,; = 2.6 x 10%/E, where E is the energy of neutron. It should
be said, though, that this is correct only when a 1/v detector is used to make the spec-
trum measurement. When the (n, &) reaction cross section is studied with a normal ther-
mal spectrum, one does not only have contribution from thermal neutrons, which are
mostly due to the wings of distant resonances, but from the resonances themselves.
In fact one measures

e = [ S0 (EYpepi( EME) + o (th)],

where the first term represents the contribution from the resonances. With ¢, ¢
and the Cd ratio given above, the resonances in 4®Sm contribute 70 ub to o,.
Popov et al. 1*) have measured the (n, &) cross section and the spectral distribution
of a-particles in the neutron resonances of the !4*Sm compound nucleus. One calcu-
lates from their data that the 6 neutron resonances up to 40¢V contribute only
2270430 % pb at thermal neutron energy, i.e. 47 % of the measured value, More-



- 41 -

(nen, o) 443

over, their contribution to a,, x105+309% ub, is rather close to the present
value of 131 +20 ib. However, their contribution to o,y ~117+30 3 ub is Jower than
370450 ub measured here.

Now, where does this difference of = 53 9 between the measured value and the
contribution from the wings of the positive energy resonances come from? Cheifetz
et al. %) and Okamoto 7) argue that the neutron resonances of the !48Sm compound
nucleus at 3.4 eV, 18.3 eV and 27.1 eV should be sufficient to explain the measured
cross section and there is no need to invoke the existence of and contribution from
a negative energy (bound) resonance. However, the present data combined with that
of Popov et al. 1?), lead one to conclude the presence of a bound level contributing
253 9, of the g, value. As this bound level does not contribute to g,4, one cannot say
whether it is a 37 or 4™ level.

5.2. THE REACTION !3Eu(n, )}'**Pm

The target consisted of natural europium metal evaporated under vacuum (table ).

The present cross section value of 8.7+2 ub agrees with 9+2 b of Andreev and
Sirotkin *) (tables 2 and 3). They used an jonization chamber and a target of iso-
topically enriched '**Eu (98.9 %). The width and the form of the cross section curve
(fig. 1) show that more than one level of the final '*®Pm nucleus is being fed; one
has the impression thzt the peak may mainly consist of two components with energies
of 7.52 MeV and 7.67 MeV that correspond to the feeding of the ground and second
excited states of '*®*Pm. However, due to low sta‘istics, one cannot draw any
definite conclusion.

Moreover, this measurement allows one to check the limit of sensitivity of the present
experimental set-up. The value a(n, y) = 5800 b for natural europium (table 2) gives
a(n, y)/o(n, @) ~ 0.4 10° for thermal neutron energies. This implies that with the
present set-up, one can have a reasonable measurement in a reasonable time of a (n, «)
cross section with a(n, y)/o(n, &) ~ 10°.

5.3, THE REACTION !33Eu(n, «)' 3°Pm
The present work leads to g9 < 1 ub with a probability of = 95%,.

5.4. YTTERBIUM ISOTOPES

A target of 540 pgfcm® of natural ytterbium (table 1) was prepared by evaporating
ytterbium metal under vacuum. The low temperature of evaporation (< 600 °C)
allowed to have a high purity target.

To obtain the upper limit of the (n, &) cross section values of the various ytterbium
isotopes, the following procedure was used: the a-particle energy for each isotope
was calculated with a 410 keV accuracy from the masses of the initial (compound)
and final (after a-decay) nuclei taking into account the J* selection rules (fig. 1,
table 2). With the target thickness used in this work, the peak width (FWHM) should be



- 42 -

444 A. EMSALLEM et al,

< 130 keV. With a 30 keV muiti-analyser channel width, the counts in five channels
around the expected a-particle energy were summed up and corrected for the back-
ground whose mean value was determined by taking into account the contribution
on both sides of the expected a-particle line. The upper limit values of (n, ) cross
section (table 2) of the various isotopes of ytterbium were determined with a prob-
ability of > 95%.

' When compared with the results of Andreev and Sirotkin 3) (table 3), who used
an ionization chamber, the present values are = 20 to 40 times more precise than
theirs. :

6. Conclusion

The highly pure thermal neutron beam from the 87 m curved neutron guide has
been used to measure (n, &) cross section under low background and with good
energy resolution conditions. The '47Sm(n, «)*#4Nd reaction showed up five lines
corresponding to the decay to the ground and the first four excited states of !44Nd;
moreover, it is shown that &~ 53 % of the 581 ub (n, «) cross section comes from a
bound level of the '4®Sm compound nucleus. The * !Eu(n, «)*4*Pm reaction shows
up decay to at least the groundand second excited states of '4®Pm; this reaction helps
to establish the ratio o(n, y)/o(n, @) ~ 10° as the lower limit of sensitivity to measure
(n, &) reaction with the present experimental set-up. The o, cross section of the ***Eu
(n, @)'3°Pm reaction is < 1 pb. The lower limit values of the (n, &) cross section on
ytterbium isotopes are & 20 to 40 times lower than measured by Andreev and Sirot-
kin 3),

The authors are grateful to the Max von Laue and Paul Langevin Institute for
providing them with a facility at the 87 m curved neutron guide.
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The (n,,, ®) reaction on '#°Hf, '#!Ta and 2°°Bj was studied at the thermal neutron guide
of the Grenoble high flux reactor. Upper limits of ¢,13pub, £1ub and £0.3pub,
respectively, were obtained for the « branches to the ground states in contrast to the
values of =100ub to ~500mb reported in the literature. Possible reasons for these
discrepancies are discussed. Furthermore, the prescnt upper limits of the cross sections
are compared with the values calculated from the statistical model.

Nuclear Reactions 3°Hf (i, «), '3 Ta (n, ), 2°?Bi E=thermal; mecasured o(E,).
Natural and enriched targets.

1. Introduction

We have been carrying out a systematic spectroscopi-
cal study [1] of the thermal neutron induced charged
particle {such as « particles and protons) reactions.
Although these reactions have usually very low cross
scctions for the thermal neutrons, this type of spectro-
scopical work gives useful information on the a emis-
sion from a compound nucleus state. Furthermore,
the two step (n, ya or n, yp) process is one of the few
methods to get information on the low energy (= I~
2 MeV) primary y-ray as well as on the rather simple
structures (consisting of a few quasi-particles) in the
compound nucleus state [2]. The (n,, «)-reaction
cross sections for a variety of nuclei are also needed
for reactor designing.

Alam and Sehgal (3] have reported quite high
{(n,,, a)-reaction cross sections (100 ub to =500 mb)
for '®°HI, '*'Ta and 2°°Bi obtained with the acti-

* National Fonds voor Wi happelifk Onderzock

vation method. We have studied these target nuclei
by looking at the « particles.

2. Experimental Method

This work was carried out at the end of the 87 meter
long curved neutron guide of the Grenoble high flux
reactor. It has a thermal neutron flux ¢, =~10°
neutrons/cm?- s, with O/ Pepi ™ 10%, and the direct y-
ray flux is down by ~10° A gold silicon surface
barrier detector of 450mm? area and 100um de-
pletion depth detects the charged particles. It is
placed at =5 cm from the centre of the target. The
whole system is placed inside a vacuum chamber.
The detector has an energy resolution of 50-60 keV
for « particles and the background conditions allow
to measure cross sections down to few pb for
E,24MeV.

0340-2193/78/0286/0411/$01.00
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Table 1. Targets used

Isotope Target Method of target Target thickness Data recording
preparation (ug/em?) time (h)

1805 Metal enriched to ~99%, in **°Hf Implantation 20 96

181y Oxide with purity of ~99% Evaporation 120 165

209g; . Metal with purity of >99% Evaporation 239 82

Table 2, Various details on the nuclei studied

Isotope Initial Compound  Thermal Level of final E, cal. o,(ub) Calculated
spin- state cap. cross nucleus® (keV)* _—
parity spin-parity  sec. (b)* This work  Previous data
" J* E (keV) J*
1* 9+
18041 0* - 126 gs. — 675010 s13 (485+£14)10°¢  0.12x10~3
2 2 S150¢
+
1817y Zz— 3t 4% 210 gs. 1 g 7247450 sl 111484 1x10°%
. 9~ - _ gs. [ 9450+ 5 50.3} 5x 10".
209, 7 - % 2 454144
B3 a3 33x107 a6 2 919345 soqf 9% 6x10*
*[5); *[10]; © [11); * [3); * [12)
g 5.304 MeV
L
8
'i 150}~ -
3
O
5.486 MeV
100} { -
4,78MevV
501~ ¢ _
it 7386 MeV
‘
M’ .ol * o :
\'. & ~“,| |k L% wge’ orle o0t o A‘
R 7 IR i i R e o
4.5 sol 155 6.0 6.5 7.0
7
50| 9.193 MeV 0, & 04ud -
9.450MeV o, b
' 0 a$ O3u Fig. 1. The pulse height spectrum for 29°Bi
with 213 keV per channel. The « line at
5.304 MeV is due to ?!?Po resulting from §
o * - o o decay of 21°Bi formed through neutron
capture in 2°%Bi, The background lines at
75 &0 85 20 95 100 10.5 4,78, 5,486 and 7.386 MeV are due to

Ea MaV 237Np, 24'Am and 3'°Po, respectively
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3. Targets and Cross Section Normalization

Table1 gives the details of the targets used in this
work. The enriched '8°Hf target was prepared with
the Lyon isotope separator. All the targets used here
had 20um Al backings.

The charged particle energy and the neutron flux
calibration were done with the SLi(n.«)t [E,=2.055
MeV, E,=2727 MeV and ¢,=940+4b] and the
1499 mn, 2)**Nd  [E,=9.178 MeV and ¢,=5.23
+0.17mb] reactions. The expccted x-particle energies
for the nuclei studied here are given in Table 2.

4. Results

Figure 1 shows, as an example, the energy spectrum
for the 2Y°Bi target. None of the targets studied here
showed any a-particle peak. The upper limit values of
cross sections of Table2 represent a probability of
2959, The values of Alam and Sehgal [3] obtained
with the activation technique are also given in this
table. The difference between the two values is so big
that we checked our '8°Hf and '®'Ta targets after
their neutron irradiation with a Ge(Li) detector. The
y rays of '8'Hf and '®2Ta and their intensities were
consistent with what we expected. Furthermore,
2198 resulting from neutron capture in 2°°Bi §~
decays to 2!°Po, which emits an a particle of
5.304 McV. This o peak is clearly seen in our spec-
trum of 2°°Bi, Figurel. The neutron capture cross
section of 2°°Bi and the decay periods of 2!°Bj and
21%pg allowed us to use this peak for an internal a-
particle energy and intensity calibration and thus, to
avoid for this target the uncertainties on the target
thickness and the neutron flux. The rather low upper
limit values for 2°°Bi given in Table 2 were obtained
using this method of analysis.

5. Statistical Model Calculation of
a-Particle Cross Sections

The statistical model a-particle partial widths can be
calculated from the relation

(Dyn
(I =’T;—Zl B,

where {D,.» is the mean level spacing of the neutron
resonances with spin-parity J*; B, the a-particle bar-
rier penetration coeflicient for an angular momentum
I and the sum is over all the allowed l-values. These
transmission coeflicients were calculated with 1go’s
potential [4] in the W.K.B. approximation. These
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calculated «-particle widths were transformed into
the corresponding cross sections with the resonance
parameters I, D and o, taken from Reference 5. The
calculated and the experimental cross sections along
with some other relevant information are given in
Table 2. 1t should be noted that while the calculated
partial widths represents the average values, the ex-
perimental partial widths (or cross sections) for the
thermal neutrons should obey the Porter-Thomas
fluctuations [6] corresponding to one degree of free-
dom in the exit channel, if the process of emission of
these particles obeys the statistical laws. One ob-
serves that the theoretical values are ~10°-10° times
lower than the present upper limit values. It should
be noted that in our previous work on a large num-
ber of nuclei, we found that the calculated cross
sections are consistent with the experimental values
within the limit of width fluctuations.

6. Discussion

None of the three targets: '*°Hf, !8'Ta and 2%°Bi,
studied during this work, has shown any definite
indication for the (n,.«) reaction as reported by
Alam and Sehgal [3]. The reason for this enormous
difference between the two results is not clear. How-
ever, we attempt to give the possible explanations:

a) Error in the ldentification
of Final Nucleus Through its Half-Life

1t is rather delicate to identify a nucleus by measur-
ing the half-life of the activity by counting only the
betas as they did. The problem may become even
more intractable, because usvally one has to decom-
pose the measured activity into different half-life
components which may have relatively large errors.
It is worthwhile to have another signal such as a y
ray to identify the desired final nucleus. Furthermore,
the presence of even a small impurity which, after
neutron capture, leads to the desired final nucleus
may lead to incorrect results. However, the authors
claim high purity of their targets, and we have not
been able to find any parasitic half-lives that could
mix with the desired final nucleus activities produced
in the (n,a) reaction.

b) Fast Neutrons in the Thermal Beam

A thermal beam extracted from a normal beam hole
usually has a relatively important fraction of fast
neutrons. These neutrons can induce the (n,a) re-
action not only through the compound nucleus for-
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mation, but also through the direct reaction mecha-
nism [7]. Glenworth and Betts [8] produced the
19min half-life activity of '"®Lu through the
181Ta(n,a) *?%Lu reaction, by irradiating '®'Ta with
the reactor neutrons.

Hence, the activities observed by Alam and Sehgal
[3] are probably produced by fast neutrons in their
neutron beam. However, their 1113+-8ub for the
'81Ta(m,a) !78Lu is much higher than 0.085ub re-
ported by Rochlin [9] for a fission neutron spectrum.

7. Conclusion

The (n,«) reaction for '8°Hf, '#!Ta and 2°?Bi studied
during this work gave no definite indication of this
reaction for any of these nuclei. This is in disagree-
ment with rather high values reported by Alam and
Sehgal [3]. These high cross sections may probably
(in part) be due to the presence of a relatively high
fraction of fast neutrons in the thermal neutron beam.
The calculated values are & 10°-10° times lower than
our upper limits.
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Abstract: The thermal neutron induced (n, &) reaction cross scction of 23*Lf was measured using
the highly pure thermal neutron beam from the 87 m curved neutron guide at the High Flux
Reactor of the ILL (Grenoble). The energy spectrum showed an a-particle line with E; = 9.05:1
Q.06 McV and a(n, @) = 1.340.6 zb. The a-particle energy was used to calculate the 33*Th
mass of 235.04700-0.00008 amu, the @, value of 9.2040.06 MeV for the 233U(n, x)***Th
reaction and the Qy value of 1.44::0.08 MeV for the f-decay of #>3Th. The cross-section data
are compared with the results obtained with the statistical model calculation.

E NUCLEAR REACTIONS #**U(n, &), £ = thermal; measured o(E,); deduced Q.
235Th deduced mass, Op- )

1. Introduction

For most light and medium heavy nuclei considerable information is available on
the thermal neutron induced (n, ) reaction !). However, this is not the case for the
heavy nuclei, where practically no data exist. Especially for the uranium isotopes;
the situation is rather interesting, as here (n, &) cross sections varying from Iub for
23317 to several mb for 22*UJ have been reported 2 3), Since for these fissile nuclei
the (n, «) particles might be masked by the long-range a-particles produced in the
fission process, the 23U nucleus with its very small thermal neutron induced fission
cross section [oy < 0.5 mb, ref. )] is a more favourable case. Indeed, due to this low
oy value there should be practically no background due to long-range «-particles and
scattered fission fragments, Furthermore as only an upper limit of 100 ub is available
for the 23®U(n, «)***Th reaction cross section 5), we thought it worthwile to remea-
sure this reaction under the considerably better experimental conditions that we
have.

t NFWO, State University of Gent and SCK/CEN, Mol.
tt Nuclear Physics Laboratory, INW, B-9000 Gent, Belgium.
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2. Experimental conditions

The detection chamber was installed at the end of the 87 m curved neutron guide
of the High Flux Reactor at the ILL (Grenoble). The very intense neutron beam
(= 10° neutrons/cm? - sec) leaving this tube has a ratio of about 10° for the number
of slow neutrons to that of epithermal and fast neutrons. In addition to this, the direct
y-ray flux from the reactor is also reduced by a factor of about 10°.

The target, inclined at an angle of 30° with respect to the incident neutron bsam,
was viewed by a gold-silicon surface barrier detector (area 450 mm?, depletion depth
100 ;tm) with a resolution of 30 keV for 5 MeV a-particles, placed outside the neutron
beam at 55 mm from the centre of the target. The whole system was placed inside 2
vacuum chamber. After amplification, the detector signals were fed into a 400-
channel Intertechnique pulse-*zight analyscr with a magnetic tape readout system.

The 2*8U layer was prepared at the Central Bureau for Nuclear Measurements
(Geel) by the evaporation under vacuum of UF, on a thin vyns foil covered with
10 ugfem? gold. The thickness of the laycr was 200+ 10 ug UF,/em? and its isctopic
composition was

234y 0.00016+0.00001 at. %,
35Y: 0.01755+0.00005 at, %,
236(J:  <0.00001 at. %,
338Y:  99.9823+0.0001 at, %.

These data show that the target used was very depleted in 233U as there was forty
times less 233U present than in natural uranium.

3. Measurements and results

Twe separate measurements of the thermal neutron induced (n, «) cross section on
238(J were made, corresponding to a total running time of 267 h. Since the results of
both measurements were compatible, they were summed to improve the statistical
accuracy. This sum is shown in fig. 1. The energy calibiation was based on the energy
of the natural a-particles emitted by 238U (4.195 MeV) and on the energies of the a-
particles emitted by 22°Rn (6.288 MeV) and it> daughter predvcts 21Po (6.777 MeV),
and 2!2Po (8.875 McV), which are produced from 232Th impurity present in the
vacuum chamber. These 23*Th impurity lines can be eliminated if they disturb the
measurements by improving the vacuum. Fig. 1 shows a small but significant a-tine
at 9.05+0.06 MeV, which we ascribz to the 23®U(n, &) reaction.

The cross-section value for this (n, «) reaction is obtained by normalizing the a-
particle spectrum to the known thermal neutron induced fission cross section of 235U
[o; = 587.6 b, ref. ©)).

Although the amount of 233U present in the target is only 0.01755 at. %, the
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intense neutron beam and the high o, value yielded a counting rate of more than
4 x 10* fission reactions/h. After a correction for the background we obtained

6(n, ¢) = 1.3£0.6 pib,

for the *®U(n, «) reaction. The indicated standard error takes into account the
statistical crror, the uncertainty in the background correction and in the target specifi-
cations and the instability of the neutron beam.

To make sure that this 9.05 MeV «-line was not due to an impurity in the sample,
a mass-spectromettic analysis of the sample was performed. With a detection limit
of about 0.02 at. %, no impurities producing an «-line of 9.05 MeV were found, as is
shown in table 1. It was also verified that this e-line could not be produced during the
decay of the wranium isotopes present in the layer.

4. Discussion

The o{n, «) value of 1.3+0.6 ub we measured is two orders of magnitude smaller
than the upper limit of 100 ub determined by Almodovar et al. ®). This is probably
due to the considerably better experimental conditions of our measurement. Indeed,
for example, the cadmium ratio in the ncutron bzam used by Almodovar et al. °)
was 700 compared to 10° for the ILL beam and their neutron flux was ten times
smaller. Moreover the 2*®U layer we uscd was very pure and centained forty times
fewer impurities than that used by Almodovar ef al. 5). This is illustrated in fig, 1,
which shows that the intensity of the natural z-line emitted by #**U is considerably
smaller than that emitted by 2**U. In the case of Almodovar et al. 3) they have the
same intensity.

The measured a-energy, E, = 9.05+0.06 MeV, is in good agreement with the value
E, == 9.07 MeV deduced from the mass tables of Cameron ?). From our E, value we
deduce a @, value of 9.2040.06 MeV for the 22%U(n, a)**3Th reaction, supposing
that the a-particles from the 23U compound nueleus decay to the ground state of
235Th. With the @, value and taking into account the well-known masses ®) of 23#U,
n and &, the unknown mass of 2>Th was determined to be 235.04700+0.00008 amu.
From this mass, the S-desintegration energy 0, = 1.44:£0.08 MeV of 23*Th was also
obtained. This experimentally deduced O, value is the only point of comparison bz-
tween our measurement and the other mass equations. Zeldes ef al. °) and Garvey
et al. *°) obtained @, values of 2.14 and 2.04 MeV respectively, based on semi-
empirical mass formulas. The large uncertainties in @, values for heavy nuclei ob-
tained via semi-empirical relations is best illustrated by the most recent results of
Sceger et al. 1*), who obtained a difference of 1 MeV betwsen the experimental and
the calculated binding energy of 23°Pa, which itself causes an uncertainty of 1 MeV
in the Qy value derived from it.

The measured o(n, «) value of 1.310.6 b can bs convertedinto an a-particle width
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I, via the relation
= 0'(11, a) ry{ar,lh' (l)

where o, ,, is the thermal neutron capture cross section and I, the total y-ray decay
width. With e, ,, = 2.7 band I', =22 meV [ref. ?)] we obtain I', = {1.0610.5) x
1078 ¢V,

One can also calculate an average a-particle width.

Todan =225 p, @
2 T
using the statistical model 13), where {D,x) is the mean level spacing of the ncutron
resonances with spin-parity J* of the compound nucleus, P, the barrier transmission
cocflicient for orbital angular momentum /, and the sum is over all the allowed /-
values. The transmission coefficients P, were calculated using Igo’s potential 14} in the
WKB approximation. Here we supposed that only a-particles with / = 0 decay to the’
ground state of 225Th. With {D,.) = 18 ¢V, relation (2) yields {I'Dyae = 7.77 X
1073 eV, which leads to Iyf{lDgu = 1.36 x 10°. Here, however, it should be
stressed that there is some doubt concerning the applicability of these calculations
for the heavy nuclei ** ). So this could be one of the reasons for this large differe-
ence between the experimental I', and the value calculated from the statistical modcl.
Other possible explanations are the Porter-Thomas a-particle width fluctuations ! ),
and an important a-particle clustering probability in the 2**U compound system.
The importance of this a-particle clustering can be deduced from our experimental
T, in the following way. The a-particle reduced width 62 as defined by Rasmussen'®)

8 =rfy P, ®

comes out to be 8 = 3.91 MeV. With this &2, the reduced width y> as defined by
Thomas 1% !7) is obtained, using the relation

T%homnx = 5212“ RO k(RD)' (4)

where R, is the channel radius and k(R,) the wave number at Ry With Ry = 9.63
fm, eq. (4) gives YZpomes = 49 keV compared to the Wigner limit (R-matrix theory
sum rule) reduced width

Potigner = 3H2/2MR; = 169 keV.

Here M is the reduced mass of the a-particle. The high value of the ratio P2yomas 10
Yirigoer Of 0.29 2gain reflects the presence of an important amplitude of theconfiguration
corresponding to the residual nucleus plus a-particle, in the wave function of the
compound nucleus 23°U.
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5. Conclusion

In the present measurements we were able to determine the 2*%U(n, «)**3Th re-
action cross section a(n, o) = 1.3+0.6 ub, yielding an a-particle line at 9.05+0.06
MeV. This energy was used to calculate the unknown #*°Th mass, the @, value for

he 2**U(n, «)***Th reaction and the g, value for the §-decay of 2>5Th.

From the measured o(n, &) value, the e-particie clustering probability for the 22°U
compound system was calculated, which turned out to be very important. This large
clustering probability partly explains the big difference between the experimental
o(n, o} value and statistical model calculations. It also gives more confidence in the
important o(n, ) values found % *) for the 235U compound nucleus, especially since
the @, value for the 2**U(n, o) reaction is about 2 MeV larger than that for the
238Y(n, o) reaction.

We are grateful to Dr M. Néve de Mévergnies (CEN/SCK, Mol) for suggesting the
experiments and fo1 a critical reading of the manuscript, to Dr. P. De Biévre (CBNM
Geel) for the mass spectrometric analysis of the sample and to the Max von Laue ~
Paul Langevin Institute for providing facilities at the 87 m curved neutron guide of
the high flux reactor.
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THE (nth’a) -~ AND (nth,Yu) - REACTIONS ON M3Nd, ”’9Sm AND llﬂSm

A. EMSALLEM
Institut de Physique Nucléaire, Lyon,

M. ASGHAR
Institut Laue-Langevin, B,P. n* 156, 38042~Grenoble Cédex, France

ABSTRACT

The highly pure thermal neutron beam from the 87-meter curved neutron guide at
the Grenoble high flux reactor has been used to study the (nch,a.)- and (nch,ya)~

reactions on M31‘&:[, MgSm and M7Sm target nuclei. The cross-sections for the a~

particle lines seen in the (n_ ,a)-reaction arxe given and discussed. The (a_ ,ya)=-
1450 149 147 th

reaction cross-sections on d, Sm and Sm are respectively 1.3+0.25 ub,

1.7520.4 nb and <35 yb.

1. INTRODUCTION

The high purity of thermal neutron beam and good background conditions at the
end of 87-meter curved neutron guide at the Grenoble high flux reactor led us to
study the (nch’“)- and (n:h,yu)—reactions (l’z). In the (nch,‘ru)—reac:ion the com~
pound nucleus state formed by the capture of a thermal neutron, decays first by a
low energy y-ray to a bound level of the same system, which, in turn, goes to the
final system by emitting an a-particle. The (n,Y®)-reaction should result in a
broad distribution on the low energy sides of the (n,x)-peaks. The possibility of
this two-step decay of rthe compound nucleus state was first pointed out by Cheifetz
et al. ('”. Using statistical model, they estimated the (n,ya)-reaction probability
to be~0.1 % of the g-decay of the compound state. Oakey and McFarlane @) were
the first to see it in 14:'lNd target nucleus (0.3 mb).

We present here the results of (nth,a.)- and nth(y,u)-reac:ions on 143

149

Nd, Sm

and “'7Sm target nuclei.

2. TARGETS AND MEASURING SYSTEM

The targets deposited on thin foils (10 to 20 u) of aluminium fully covered
the rectangular neutron beam of 5 cm x 3 cm cross-section. A surface barrier de-
tector of 100 u thickness and 450 ntn2 area counted the emitted a-particles. The
vhole system was placed inside a chamber evacuated to better than 10—4 torr.

Table 1 gives the details of the targets used and the length of time for which

each target was studied.

3. (n:h,uzAl;EACTION 140

3. 1. Nd (nth’a) Ce

In the a-particle energy spectrum, fig. I, the 4 lines corresponding to the
transitions to the ground and first 3 excited states are well resolved ; but the
next 4 transitions to the 2.348 MuV, 2.412 HeV and 2.481 MeV levels could noc be
resolved ; their total contribution to the (nt ya) crogs-section is 90+9 pb. The
cross-sections to the various final states of 4OCe (Table 2) are the mean values
obtained from the natural and enriched targets.

As the Table 2 shows, our partial cross-sections are consistent with the
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corresponding existing data (3,5,7,9) except for Okamota's %0 normalized to

0.0253 eV.
The -6 eV (J" = 37) bound level contributes almost exclusively to the (“:h’u)
reaction of this nucleus, because the first neutron resonance at 55.3 eV is too

far away to contribute significantly.

3.2 lI'BSm (n_, ,a) MSNd
. e 147
Fig. 1 and Table 2 show our data. The contribution from
(3,5,6,8)

Sm was taken care

. . P P
of. Our value of %0 agrees with the various existing data ; this o

state is principally fed by the 3 bound level of 15OSm, as the (at least) first
4 resonances are 4 and they cannot contribute to this transition. When we compare
the partial cross-sections for other transitions with Okey and McFarlane ® , we
see that our values are 2 to 3 times lower than their data. The reason for this
difference is that the neutron guide solid angle of acceptance varies as ';:llEn H
this leads to a guide neutron spectrum which gets poorer in neutron intensity com-
pared to a Maxwellian distribution as En goea up. This implies that the 0.098 eV -
resonance which contributes significantly to the thermal (n,a) cross-section, when
the neutronr spectrum is Maxwellian in shape, will contribute less in our case.

We do not see the 1.53 MeV and 1.83 MeV weak transitions reported by Okey and
McFarlane ; it could be due to the fact that they will be even weaker in our case,

3.3. "sn a0y g

Fig. 1 and Table 2 give the energy spectrum and partial cross-sections. Our

values are again lower than McFarlane's values 2 . An explanation has been at~
(1

tempted elsewhere

'Y (nth.yu) REACTION .

To do this (m,ya) reaction work, we studied the shape of the background under
different conditions ; we found that it could always be fitted well with an expo~
nential. We also studied the shape of the well separated 8.79 MeV a-particle line
of 21251 coming from a 232.Ih radioactive source used under conditions similar (as
far as possible) to the actual experiment. The peak could be fitted with a gaus-
sian and two exponentials for the wings.

These shapes of background and o-line were used to analyse data.

b4el. MaNd (n h.vu) MOCe

Our values of-cross-section for natural (Fig. 1) and enriched neodynium tar-

gets were close to each other leading to a mean value of 1.3%0.2 wmb which is much
higher than 0.3 mb of Okey and McFarlane @ ; this may be due to a rather low
background in the region of interest in our case, for example between 8 and 9 MeV
our background is 6 times less than in their case.

Popov et al. (10) have also measured the (n,ya)-reaction of the 55.3 eV (4)

resonance ; the shape of their curve is similar to ours ; but they do not give a

value of cross-section.
4.2, MgSm (n:h,yu)
We obtain a value of 1.7 0.3 mb for this nucleus ; this is the mean value of

the two extreme values obtained by drawing the “zero=level” line in two different

MﬁNd
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ways (Fig. 1).

147 144
4,3, Sm !n:h’") Nd
The value of (n,ya)-reaction cross-section that we get for this nucleus is

<35 pb.
A detailed analysis and interxpretation of these data is being attempted.

We are gratified to the Max Von Laue = Paul Langevin Institute for the facili~
ty at the 87-meter curved neutron guide, to Prof. R. Chery for his interest in
this work,to Do Huu Phuoc for the help in the experimental work, and to
Miss Guillermet for typing the text.

Table 1
Isotope Target Thickness Data accumulation
time
143 2
Nd Natural {oxyde) 264 us/cm2 of Nd 63 hours
Enriched to 99 % 8 pgfem” of 143Na 161 hours
(nitrate)
Mgsm Natural (metal) 231 us/cm2 of Sm 74 hours
¥ en Bnriclixgg with 30 pg/ en? 285 hours
<< % Sm (metal)
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Tahle 2

THE REPORTED VALUES OF (nth,r-x) CROSS-SECTION (ub)

Target'isotope State of final, Eu(HeV) Cheifetz et JAndreev and |Dakowski et |McFarlane and Okamoto Present
and (I') nucleus (MeV) weasured fal. Sirotkin al. Okey and (0.0253 eV
and J” "Ref. (3) Ref. (5) Ref. (6) McFarlane value)
Ref. -(11) i Refs. (4,7,8)] Ref. (11)
W3g4 /27y [era o,| 9.43 160005000 | 23000£5000 21280180 15000£1600 | 22000£2000
1.596 2+ 7.86 650 400£200 <200 9515
1.802 0+ 7.57 300+100 <200 180:20
2.083 4] 7.38 6010
4 levals from | 7.00 MeV to
2,346 eV to | 7.20 MeV 90:20
149 N EN IR A
Sm (72/2) |grd 0+ 9.17 5000£1500 7000£1500 8500£1500 5360240 5000500 5500400
0.456 2+ 8.74 37000£10000 480005000 460005000 38700% 1200 2350023700 243002000
1,044 4] 8.18 1000+500 67040 1100£600 33030
1191 . 37 s.02 81050 %1200 400:40
1.380 7.83 220+20 7015
1.47 71.74 18030 80%15
1.53 100£20
1.75 7.47 400£30 150215
1.83 40x10
147 - 1.91 + 7.29 240%30 100£10
Sm (7/2) |grd 0+ 9.84 16050 184212 180+40 131120
0,695 2+ 9.16 530x150 629+40 530100 37050
1.130 4+ 8.56 81267 38t7
1.510 2H o s 19£10
1,560 3 ¢ 2310
1.74 8.05 2.5¢1
1.99 7.79 5.5%2
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The ‘“:h'“’ and ‘"th"’) reactions on radio-sctive nuclei

M. Asghar
Instiiat Lave-Langevin, 156X Centra de Tri, 38042-Grencble Cédex, France
A. Exsallem
Insticut de Physique Nucléaire, Lyon, France

The intense thermal neutron [ 10 nlcnz.uc) beam of the
87 m curved neutron guide has been used to study & fairly large number
of stable nuclei and to extend this work to the unstable ones.
Results :
1. Targets produced with the CERN-ISOLDE isotope separator facility.

3z X 84“. 125,127xe and 132,

So far the " Ar, Cs targets have been col-

lected and placed in the neutron beam. Only the “Rb and pr
:ar;en]'z) shoved definitely the emission of charged particles

(Table I and Fig. ). It seema that the 37Az(n,a)3k5 reaction

cross section might approach the total sbsorption cross section of
600b.

2. Puatn, 0 ¥ze
A target vas produced with the gaN‘b(d.Zn) ”Ho reaction at the Lyon
cyclotron. A etrong a-line corresponding to the g.s. transition in
O2r vas observea? {Tatle 1 and Fig. 2).

3. sgﬂi(n.a)ssh, 59"i(n.1¢)56!'¢ and 59"i(n'p)59‘:°
The ~"Ni target vas produced by p in

shovs the varfious nlulnl').

ssNi.. Table 1

Fig. 2
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Thermal neutron induced charged particle reactions in a radivactive targer of *”Ar have
been studied. Upper limits of the cross-sections for the (n.2) reaction in radioactive
targets of '"Cd, 1% '2"Xe, und '**Cs have been obtained. The isotopically pure targets
were produced at the ISOLDE facility at CERN and irradiated with thermal neutrons at
the high flux reactor of the Institute Laue-Langevin in Grenoble. Charged particles from
(n.p) and (. 2) reactions in *”Ar were observed with eross-sections of 69 = 14b and 1970
4 330b. respectively. The @-values for these reactions were determined 10 be 1600
+12keV and 4630+ 7keV. in agreement with existing mass data. The branching ratio
I I, of the >’Ar capturing state was found to be 28.5+2.7. An upper limit of the cross-
section for the (n.72) reaction in >”Ar was obtained.

barrier detector.

Nuclear reactions *’Ar(mp); *"Ar. 1°°Cd. '*%'¥"Xe. 1*Cs(n,2): E,=thermal;
measured Q,. 0,. I'L,. deduced o, .

a, .. Isotopically pure targets. Si surface

1. Introduction

Irradiation with thermal neutrons is known to induce
(n.p) and (n.%) reactions in a limited number of nu-
clides [1-4]. Investigations of the spectra of charged
particles following such reactions results in infor-
mation on some of the properties of highly excited
compound nuclear states. such as spins, parities and
relative widths for different reaction channels. as well
as cross sections and precision @-values. Morcover
from studies of the similar but very vare (.7 2) re-
action [8-10]) the spectral distribution of primary
gamma rays from these states can be determined.

The number of stable nuclides for which these re-
actions are energetically favoured are quite small.

* On leave from Chalmers University of Technology. Giteborg.
Sueden.

However. the number of promising targets can be
increased by using neutron-deficient radicactive nu-
clides [5-6]. a concept that recently has become fea-
sible due to the improved [7] production capacity of
the ISOLDE fucility at CERN.

In this paper we report the results obtained from
neutron irradiations of radiouctive targets of *"Ar.
109Cd, 125-32"Xe and !32Cs.

2. Experimental Techniques

Radioactive nuclides were produced in spallation re-
actions by bombarding a target with 600 MeV pro-
tons from the CERN Synchro-cyclotron. Details on
the different target-ion source systems used can he
found in the References [11-13].

G340-2193 78 028 G045 80100
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Table 1
Nuclide Half-life frradiation  Amount of Reaction Q-vajue Lrosy=nection Refs,
time target material
tht tatomst (MeV) (bi
YAr MHd 139 198 x 10"} 1. ph 1.60 [SEE] This work
(e 3} 463 1970+ 2330 This work
My 2) s5 This work
1"ecd 453 o 190 1.54 x 104 (A7) . <008 This work
! 164h 47 14 x10'* e 2D R.45 £0.03 This work
36.4d 170 B2 x10t Wy 1) .45 <001 6
6.5d tw 40 x10t Mg D 6.9% <015 6
/I Eoa1558 Mev
| .
: . . E, = 4143 MeV
A \ S H3ag?
10 N . . |
\ , L '
i / ~ ‘ I 2410’ "
\ !
- ‘ I H
10 N, r -
. i
e, i i
T~y !
i : ‘
10° - Sy, ] _1
| |
: i !
|
107~ t t t .l \, _‘:
2 <
“B(a,) "Bap) “ui(a) o e !
ey
10'~ _i
n i 1 11 ' 1 L
4

3
PARTICLE ENEKGY, Mev

Fig. 1. Energy spectrum of charged particles from a 1204Ci target of *"Ar irradiated with thermal neutrons for 139h

The beam extracted from the ion source was sepa-
rated into its constituent masses by the ISOLDE
isotope scparator [7). The selected beam was in-
tercepted by a 10pm thick foil of ultra-pure alu-
minium. and the 60keV jons were implanted into a
0.2cm? area of the foil. The neutron irradiations were
performed at the end of a 87 m curved neutron guide
(10" neutrons.cm?-s} at the ILL high-Mlux reactor.
The target position was viewed by a 450 mm?, 100pm

thick silicon surface-barrier detector with a reso-
fution of 35keV FWHM. The detector was placed
45mm from the target. oytside the neutron beam.

The energy calibration was made with alpha particles
from sources of 24'Am (5.486 MeVi and **Th (5.7386
and 8.785 MeV). In addition to these standard sourc-
es the alpha peak from the ®Litng x*H reaction
{2056 MeVy was also used. The energies. found for
the proton and alpha peaks present in the *"Ar
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spectrum (Fig. 1), were corrected for the differemt
encrgy losses of protons and alpha particles in the
detector gold layer and in the aluminium foil. The
clectronic stopping power tables by Northeliffe and
Schilling [14] were used for this correction. The
centroids of the strong peiks found in Figure 1 were
checked for a possible energy shift during the run.
Any such shift was found to be less than 1 keV.

The number of target atoms (Table 1) for all but one
of the five radioactive targets was determined by
absolute counting of gamma-rays present in their
decay. The exception was *"Ar. which decays by pure
EC [15] to the ground state of the stable nuclide
37CL so the strongest detectable rudiation is chlorine
s, Bsecause of the low energy of the K X-rays,
2.62keV. the “TAr source was pliced inside a vacuum
chamber. in front of a4 200mm- intrinsic germanium
detector with an energy resolution of 240eV at
5.2keV. The efficiency of this detector at the Cl X-ray
energy was determined by extrapolation from the
points obtained with an open source of *Mn (K X-
rays, $.41. 6.00keV) and the '°°Cd source (L X-rays,
3.02keV :

The number of *"Ar atoms at the start of the neutron
irradiation was determined to be (1.98 +0.30) x 10*3,

3. Experimental Results

3.1, Irvadiation of 34.8d ¥ Ar

The charged particle spectrum obtained during a
139h bombardment of the *"Ar target is shown in
Figure 1. A prominent feature of this spectrum is the
large peak at J.14MeV, which we assign to alpha
particles from the **Ar(n,. 2)**S reaction. The other
strong peaks in the spectrum are due to (n,,.2) re-
actions in "Li and '°B present as impurities in the
aluminium foil and in the walls surrounding the
detector. Since the impurities are homozeacously dis-
tributed in these materials their corresponding alpha
peaks are broadened and have lurge low-energy tails.
The increasing number of counts at lower energies is
caused by a heavy gumma background originating
from scattered neutrons.

The ensrzy of the alpha particles from  the
Y Artn, 2 S reaction was determined to be 4143
+6keV. The corresponding @, value of 46304+ 7TkeV
is in excellent agreement with the value 46298
+0.6keV taken from the 1977 Mass Evaluation [16].
No well-defined peak was found at the energy cor-
responding to the de-excitation of the capturing state
by alpha emission to the 2.217 MeV first excitéd state
in **S [15]. and the upper intensity limit of this alpha
branch was determined to be 0.3", of the ground
state branch.

47

A smull peak with an energy of [S38 = (2keV and a
FAVHM of 32keV was found between the 2, anu 7;
background peaks from the '“Bim,. 2 Li reaction.
This region of the *~Ar spectrum, after subtraction of
an exponential background. is shown in the inset of
Figure 1. We assign this peak as being due to protons
from the *Arn,.p)? Cl reaction, since the corres-
ponding @, value 16002 12keV is in excellent agree-
ment with the value 13974+ 1 keV found by Purks et al.
[17] for the inverse reaction.

From the contents of the proton peak. 4180 +400
counts. and of the alpha peak. [19460 =330 counts,
the ratio of the alpha to proton widths for the **Ar
ciapturing state was determined to be [, [,=28.5+2.7.

The calibration of the neutron flux was made with a
source of LiF, using the cross-section of 941 =4b for
the “Lign,,. 2)*H reaction {1].

The cross-sections for the (n,,. %) and (n,,. p reactions
in *"Ar were determined to be 1970+ 330b and 69
+ 14 b. respectively.

3.2, Irradiations of 4334 '™ Cd, 16.3h V2 * X e,
36.4d "2 Xe, and 6.5d 122 Cs

For all these nuclides the charged particle spectra
vecorded during the neutron irradiations showed no
apparent peaks at the energies expected [16] lor
alpha particles from (n,,. %) reactions. Only upper
limits for the reaction cross-sections were obtained.
All relevant information on these experiments is sum-
marized in Table 1.

4. Discussion

With the large average level spacing [caleulated [18]
to be 8ke\' at the neutron separation energy [16]
1184 MeV] in the ¥ =20 nucleus **Ar. one expects
that only one excited state. close to the neutron
separation enargy. will contribute significantly to the
capture cross-section. The ground-state spin and par-
ity [15] of *"Ar is 327, and the capturing statwe in
*Ar is consequently either 17 or 2° (Fig.2). With
the very large cross-section found for the imy,. «) re-
action 4 I~ assignment is ruled out. since alpha
emission from a 17 state to the 0 ground state of
348 is parity forbidden. We thus assign the *“Ar
capturing state spin and parity as 2°,

In the *"Ar spectrum (Fig. 1) there is no sign of the
broad hump which is churacteristic of the on o)
reaction. The ‘upper limit of the cross-section for this
reaction was determined to be §barns. Statistical
model calculations of the average partial widths for
2° states in the region of the *“Ar cupturing state
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yield ,=160eV. [;=22¢V. and [, =1.2eV, indicating
that alpha emissior. is the dominating decay mode for
this state. Very little strength is then left to the
primary gamma-rays in the (m.;2) process. making
this process highly unfavourable despite the large
(. 2) cross-section.

We are grateful to the Institute Laue-Lanpevin and to the 1SO-
LDE Collaboration for the fucilities put at our dispo.al. and 10
O.C. Jonsson and R. Deltenre for the handling of the radioactive
sources.

References .
i

1. Neutron cross-sections, BNL 325, 3rd ed., vol. | {1973)

2. Emsultem. A., Asghar. M.: Z. Physik A275. 157 {1975)

3. Emsallem. A.. Phuoc. D.H.. Chery, R.. Asghar, M.: Nuclear
Phys. A231. 437 (1974)

4. Asghar. M.. Emsallem. A.. Chery, R.. Wagemans, C., D'Hondt.
P.. Deruytter. ‘A.L: Nuclear Phys. A 289. 429 (1976)

5. Andersson, Gz Asghar, M., Emsaliem. A.. Hagberg. E. Jonson,
B.: Phys. Letters 61B. 234 (1976)

M. Asghar et al.: Thermal Neutron Induced Charged Particle Reactions
6, tHagherg, F.. Andersson, G Asghar, M., Emsallem. A Jonson.
8.: Proc. 3rd Internat. Conf. on Nucler Far From Stabituy.

Cargése tFrancel. 1970 (CERN 76-13. 1976, p. 29,

Rasn. H.L. Carraz. L.C.. Denimal. J. Kugler. E.. Skarestad.

M.. Sundell. S.. Westgaard. L.: Nuclear lnsrum. Methods 139,

267 11976) '

. Asghar. M. Emsallem. A, Sjostrand. N.G.: Z. Physik A 282

37511977

Popov, Yu.P.: Proc. Internat. Symp. on Neutron Capture.

Gamma-ray Spectrascopy and Related Topics. Petten (The

Netherlundsy. 1974 (RCN. Petten. 1975). p. 379: Emsallem. A.

and Asghar. M.: ibid.. p. 395

Aldea, L. Karden. B.. Schale. O.AV.B.. Scyfarth, H., Wiist, N.:

Z. Physik A Y. 1 (1977

. Carrag. L.C.. Huldorsen. LR.. Ruva. H.L.. Skarestad. M.. West-
gaard. L.: Nuclear Instrum. Methods 148, 217 (197%)

. Hagebo, E. Kjelberg A Patzelt. P.. Rudstam. G.. Sundclt. S.:
CERN 703 (19701 2 93

. Ravn, H.L.. Sundell. S.. Westgaard, L.: Nuclear Instrum, Meth-
ads 123, 13141975

. Northliffe. LC. Schilling. R.F.: Nucleur Data Tabfes 7. Nos.

3 411970

Endt, P.M., van der Leun, C.: Nuclear Phys, A214. 1 (1973)

. Wapstea, AHL. Bos, K. Atomic Data and Nuclear Data

Tables 19, No. 2 (1970

Purks, P.B.. Beard. P.M., Bilpuch, E.G.. Newson. H.\W.: Nucle-

ar Phys. 88, 504 (1966)

. Gilbert, A.. Cameron. A.G.W.: Canad. J. Phys. 43, 1446 (1965)
Truran, J.W., Cameron, AG.W. and Hilf, E.: Proc. Inernat.
Conf. on the Propertics of Nuclei Far From the Region of
Beta-Stability. Leysin. 1970 1CERN 70-30. 1970), p. 275

=

£

»

M. Asghar

Imstitut Mux von Lave-
Paul Langevin

BP156X Centre de Tri
F-38042 Grenoble Cédex
France

A. Emsallem

Institut de Physique Nucléaire de Lyon
43 Bd. du 11 Novembre 1918

F6962! Villeurbanne

France

E. Hagberg

B. Jonson

P. Tidemund-Petersson
CERN. Dirvision EP
CH-1211 Geneva 23
Switzerland



- 65 -

Physica Scripta. Vol, 18, 165-166, 1978

Study of the Reaction ™Br{ng,. p)*Se

G. Andersson® . M. Asghar' , A. Emsallem? , E. H:xgherg§ ,B. Jonson®¥ and P. Tidemand-Petersson

CERN, Geneva, Switzerland and Institut Laue-Langevin, Grenable. France

Received April 25, 1978

Abstract
Study of the reaction "‘Elrn". pj™Se. G. Andersson (Department of
Physics, Chalmers Uni of Technology. Géteb Swed

M. Asghar (Institut Laue-Langevin, Grenable, France), A. Imsallcm
(Institut de Physique Nucléaire, Lyon, France). E. Hagberg, B. Jonson
and P. Tidemand-Petersson (CERN, Geneva, Switzerland).

Pliysica Scripta {(Sweden) 18, 165-166, 1978.

A target of 16.1 h ™By, prepared by on-line isotape separation at the
ISOLDE facility., CERN, has been exposed to thermal neutrons from
the Grenoble high-flux reactor. Four proton branches from the capturing
state at 11 MeV in "Br to the 0* ground state and the three lowest 2°
states of "*Se were observed, The total (g, p) cross-section was mea-
sured as 224 ¢ 42 b and the Q-valuc for the seaction as 5730 ¢ 15 keV.

The program [1-3] to study (. p) and (1, o) reactions in
neutron-deficient nuclei, using targets prepared with the
ISOLDE on-line separator facility at CERN and a thermal
neutron beam from the high-flux reactor of Institut Laue-
Langevin (ILL) in Grenoble, has continued with an experiment
on 16.1 h ™Br. This nuclide was expected to constitute a good
target for the (nmy,, p) reaction, judging primarily from the
favourable relation between the Q-value of the prosess (sbout
5.7MeV) and the height of the Coulomb barrier (about 7.7
MeV). Further support was obtained from statistical-model
calculations of partial level widths (with due recognition of the
fact that the average properties predicted in this way may
deviate considerably from those characteristic of individual
states). which indicated the possibility of de-excitation to more
than 95% by proton emission of the capturing state at 11010
15keV (4] in 7Br. It was also noticed that the density of
appropriate levels (1/2” or 3/2" being formed from the 1™ target
nucleus) should be fairly high around that energy, favourably
influencing the crosssection for thermal neutron capture.

A half-ife of 16 h may seem rather short in view of the time
it takes to transport the target from Geneva to Grenoble and to
set up the experiment (about 8 h). By collecting the parent
nuclide 14.8 h ®Kr, however, we could obtain the bromine
isotope as a decay product, the similar periods of the two
isobars implying a much longer effective target half-life. In fact,
the timing was such that the amount of ™Br had not yet
reached its flat maximum when the target was mounted at JLL.

The ISOLDE production data were as follows. A 53 g cm™
target of Nb powder, kept at 2000°C, was bombarded with a
1.4 pA, 600 MeV proton beam from the synchro-<yclotron
(SC) machine. Of the continuously out-diffusing spallation

* Department of Physics, Chatmers University of Technology, Giteborg,
Sweden.

t nstitut Laue-Langevin, Grenoble, France.
Institut de Physique Nucléaire, Lyon, France.
The iSOLDE Collzbomlon. C hRN. Genen. Switzerland; on leave
from Chalmers Uni )l borg, Sweden.
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products, krypton isotopes were allowed to reach the isotope
separator and be processed. During a 34 h collection. ™Kr was
deposited in a 10 um foil of vltrapure aluminium, forming a
sample of about 0.1 cm?® area and containing S x 10'* atoms
each of "Kr and ™Br at the end of the collection.

The target thus prepared was exposed for 72h in a thermal
neutron flux of 10° em™ s™ at TLL. Charged particles emitted
within a solid angle of 1.1% of 4 st were reconled with a 300
um, 300 mm? silicon surface barrier detector, energy calibrated
by means of lines from the ®Li(iyy.0)°H reaction and the «
decays of *Np and **'Am. Corrections have been applied
for energy losses of the various particles in the detector surface
fayer and, as far as the capture experiment is concerned, in the
aluminium layer covering the implanted atoms. We assign a
systematic error of * 15keV in the energy determinations.

Figure 1 shows the relevant part of the spectrum obtained
with the ™Br target. The resolution was impaired by the high
total counting rate during the experiment, caused mainly by
the radioactivity of the target. and was found to correspond
to 40 keV FWHM.

One of the five prominent peaks, marked with an arrow in
the figure, is known to be composed of the 4.769 and 4.786
MeV alpha lines of **Np, contaminating the measuring
chamber. The other four show up at energies expected [4, 5]
for proton branches from the capturing state in ”'Br to levels
in "Se (see Fig. 2).

A detailed analysis of the spectrum is made difficult by the
presence of numerous background bumps, most often of un-
known origin. The possibility of contributions from capture
in *Kr must, of course, be recognized. Whereas the protons
following this process canno. have encrgies above 2 MeV, there
might be alpha branches of 4.50, 4.47, 442, 436,and 4.10
MeV, of which the first two would fall within the py comyplex.
Since the amount of ™Kr kept decreasing relative to that of
™Br during the experiment, a comparison between spectra
taken at different times should reveal significant contributions
from ™Kr(mgy,a)™Se. No such evidence has been found,
however.

When the activity of the target was measured several months
after the captute experiment, it turned out that a line-rich
particle spectrum was still obtained, showing in particular
that the high-energy satellites of the peaks py, py, and p, are,
at least partly, due to long-lived alpha emitters. A well-defined
peak at 5.12MeV could be ascribed to ¥Po, present as a
‘memory’ in the ISOLDE machine, and used in the decompo-
sition of p, after calculating its intensity back to the time of
the neutron exposure. As 1o py and p,, the contaminants have
not been identified, and these complexes were resolved by
fitting standard peak shapes. Especially the p, intensity has
1o be assigned a considerable error, since in addition to being
composite the peak rides on a high continuous background. It is

Physica Scripta 18
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Fig. 1. The spectrum of charged particles obtained from a 72 h long
ncutron irradiation of the “Br I:rgu (uppu.r pan) .md the same spectrum
after subtraction of an exp inating from the 3.5
mCi target (lower part). T\w errov bars nt dll‘felem energies in the lower
spectzum show the i btained after the back d
subtraction. The arrow indicates a background :Ipha peak from *’Np
present as 3 ion in the ber. The other four
peaks have been identified as due to protons from the ™Br{ngp,, p)*Se
reaction.

still worth noticing, however, that it is about as strong as py and
P . although its energy is lower by 1.75 and 1.20 MeV, respec-
tively. Unfortunately the intensity uncertainties are so great
throughout as to make a detailed di ion of the relati

level widths meaningless. May we just remark that the generally
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Fig. 2. Level scheme of the ™Bring,, p)™Se reaction, The valuc was
determined to be 5730 ¢ 15 keV.
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Table |
Laerey (keV)
Contents Cross-section

Peak Fxpected |4, 5] Muasared county tbarn)®
P 5664 5683+ 15 137: 20 sTe0t
p, 5112 5104 ¢+ 15 139+ 30 RLENL]
P, 4556 - < <8
P 4464 4457:15  90:30  37:13
' 4350 - -
Py 3997 - - -
P, 3899 3903+ 20 175 = 60 72+ 26

Sum 53177 224242

* The ctrors were caleulated from the peak content uncertainties and
from a syslematic esror arising from the uncertainties of the neutron
flux, the detection efficiency, and the aumber of target atonis,

favoured feeding of 2° states would seem to indicate that the
capturing state is 3/27 rather than 1/27,

With a target containing a time-dependent number n(r) of
atoms, the reaction cross-section is determined as
o = Aee [ niryar, I

[

where .V is the number of counts registered in the time interval
f — 4. ¢ is the neutron flux. and € the over-all detection
efficiency. The integral was calculated as (.14 £ 0.40) < 10" s
using sitnultancously measured absolute activities of “Kr and
™Br in the target. In order to obtain the product ¢e. an accu-
rately known amount of °Li was used as target under otherwise
identical experimental conditions. and the count rate of 2.73
MeV tritons from the well-known °Li(ny,.a)’H reaction re-
corded. yiclding ¢ = (5.85 +0.43) x 1078 b 5™, The final
results of the spectrum analysis are collected in Table I,

From the particle energies po. py, and p, we determine the
energy available for proton emission from the neutron capturing
state in 7'Br 10 be 5730 % 15 keV. This is to be compared with
the adjusted Q-value of —5738.4 + 15 keV reported 4] for
the inverse reaction *Se(p, n)™Br.
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ABSTRACT

ISOLDE-prepared targets of meutron deficient 34.5 d ®“Rb, 36.4 d '27Xe and 6.5 d !?2Cs
have been used to search for (“th'P) and (ngp,a) reactions., Two proton branches, represen-
ting a cross-section op = 1212 b, were observed with 8“Rb, In the other cases only upper
cross-section limits for alpha emission were obtained. Possibilities of extending the work

to shorter—~lived nuclei are discussed.

1. Introduction

Nuclear reaction experiments have in
a limited number of cases been performed
with long~lived radioactive targets, 1t may
be of interest to mention, however, that
already at the first far-off-stability con-
ference (Lysekil 1966) an extended use of
such targets was discussed!}, With the
improved production capacity?} of the
ISOLDE on-line isotope separator facility,
nuclear reaction studies are novw becoming
feasible for a large number of nuclides,
including more short-lived ones. With the
present proton incensity iom beams of na
strengcths are available for several isotopes,
As an example a 4B hour collection of the
most abundant cesium isotopes gives more
than 10'°® atoms. With a typical size of the
beam spot of 2 mm diameter this corresponds
to the order of 10 pg/cm? of radioactive
target material.

In the present investigation the
emission of charged particles from compound
nuclear states populated in thermal neutron
capture have be2n studied. Both proton??*}
and alpha®’®*7} emission from such reactions
hkave previously been observed for a small
number of stable or very long-lived
nuclides.,

A process related to (n,p) and (n,a)
reactions is the emission of charged par-
ticles from highly excited states fed in
the 8~decay of very neutron deficient
nuclides, delayed particle emission, which
has been studied extensively during the past
few years®’®}, The particle emitting states
lie in the resonance energy region with
high level densities, and the B-decay pop-
ulates states over the whole excitation
spectrum, The particle spectra show smooth
intensity distributions, and with the pres-
ent detector resolution one cannot observe
the individual states. The neutron capture
reactions, of the type described in this
paper, adds to the knowledge of these
highly excited states.

2, Target preparation and
experimental technique

The radicactive targets were produced
at the 1SOLDE facility at the CERN SC. The
neutron irradiations have been done at the
Institut Laue-Langevin in Grenoble, con-
fining us to reactions with long-lived tar-
get nuclides. The extracted beam of thermal
neutrons uszd here had an intensity of 10°
em~? 57!, The charged particles were detec-
ted with a singles counter at a distance of
about 50 mm from the target position. The
resulting spectra always showed an increase
in the count rare at low energies caused by
the strong target activity and by reactions
between scattered ncutrons and the material
in the surroundings of the detector. Back-
ground peaks from reactions with lithium and
boron were also seen and used as an internal
energy calibration.

Up to now three different radioactive

targets, *“Rb, '27Xe and '%2Cs, have been
irradiated at the ILL,

3. Experimental results

3.1, Irradiation of 34.5 d ®“Rb

The first opportunity to neutron ir-
radiate an ISOLDE~produced radioactive tar-
get came in November 1975, when nearly 10%“
atoms of ®*“Rb we.e collected on a 10 im
foil of ultra-pure aluminium during a 20
hour run. The °“Rb target was subsequently
irradiated for 94.5 hours., The charged-
particle spectrum obtained with a 220 um
silicon surface barrier detector (26 KeV
FWHM) is given in Fig 1, Well-known peaks
due to reactions with boron and lithium,
present as impurities, can be identified in
the spectrum, The two peaks at 3.4 and
2.54 MeV, however, cannot be ascribed to
any impurity, but they correspond well to
the expected positions '%*1'} of proton
branches_ from the capturing state in *Rb
to the 0 ground state and the 2" first

excited state of *YKr (Fig. 2). The Qp = e
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Fig. 1. Energy spectrum of charged particles from a
0.43 mci 8YRb target irrediated with thermal neutrons.
The peaks at 3.41 and 2.54 MeV have been identified as
protons from the 8hrp(a. hsP)PUKr reaction feeding the
ground state (0*) and firet excited state {(2+) in O4Kr,
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Fig. 2. Level scheme of the eth(nth.p)Bl‘Kr reac-
tion. The neytron separation energy is known to be
10.48 Mev 11 s acd the Q value for proton emissirn
to the 0% state has been determined as 3.4520.01 MeV.
The Q value gor alpha-emission is eslculated from
literaturell? to be 3.87 MeV.

determined as 3,45:0,01 MeV is consistent

with the value 3.461:0,003 MeV obtained by
adding the neutron-proton mass difference

to the Qp value of *“Rb %},

The number of counts inm the two proton
peaks, 33002100 and -700:100, gives the ratio
of the level widths as Tp(0*)/Tp(2%) =
4,710.,7. One cannot, howaver, make an un-
ambiguous spin assignmenc of che capturing
state based on this ratio®’!?},

The product of neutron flux and detsc-

tor efficiency vas determined with an
accurately weighed amount of lithium using
the well-known reaction ‘Li{ngy,a)'H. The
average number of tepb atome present

during the irradiation was determined to be
(6.8+0,7) x 10'%, and the (nyp,p) cross=
section could be calculated as 0, = 12:2 b.

The *“Rb(ngp,a)*!Br reaction is also
energetically allowed and would give alpha
particles with the main peak at 3,69 MeV
energy. No peak at this position in the
spectrum was found, giving an upper limit
to the (n.p,a) cross-section of 60 mb,

A more detailed account of the °“Rb
experiment has recently been published'?}.

3.2, Irradiation of 36,4 d '27Xe

The capturing state in 128%e has a Q
value of 1.45 MeV and a Qy value of 7.84
MeV!!}., The (nyp,a) reaction was therefore
expected to be more probable than the
(nep,p) reaction for this nuclide (Fig., 3).

Mav .0

0 D ——

¥ Txe(1/2°) +ny,

Tu— 2

Tu— 0"

L T

9.4 — [

10 e

Fig. 3. Level scheme of the '2TXe(nyp,a) '24Te
reaction. The neutron separation energy, 9.61 MeV,
and the Q value for alpha-emission to the ?’ state,
7.84 MeV, are calculated from literaturell),

More than 10’5 atoms of 6.2 h 127¢s
were collected in a 3 day run. After a
waiting time of 23 days, 8.2 x 10'" atoms
of 127%e were irradiated for 170 keurs o
the ILL, No clearly discernible peak sfor
alphas from the capturing state to the 0%
ground state (7.58 MeV alphas) or the 2*
first excited state (7.00 MeV alphas) was
seen in the spectrum, giving an upper limit
to the (“thvu) cross~section of 10 mb. The
1/2* ground state of '27Xe permits a cap-
turing state of either 0% or 1*. Note that
alpha de-excitation of the 1* state to the
ground state of '2Te is parity forbidden,

3.3 Irradiation of 6.5 d }2%cs

Nearly 10'% atoms of '?2Cs were col-
lected in a 36 hour run and subsequently
irradiated for 130 houra. Due to thes lack
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of a surface barrier detector of suitable
thickness the intense activity of the tar~
get (=30 mCi) resulted in a strong back-
ground. No significant amount of 6,74 MeV
alphas??) from the "’c-(nth,u)"'I reaction
was detected and on amccount of the strong
background the upper limit of the (n:h.a)
eross—section was determined to have the
high value 150 mb.

4. Future possibilities

Several
waiting list

other targets are on our

for neutron capture experiments.
However, all these except one belong to the
region close to stability. The exception is
16.1 h 7%Br which can be obtained from 14.6
h "®Kr produced at ISOLDE. Due to the
similarity iu the halflives, the amount of
76Br will continue to increase during the
transportation to the irradiation facility

in Grenoble and remain nearly constant for
several half-lives. Thec de-excitation of

the capturing state in 77Br should proceed

to almost 100X by proton emission, making
this nuclide a most promising candidate for
proton emission. The (n.,,P) cross-section

is estimated to be of the order of 100 barns.

Other very neutron deficient nuclides
cannot be investigated with the present
experimental technique, because their short
half-lives will not permit them to survive
the long transportation time. Any attempt
to extend (nuy,p) and (ngp,a) reaction
studies away from stability must therefore
incorporate an on-line neutron facility,
that is a possibility to neutron irradiate
the produced nuclei during their collection.
Such a neutron generator is bound to have
a much weaker flux than the facility in
Grenoble. A feasability study'*} has been
made in order to see to what extent the in-
creasing (ngp»p) and (ngp,0) cross-sections
with increasing neutron deficiency can
compensate for the weaker neutron flux. Im
this study a radicactive target is produced
in a 4B hour rum with the present ISOLDE
intensities. In the off-line case the tar~-
get is transported during a time of 8 hours,
before it is exposed to a thermal neutron
flux of 10° cm~? &' for 100 hours. In the -
on-line case the target is irradiated with
107 neutrons cm™? s~ during the 4B hour
long collection. The result of this in-
vestigation for (“: »p) reactions in a num-
ber of Rb isotopes is shown in Fig. 4. Off-
line irradiation is seen to be the favourable
mode of operation for the long-iived iso-
topes close to stability, On-line irradia-
tion becomes the only possibility for neuc-
ron deficient nuclides and results in an
appreciable number of detected protons
from a surprisingly large number of iso-
topes , including isotopes very far from
the stability line.

The result from the investigation of
ather elements (Cs,Eu,Hg) also show this
trend.
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Fig. b. The estimated number of protons to be detect-
ed from (nth,p) reactions in radioactive Rb isotopes
using either a L8 hour irrsdiation of the collecting
position with 107 neutrons cm™2 5~ (on-line), or a
L8 hour collection, 8 hour transportation and 100
hour irradiation of the collected sample with 10
neutrons cm™< 8~ (off-line).

Figures 1 and 2 are reproduced with due
permission from the publisher, North-Holland
Publishing Company.
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Using a target prepared by on-line isotope scparation, thermal neutron capture in 84RYb (/7 = 27) has been shown
to induce proton cmission to the ground state (0*) and first excited state (2*) of #Kr. The branching ratio was meas-
urcd as Ip(0*)/Tp(2*) = 4.7 2 0.7, favouring a 3/2” assignment of the capturing state without excluding 5/27, and the
(n4h, p) cross section as 12 2 2 b. The encrgy available for the process was determined to be 3.45 £ 0.01 MeV, in

agreement with other mass data in the region.

Irradiation with thermal neutrons is known [1, 2}
to induce (ngp, p) reactions in a limited number of
low-mass nuclides. Higher up in the periodic system
the difference between the neutron and proton separa-
tion energies of the compound nucleus, is if not nega-
tive, too small compared to the height of the Coulomb
barrier for this process to be observed. This statement,

however, is no longer valid if neutron deficient target .

nuclides are taken into consideration. Within a series
of even-mass or odd-mass isotopes the separation ener-
gies of charged particles tend to decrease with decreas-
ing neutron number and that of neutrons (and hence
the excitation energy of the compound nucleus) to in-
crease [3]. Both effects contribute to make proton-
emissive (as well as a-emissive) thermal neutron cap-

. 1 Chal

F University of Technology,
Gateborg, Sweden,
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ture, in general, increasingly energy favoured.

The prospect of widening the field of research, in
this way, has recently become of more than academic
interest, due to the improved production capacity of
the ISOLDE isotope separator facility [4], attached
on-line with the reconstructed CERN synchro-cyclo-
tron [5). With separated radioactive ion beams reach-
ing in some cases nA strengths, it is possible to collect
samples of up to about 1016 atoms in runs of normal
length (1-2 4d).

In order to select suitable targets for (n,y,, p) andfor
(np» @) reactions, a systematic search [6] has been
made among neutron deficient medium-weight and
heavy nuclides, using statistical model calculated level
densities and partial leve] widths to obtain rough esti-
mates of off-resonance cross sections. With the addi-
tional condition of a reasonably long half-life, 34.5 d
84Rb turned out to be one of the most promising can-
didates for proton emission.
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Fig, 1, Energy spectrum of charged particles from a 0.43
mCi # R0 target irradiated with thermal neutrons (flux:
10% n em™2 sce™? ), The penks at 3.41 and 2.54 McV have
been identified as protons from the ¥ Rb{ny,, pY® Ke reac-
tion fecding the ground state (0*) and first excited state (2*)
in %Kr. In addition, peaks due to impurities of boron (1.78
MecV ) and lithium (2.05 McV a and 2.73 MeV 3H) are scen
in the spectrum, (The 1.46 MeV « line from 1he boron reac-
tmn was also obscrved, but is not included in the figure.) The
g count rate ds lower energics is caused mainly
by charp,cd particles from reactions of scatiered neutrons
with materials in the surroundings of the detector. The radio-
activity from the target contributes substantially to the buck-
ground well below 1 McV. Summing effects, however, give
rise 10 counts also at higher cnergies and may account for
some distortion of the lines in the spectrum,

During a 20 h run of the ISOLDE facility (700 nA
proton current on target of molten Y-La alloy, 63
g Y/cm2), nearly 1014 atoms of 84Rb were deposited
within an area of 0.5 cm2 in a 10 um foil of ultra-pure
Al The sample was subsequently placed in a thermal
neutron flux of 10% cm—2 s~1 at the high-flux reactor
of the Institute Laue-Langevin in Grenoble, and a 220
um silicon surface barrier detector, subtending a solid
angle of 2% of 4, was set to detect charged particles
of energy below 6 MeV. The experimental sct-up was
essentially the one used in studies of (n,y,, &) reactions
with stable target nuclides [7].

In the spectrum from a 94.5 h irradiation (fig. 1),
well-known peaks due to reactions with boron and
lithium, present as impurities, can be identified. Con-
trary to these, the peaks at 3.41 and 2.54 MeV did

neutron separation encrgy is known {3{ to be 10.48 McV and
the @-value for protons to the 07 state has been determined
as 3.45 £ 0.01 McV. The Q-value for a-emissi~+n is calculated
from literatuge | 3] to be 3.87 McV.

not show up in runs with a blank Al backing. However,
they correspond well to the expected positions {3, 8]
of proton branches from the capturing state in 35Rb
to the 0* ground state and first excited 2* state of
84Ky (fig. 2). The energy difference after recoil cor-
rection is found to be 878 £ 4 keV, in satisfactory
agreement with the adopted {8] excitation energy of
881.5 keV. This is taken as a confirmation of the in-
terpretation nade here.

Because of a slow change in the peak positions to-
wards lower channel numbers during the run, the ab-
solute proton energies could not be determined with
an accuracy representative of the detector character-
istics (26 keV FWHM for a-particle calibration peaks).
The @, value obtained after correction for the drift,
3.45 £0.01 MeV, is still consistent with 3.462 £ 0.007
MeV, as derived from mass tables {3]. It should be re-
marked that the implantation into Al of the Rb ions
accelerated to 60 keV is equivalent to an absorbing
layer of about 4 X 102 um thickness, which gives an
average energy degradation of < 1 keV for the protons
concerned. The peaks due to reactions in impurity
atoins homogeneously distributed throughout the
backing, on the other hand, are expected to be signifi-
cantly broadened and shifted in energy.

The number of counts in the two proton peaks,
3300 + 100 and 700 £ 100, gives the ratio of the level
widthsas I (0*')/]" (2¥)=4.7 £0.7. Since the
ground-state spin and parity of 84Rb is known to be
2, the capturing state can be either 3/2~ or 5/2~.
Statistical-model calculations [6] predict [',(0%)/

235
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r (2") to be 7.9 and 0.36, respectively, for the two
altem:mves and thus clearly seem to suggest a 3/2~
\assignment. The calculated values, however, represent
averages over a large number of states with the same
spin and parity, whereas the experiment measures the
satio of two individual transition probabilities. These
are subject to Porter-Thomas fluctuations, which calls
for some care in the interpretation of the result. From

a calculation {9] based on the distribution function of

the quantity Fp(0+)/l‘p(2+) one finds an appreciable
probability (17%) for a 5/2 state to give a vajue
greater than or equal to the one oblained experimen-
tally. Therefore the 3/2~ assignment of the capturing
state cannot be considered as unambiguous.

In order to determine the (n,y,, p) cross section, the
B4Rb target was replaced by an accurately weighted
amount of Li (13.4 + 1.0 ug LiF) and the count rate
of 2.73 MeV tritons from: the 6Li(n,;,, a)’H reaction
recorded as 18959 + 200 min~1. Using a cross section
for this process [1] of 941 + 4 b and knowing {rom
radioassay the average number of target atoms during
the 34Rb run to be (6.8 + 0.7) X 1013, we calculate
the (nyp,, p) cross section as @, = 12 = 2 b. The error
includes a 2% variation with time of the neutron flux.

The high-energy tail of the 3.41 MeV proton line is
seen (fig. 1) to have a peculiar shape. Although its con-
tribution to the intensity uncertainty is minor, it
would still be desirable to be able to explain this part
of the spectrum in detail. It is interesting in this con-
text to observe that the 84Rb(nm, o) reaction is ener-
getically allowed and would contribute a-particles
mainly of 3.69 and 3.42 MeV energy, feeding the
3/2- ground state and 5/2— first excited state of 8! Br.
The indication of a peak at 3.59 MeV cannot, how-
ever, be interpreted in this way, the energy being too
far from those of the hypothetical a-particle lines,
even if a correction is made for an average energy loss
in the backing of 7 keV for a-particles of this energy.
For the ground-state transition, the experimént puts
an upper limit to the level width as I (3/2~ )/l" (]
<5 X 10-3, to be compared with a calculated fatio
of 2X 10'8 The 3.42 MeV branch is predicted to be
still weaker, = 6 X 10~10, relative to ground-state pro-
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ton emission, It thus seems most unlikely that it could
be responsible for any asymmetry of the 3.41 MeV
proton peak.

There is in this case, however, at least one effect
that may cause proton counts to fall slightly above a
normal-shaped peak: coincidence of a proton with an
electron due to the target radioactivity. The distribu-
tion of energies deposited in the actual detector by
positrons from 84Rb (end points at 0.8 and 1.7 MeV)
is expected 1o peak at about 80 keV. Addition of this
amount to the proton energy could account for the ir-
regularity visible at =~ 3.50 MeV. The structure at
higher energies may possibly be ascribed to statistical
variations ir. 3 combination of summing effects and the
general tac'tground caused by neutron induced reac-
tions in various parts of the apparatus. In future studies
of this kir.d it is obviously important to improve fur-
ther the deiection conditions by, for instance, careful
choice of construction materials, reduction of resolv-
ing times, and magnetic enhancement of charged
baryun detection relative to that for electrons.

The authors are giateful to the Institute Laue-
Langevin for the facilities put at their disposal. The
work was supported by the Swedish Atomic Research
Council.
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DE HAUTE ENERGIE DU 652n H 68Zn et 78Se

A.EMSALLEM
Institut de Physique Nucléaire (IN2P3), Université Claude Bernard Lyon I
43, Bd du 11 Novembre 1918, 69621 - Villeurbanne, France.

M. ASGHAR
Institut Laue-Langevin
38042 Grenoble, France

Abstract : The (n B @ ) reaction spectroscopical data are reported on
642:’., 6"'Zﬂ and 7 Se., The 6‘I'Zn (n, a) 6]Ni and 67Zn (n, a) 64Ni showed
up one line each corresponding to the excited state transition with a cross
section of 117;2 2y band 159+ 20 i b respectively. In the case of 7 Se

(n, a) 74Ge, transitions to the ground the excited states are present with
cross sections of 940 + 20 pb and 3C + 5 pb respectively. The cross-sec-
tion data are compared with the results obtained with the statistical model
calculation.

Nuclear reactions 64, 67Zn (n, @) 77Se (n, a)

E = thermal measured g (Ea ), 74Ge levels, natural and enrichiced targets.

* sera soumis prochainement pour publication.
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INTRODUCTICON

Nous étudions de manitre systématique 1'émission de particules
chargées apres la capture de neutrons thermiques (réf. 1). Bien que ces
réactions présentent de faibles sections efficaces, leur étude fournit des
informations utiles sur le mécanisme d'émission de particules chargées

par le noyau composé.

Les réactions (n, a) sur les isotopes de Zn ont été étudiées il y
a 25 ans par H, FARAGGI et BERNAS (réf. 2) d'une part et par HANNI et
ROSSEL d'autre part {3) qui utilisaient une émulsion photographique com-
me détecteur, Cette méthode de détection extr@mement sensible devait
permettre, en principe, de mesurer des sections efficaces de réaction
(n, @) trés inférieures 2 1 ¥ b, cependant des difficultés d'étalonnage

conduisaient & des résultats contradictoires,

L'étude de ces réactions a été possible grice aux qualités (pureié
et intensité) du faisceau de neutrons que l'Institut Laue-Langevin de Gre-

noble a mis & notre disposition,

I - METHODES EXPERIMENTALES

Ce travail a été effectué 2 1'extrémité d'un guide courbe de neu-
trons long de 87 meétres du réacteur 2 Haut Flux de Grenoble. Le flux de
neutrons est ¢th o 109 neutrons cm-2 s-l, avec un rapport cadmium
o} th’/ g epi ~ 6106. L'intensité du flux de rayons gamma est diminué a' ssi
d'un facteur 10 . L'énergie des particules est mesurée par un détecteur
a barriere de surface de 450 mm2 et 100 4 d'épaisseur utile. Le détec~
teur est placé 2 5 cm du centre de la cible & 1'extérieur du faisceau de
neutrons, dans le vide. La résolution est 40 KeV pour les particules a
et le faible bruit de fond permet de mesurer des sections efficaces égales

a quelques microbarns dans de bonnes conditions.
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II - LESCIBLESET LES ETALONNAGES

Le tableau I donne quelques détails sur les cibles utilisées,

64 67

Les cibles enrichies de ~ " Zn, Zn et 77Se ont été préparées par
implantation sur le séparateur d'isotopes de Lyon. Toutes les cibles sont
déposées sur un support d'aluminium épais de 10 et couvrant tout le fais-
ceau de neutrons.,

L'étalonnage en énergie et en intensité est fait par rapport & la
réaction 6Li (n, a)t (Ea = 2.055 MeV, Ep = 2,727 MeV 3, = 940+ 4 b)

enutilisant une cible mince de fluorure de lithium de 13, 4 + lug/cmz.

III - RESULTATS

Les figures I, II et III présentent les spectres obtenus avec le Zn

67

naturei, le 64Zn etle  Zn, La figure ]V présente le spectre du  Se.

L'ensemble des résultats est présenté sur le tableau II.

Les valeurs théoriques des sections efficaces sont caculées, d'a-
pres le modele statistique, par la méthode que nous avons décrite par ail-
leurs (réf. I). Le modele statistique permet de prévoir trés correctement
la valeur moyenne des sections efficaces ainsi que la dispersion des ré-

sultats autour de la valeur moyenne calculée,

[
III. 1 - La réaction 4Zn (n, a) 61Ni

Les résonances du 64Zn sont de spin demi-entier. Dans ce cas
aucune transition ne peut 2tre interdite par les regles de sélection sur la
parité, La comparaison des résultats expérimentaux et des valeurs cal-
culées pour le 64Zn met clairement en évidence 1l'absence des transitions

@, vers 1'état fondamental et a 5 vers le 2&me état excité.
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L'absence de ces transitions ne peut pas 2tre expliquée par les
régles de sélection sur le moment angulaire et la parité ; nous examinons
maintenant dans quelle mesure elle pourrait 8tre expliquée par les fluc-
tuations statistiques. Les transitions @ 2 partir d'un niveau de spin 1/2
se font avec une seule valeur permise du moment angulaire L, ces tran-
sitions correspondent & un seul degré de liberté. C'est-i-dire que si nous
considérons un grand nombre de transitions de ce type les valeurs expé-
rimentales fluctuent autour de la valeur théorique de telle sorte que les
valeursde W =0 exp/c th %€ répartissent suivant une distribution de Por-

ther-Thomas (4).

Pour la transition a | vers le premier état excité nous trouvons
W= % ce qui est bien compatible avec les fluctuations statistiques pré-
vues. Nous étudions (réf. 5) l'ensemble de toutes les transitions & que nous
avons observées et nous montrons qu'elles satisfont bien 2 une distribu-

tion de Porther-Thomas.

La transition & 5 Vvers le 2&me état excité n'apparaft pas, mais

elle correspond aw =;l2 » une valeur aussi faible n'est pas anormale,

1l'absence de cette transition peut 8tre due aux fluctuations statistiques,

P 1. N
La transition c o vers 1'état fondamental du 6 Ni correspond a

W< 15 , la probabilité de trouver une valeur aussi faible est inférieure

31 1%. Ll est donc probable que l'absence de cette transition ne soit pas due

a de simples fluctuations statistiques.

Nous devons retenir de cette mesure qu'il est possible que l'absen-
ce de certaines transitions @ soit due 2 d'autreseffets que les regles de

sélections sur le spin et la parité,

Les largeurs o : A partir de nos résultats nous calculons la lar-
geur @ partielle pour l'alimentation du ler état excité T'a 1 - 4,1+ 1, 5peV.
Les valeurs calculées sont I'a 0 ° 166 peV et I'al = 20 M eV, Antonovo
(réf. 5) a mesuré pour la premiére résonance 4 281 eV, la valeur

T, =12%15 peV.
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En général l'accord entre les largeurs ¢ que nous déduisons de nos
mesures et celles mesurées sur les résonances n'est qu'approximatif, Dans
le cas du 64Zn, de nouveau l'accord n'est pas excellent, cependant la valeur
trouvée par Antonov correspond bien 2 la largeur Tq 1 calculées et pas

Ta o c¢ qui est en accord avec notre observation.

III. 2 - La réaction 67Zn (n, a) 65Ni

Nous n'observons que la transition a 1 alimentant le ler niveau ex-

cité. La section efficace mesurée est g @y = 159 + 20 ub.

Pour l'alimentation de 1'état fondamental nous obtenons la limite
supérieure g, 0 2,5u b.

Plusieurs niveaux peuvent participer 2 la capture de neutrons ther-
miques, pour l'ensemble de ces niveaux, en admettant une largeur gamma

moyenne I‘Y =0,5eV.
iTy, =04 StZ =1146
Nous trouvons .I‘a.1 =% -a;-Y—- =11+6ueV.

La largeur a que nous calculons pour des résonances 2" est
T =11,3y eV.
La transition 2-_—>0+ étant interdite, nous ne devons pas obser-
ver de transition @ . vers L'état fondamental, ni vers le 2éme état excité

qui est également 0 .

Pour ces résonances, Antinov (réf.5) a mesuré les largeur a. Il
trouve, pour la lére résonance a 223 eV T =2 I‘a =6+ 08 p eV, pour la
seconde, 2 448 eV I =27, T, =5%2 5 eV. Ceslargeursa sont en as-

sez bon accord avec celles que nous trouvons.

Nous avions donc une excellente interprétation du spectre observé
en admettant que la capture de neutron thermique se fait unigquement par

l'intermédiaire des résonances de spin 2 (réf, 5).
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L.es résonances :la largeur @ des résonances 3 est considéra-

ble. Nous calculons I‘as- = 3200 yeV. Des résonances 3 qui partici-

pent de facon négligeable & la section efficace de capture de neutrons ther-
miques pourraient alimenter sensiblement la transition a 0° Antonov

(réf, 5) a mesuré les largeurs a et 1l'énergie E_ de cinq résonances. La

0
formule de Breit et Wigner (on level...) montre que ces résonances de-
vraient alimenter la transition a o 2vec une section efficace voisine de
180 3ub . Or nous n'observons pas cette transition. Une explication pos-
sible de ce désaccord est que dans l'application de la formule de Breit
Wigner nous devons négliger les termes d'interférence entre les diffé-
rents niveaux, Dans ce cas, l'effet de ces interférences est trés nette-~

ment destructif.

La réaction 77Se (n, a) 74Ge

1) Sections efficaces

Notre estimation théorique, 2 partir du modtle statistique permet
de prévoir une section efficace de réaction (nth' @) voisine de 400 | b pour
77
e

1 Se, 0,16 y b pour le 74Se, pour les autres isotopes du sélénium nous

prévoyons des sections efficaces trés inférieures 2 0, 01 4 b.

Nos conditions expérimentales (cible de Se naturel) ne permettent
pas d'observer une aussi faible section efficace sur le 74Se (abondance
0.9 %). Nous obtenons les valeurs suivantes pour les sections efficaces de

réaction (nth’ a) sur le 77Se : pour 1'alimentation de 1'état fondamental

% 0= 940 + 20 4 b, Pour le ler état excité g, ; =30+ 5 b et pour le second
état excité Oa ZS 104 b. Ces valeurs se comparent favorablement aux pré-

visions théoriques (tableau II).

La capture de neutrons thermiques se fait par 1l'intermédiaire de
plusieurs niveaux, et nous ne pouvons pas calculer la largeur & de chacun
de ces niveaux, Cependant si nous prenons, pour les résonances une lar-
geur gamma moyenne < I‘Y > = 0,4 eV nous trouvons les largeurs alpha
équivalentes -fao=9i3uev,-fal=0,310,1uev,

'f-azso.xuev.
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CONCLUSION

Nous comparons ici 1'ensemble des résultats que nous avons obtenus
par réaction neutrons thermiques @, aux valeurs déduites des mesures

(réf.9) sur les résonances, par application de la formule de Breit-Wigner.

Le tableau III regroupe les noyaux pour lesquels les réactions (n, @)

ont ét€ étudiés en neutrons thermiques et sur les résonances.

Nous avons calculé la contribution pour les neutrons thermiques de

chaque résonance. Nous constatons que souvent la somme des sections

efficaces partielles provenant de chaque résonance n'est pas égale a la

section efficace totale pour les neutrons thermiques,

Pour interpréter ces résultats, nous devons distinguer plusieurs

cas :

1) les réactions (n,a ) sur le 123Te, 151Eu, 135Gd, 64Zn, 147Sm

pour g, i 14‘?Sm pour Og 0 se font principalement par l'intermédiaire d'un
niveau (lié ou résonance de tres basse énergie) pour lesquels la largeur a
n'a pas été mesurée directement, Dans ce cas il n'est pas possible de com-~
parer les deux sortes de résultats.

147

2) pour le 143'Nd, Sm (a o)' 149

Sm (o ]), 1'émission de particu-
les a se fait de fagon prédominante par un seul niveau (résonance au ni-

veau lié) pour lequel la largeur @ a été mesurée,

Dans ce cas nous avons un bon accord entre la valeur que nous me-~

surons et la section efficace partielle calculée pour ce niveau (voir 47Sm).

177 s s . . .
Le cas du HI est particulier, deux résonances interviennent,
mais elles ne sont pas de mé&me spin et ne peuvent pas interférer.

3) pour le 145Nd, le 67Zn (pour 1l'alimentation a 0 seulement) et

probablement le 64Zn. aucune résonance n'est trés proche de 1'énergie
des neutrons thermique s.. Plusieurs résonances et aussi plusieurs niveaux
liés peuvent intervenir dans la réaction. Les niveaux de m&me spin et
parité peuvent interférer. La possibilité d'obtenir des interférences en-

tre résonances dans ce type de réactions est due A ce que les fonctions



~82 -

8

d'onde de ces niveaux s'expriment sous la forme d'un mélange d'un grand
nombre de composantes d'excitations simples ; seulement un trds petit
nombre de ces composantes peut participer & 1'émission d'une particule

a (réf. 6), 1'amplitude de chacune de ces composantes est répartie sur un
grand nombre de niveaux d'énergie voisine, de fagon aléatoire. Nous de-
vons nous attendre & obtenir des effets d'interférence importants parce
que ce sont les m@mes composantes (en trés petit nombre) qui varticipent
2 1'émission de particules a depuis chaque résonance. En principe, cette
interférence peut 2tre constructive ou destructive (ou neutre) suivant
l'amplitude, la phase des composantes analogues des différents niveaux.
‘Nous constatons que dans notre cas cette interférence peut &tre trés net-
tement destructive, au point de supprimer complétement certaines transi-

tions.
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CIBLE PREPARATION COMPOSITION EPAISSEUR [SURFACE TEMPS DE MESURE
. 2 2
Zn naturel évaporation Zn métal 287 g/cm 30 cm 72 h
56 g/cm2 30 cm2 206 h
64Zn implantation 64Zn pur 299 % 10 g/cm2 24 cmz 211 h
67Zn implantation 64Zn pur 2 90% 5 3 g/cm2 24 cm2 191 h
Se naturel évaporation Selenium 260 g/cmz 30 cm2 18 h
77 7
Se implantation 7se pur 299 % 19,5 g/cm2 20 cm® 160 h

TABLEAU I - Détails techniques concernant les cibles et les temps de comptage

- %8 -



Niveau final Ea. calculé

E mesuré
[3

< O, > calculé

mesur
% é

E. j keV keV e Hb
64 - '

Zn 0 3/2 3629 - 445 ub <1 ub
spin ot 67 keV| 5/27 3566 3561 + 10 keV 55 ub 11 +3 pb
résonance| 484 keV| 1/2° 3362 - 63 Wb <2 Wb
1/2%

7 7n 0 o' 4592 - 0 <10 b
spin 5/2° | 1340 2t 3330 3310+ 10keV 186 ub 159 + 20 Wb
résonance| 2270 ot 2455 - 0 -

2" 2610 4t 2135 - 0 -

7 +

Se 0 0 4239 4244 + 10keV 400 b 940 + 20 yb
spin 1/2” | 596 2t 3673 3705 + 30 keV 9 ub 30+ 5ub
résonance | 1204 2t 3096 - 510 %4 10 ub
1- 1470 (¢h) 2844 - 5107%4ub -

TABLEAU II - Comparaison des résultats expérimentaux et des valeurs calculées

- Gg ~
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ISOTOPE | RESONANCE Ta ca ca 6 a thermique
EO eV eV partielie totale
(ré1. 8 et 9) (réi.9) Hb
123 ~3
Te 233 1] <4,10 <16 = 8
u-b Ca totale 5218 ub
24,1 0} <o0.1 <2,7 yb le désaccord porte sur l'ali-
mentation de 1'état fondamental
35.9 <0,35 <l.luy que nous interprétons par la
96, 6 0]133+1.9 1.1 ub<22ub présence du niveau lié
235,3 0}53+3.8 0.95Ub
275 0134429 0. 37
143 - =
Nd -6 eV 3 151+1.3 21,1 mb r,ao—Zl,ZS mb
55.8ev 470,72+ 0.16 1.2 ub bon accord : seul le niveau lié
- intervient, l'influence des
12 3_ 8.6x1.2 3 ub 21,1 mb résonances est négligeable
135 3 )133.6%3 18 b
180 37| 1.7+ 0.4 4ub
14504 435 37| 044+0,08 |28.1ub ca,<ikb oa =11,5%3 ub
42,5 371 0,141 0,02 7,3 ub |36 Kb ces trois résonances ne rendent
- AL i i
102 3 0,20+ 0, 08 0,44 yb compte qu.e d unfa petite partie
- de la section efficace de capture]
Net désaccord en ce qui con-
cerne Ca
0
147 -

Sm 3,4 3 11,2 136 b 164 ub oa,=131+20 b
blimentation 29, 7 0, 27 0,27 Mb bon accord, influence prépon-
e a . 83,7 1,3 2,7ub dérante de la 1¢re résonance

102 12 0,3 ub

123 0, 52 0,97 ¥b

184 15,4 22,1 Wb
147 -

Sm 3,4 1,1 125 b |144:35 ub | 0a =370 50 ub

alimentationl8, 3 “101 1,3 Kb le désaccord s'explique par
o
e a 27,1 0,16 071D 1 .mfluen'ce Prépondérante d'un
1 niveau 1ig
151, - 0,0036 )
0, A h =8,
321 0, 25 + 48 0,08 nb 0@ 1e=8712ub
0,416 0,22 0,3ub <0,6 ub la capture de neutrons thermi-
1, 055 0,8 0,3 yb ques se fai‘t Principa.].ement par
l'intermédiaire du niveau lié
15564 6,027 27
2,01 17 | (0,75 % 0, 3) 0,07 Ub 90+ 11 ub
2, 64 “loetroz 0,2ub |0,3 b proviennent de la lere
6, 31 2" {09 +0,3 0,04 ub résonance
7, 76 2° 10,6+ 0,4 0,009 4b
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ISOTOPH RESONANCE | Ta ga ga 0 a thermique
1 Eo eV eV partielle totale
(réf. 8 et 9) (réf. 9) Hb

{17y 1,098 37| 17£3,5 56 Wb 23:9ub

'; 2,38 4: 245 51ub |116H#b | désaccord

u 5, 89 37| 3117 3,9Hb
6, 57 4|22+t 4,5 ub
8, 87 4| 23+1 4,5HDb
10,95 3}s 0,2ub
13,94 3| 28+14 0,06 Hb

647, | 281 1/2 [ 1245 0.2ub 11 ub (o, = 5 mb)

2637 1/2 | 20 0 ces deux résonances ne rendent
compte que d'une tres faible
part de la section efficace de
capture

67Zn 223 (2) |6+0,8 18 ub  |oa =186 b c®, =59+20ub
448 (2) 5+2,5 =25 b oo, = 43 ub | désaccord pour l'alimentation
750 (3) 4449 ~56ub| (& 50%) de 1'état fondamental

1548 (3) | 680+ 300 =120

(1780} (3) |34+ 11

2070 {3) 137 + 30 ~13 ub

2476 (8) | 110130 =7 ub

3793 (3) | 2470 + 400

l495maoniveau 1ié 3° ) oa =536 0,2mb

12,2 ev 3_ 0,24 +0 05 Lzub |S17 4D ce désaccord s'explique par la
résonance 40, 2 3 11,240, 04 4,8ub présence d'un niveau lié
3" 41,3 3710691009 5,4 b
etc. .. etc... etc. .

”9Smal 0,008 4710, 06340, 016] 40 mb ca, =38711,2mb (rér7)
Pa transition 0, 87 4 |o, 040+ 0,007 | 103 yb 40, 1 mb | influence prépondérante de la
htde par 498 4| 0.04320.009 ] 41w Trve von nonord
hes niveaux 6,48(30u4’) 0,076 + 0,016 | 0,09 ub
37 et 4T 9,0 47| 004740006 0,9 b

14,9 47 {0,064 +0,016| 0,8ub
17,1 470,054+ 0,03 { 1,3ub
25,2 0,24 + 0, 03 2,2ub
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LEGENDE DES FIGURES

Figure 1 - Spectre des particules alpha obtenu avec une cible de Zn
naturel métallique de 5 u g/cmz, apres 206 heures de comp-

tage,

Figure 2 - Spectre de particules & obtenu avec une cible de 64Zn prépa-
rée par implantation l'éne Fie de la transition a 1 alimentant
le premier état excité du =~ Ni est 3561 + 10 keV.

Figure 3 - Spectre de particules alpha obtenu avec une cible de 67Zn pré-
parée par implantation, 1'énergie mesurée de la transition ali-
mentant le premier état excité du 64Ni est 3310 i+ 10 keV,

Figure 4 - Spectre de particulesalpha obtenu avec une cible de 77Se pré-
parée par implantation, les transitions observées alimentent
1'état fondamental et le premier état excité du 74Ge leur éner-
gie est 4244 + 10 keV et 3705 + 30 keV,
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*
REACTION (nth, e ) SUR LES 155c:,d, 167Er etr”Hf

A.EMSALLEM
Institut de Physique Nucléaire (IN2P3), Université Claude Bernard Lyon I
43, Bd du 11 Novembre 1918, 69621 - Villeurbanne, France.

M., ASGHAR
Institut Laue-Langevin
38042 - Grenoble, France

Abstract : The (nth' o) reaction on 155Gd, 1e".’Er and 177Hf was studied

at Grenoble high flux thermal neutron guide reactor on the rare earth
deformed nuclei. The energy, cross section and branching ratio are given
possible non statistical effects related to the deformation of these nuclei

are discussed.

*gera soumis prochainement pour publication
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I.- INTRODUCTION

L'émission de particules @ depuis un niveau de haute énergie est
dans son principe un phénomene tr2s comparable a 1'émission radioac-
tive de particules a. L'étude des réactions (n, a) peuvent éclairer de
fagon originale certains points concernant le mécanisme d'émission de
particules alpha par les noyaux. L'interprétation des résultats est cepen-
dant trés différente de ce qui se fait en radioactivité a, parce que nous
n'avons & peu prés aucune idée précise de ce que doit &tre la fonction

d'onde du niveau émetteur (résonance).

Dans cet article nous présentons des résultats expérimentaux ob-
tenus avec des cibles de 155Gd, 167Er et l77Hf puis nous comparons l'en=
semble des résultats expérimentaux disponibles pour les réactions (n, a)
aux prévisions des différents modeles (modele statistique, modele opti-
que, modele des clusters).

Nous avons recherché des réactions (n, a) dont le noyau final est
déformé parce que l'alimentation de plusieurs niveaux appartenant & une
mé&me bande de rotation, qui ont de ce fait des fonctions d'onde tres sem-
blables, peut fournir des informations intéressantes sur la fonction d'on-
de du niveau émetteur (réf. 6). Soloviev montre, & partir d'un modtle
semi-microscopique que, dans ce cas, la probabilité réduite de transi-
tion doit augmenter avec l'énergie du niveau final si dans la fonction d'on-

de du niveau émetteur les composantes collectives sont prédominantes.

167 Nous alw'lrc;ns mesuré la section efficace de réaction (nth’ @ ) pour le
Er et le Hf, et nous avons pu étudier de fagon détaillée la réaction

(nth' a) surle 155Gd, grice aux qualités exceptionnelles (pureté et in-

tensité) du faisceau de neutrons qui a été mis & notre disposition par 1'Ins-

titut Laue-~ Langevin de Grenoble (France),

II - METHODES EXPERIMENTALES

Ce travail a é1é effectué aupres du réacteur 2 Haut Flux de Greno-

ble 2 1'extrémité d'un guide courbe de neutrons de 87 metres de long,
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Le flux de neutrons est ¢th = 107 neutrons x cm™ 2 x s-l, Le flux
de neutrons épithermiques est négligeable : (¢th/¢ep = 106), ainsi que
1'intensité du flux de rayons gamma provenant du réacteur. Le spectre
o est mesuré par un détecteur 2 barritre de surface de 100 L d'épaisseur
et 450 mm2 de surface utile, qui est placé & 5, 5 cm du centre de la ci-
ble, i l'extérieur du flux de neutrons. Dans les premigres mesures sur
le 155Gd nous avons obtenu un bruit de fond beaucoup trop intense (figurel).
Nous avons pu réduire ce bruit de fond en plagant entre la cible et le dé-
tecteur un absorbeur trds mince de mylar (850y g/cmz) qui est capable
d'arréter presque complétement les particules responsables de ce bruit

de fond, tout en faisant perdre peu d'énergie (< 500 KeV) aux particules o,

III~-CIBLES ET ETALONNAGES

Nous avons utilis§ dans chaque cas, des cibles naturelles préparées
par évaporation sous vide, et des cibles enrichies, préparées par implan-
tation d@'ions de 40 KeV sur le séparateur d'isotopes de 1'Institut de Physi-
que Nucléaire de Lyon,

Le tableau I résume les principes caractéristiques des cibles utili-

sées.

Les calibrations en intensité sont obtenues en utilisant une cible de
A 2 P P ; P
fluorure de Lithium de 13,4 + 1 ug/cm”, L'étalonnage en énergie en pré-
sence de l'absorbeur est obtenu grice aux alphas de radioactivité émis

par une cible mince de Thorium,

IV - RESULTATS

Les résultats expérimentaux ainsi que la comparaison avec les va-

leurs calculées pour le modele statistique sont présentés sur les tableaux

IT et III,
IV.1.L sGd : les figures 1 et 2 présentent les spectres obtenus avec

la meme cible de }°°Gd sans absorbeur (figure 1) et avec absorbeur (fi-

5

gure 2). La réaction (n, a ) sur le 15564 se fait par llintermédiaire d'un

seul niveau de capture de neutron qui est la résonance & 0, 0268 eV dont



-94 -

4

les spins et parités sont 2 . La contribution des autres résonances est

négligeable (réf, 1a),

: s . + : R
L'alimentation des niveaux 0 est donc interdite. Nous
trouvons pour l'alimentation de 1l'état fondamental et pour l'alimentation

+ : R s ez 5
du niveau 0 de la bande de B des sections efficaces inférieures a 1 ¢ b.

Nous observons l'alimentation de deux niveaux de la bande

+
de rotation, pour le niveau 2 2 122KeVgo , = 67+9ub
pour le niveau 4+ % 386 KeV % 2 =14,5+ 2pb

Ces valeurs sont en trés bon accord avec les résultats de la réfé-
rence 7. La comparaison des valeurs théoriques et expérimentales mon-
tre que la largeur réduite mesurée pour l'alimentation du niveau 4+ est
double de celle pour l'alimentation du niveau 2+ ; ceci peut &tre considé~
ré comme une confirmation des déductions de SOLOVIEYV selon lesquelles
pour une méme bande de rotation la largeur réduite doit augmenter avec

1'excitation.

Le niveau 2+ de la bande B est alimenté avec une section
efficace égale a Oy 3 = 4 + 1 pub. La transition suivante, a 7. 141 MeV cor-
respond 2 1l'alimentation de plusieurs niveaux collectifs (octupolaires} dont
1'énergie est comprise entre 963 et 1042 KeV. Pour l'ensemble de ces ni-

veaux nous mesurons T4 = 4,5+ 1pb.

IV. 2, L'erbium 167 : la figure 3 a présente le spectre obtenu avec une

cible d'erbium 167 préparée par implantation,

Nous observons l'alimentation de 1'état fondamental %o = 1,5+ 0, 5ub
et nous pouvons distinguer les transitions a alimentant les niveaux 2t et
+ s .
4 de la bande de rotation construite sur l'état fondamental, dont les sec-

tions efficaces sont toutes deux voisines de 0.7 + 0, 5 yb.

ot : ' s - -
L'alimentation de 1'état fondamental(Wa_ o 37+12 Gexp/ "th)

est nettement favorisé par rapport & l'alimentation des niveaux de rotation

(wa]v w,,~0 5).

Dans ce cas les largeurs réduites décroissent lorsque les niveaux

sont plus excités, contrairement & ce que nous avons observé pour le Gd.
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c) L'hafnium 177 : Nous présentons le spectre obtenu en utilisant

..... g =
une cible de ! 7Hf préparée par implantation (fig. 4).
Nous observons des transitions @ correspondant 2 1'alimentation des
+ :
niveaux 0+, 2+, 4+ et 6 de la bande de rotation. (tableau III), Le pic a ] est

. . : + +
complexe, il alimente les niveaux 0 et 2 .

Ces deux transitions sont nettement retardées ( W= 0, 11 + 0, 05)
alors que l'intensité des transitions @ 2 eta 3 est en accord avec les va-
leurs calculées (Wa 2" 0,7+0,3, Wys3= 1,8 +1).

Dans ce cas comme pour le 155Gd, les largeurs réduites augmen-

tent avec 1*énergie du niveau alimenté.

Les travaux de POPOV et al. (réf.9) ont montré que pour différen-
tes résonances alimentant les m&mes niveaux du noyau final, les largeurs
a fluctuent de manieére aléatoire suivant une distribution de Porther-Tho-

mas.

IL n'en est pas forcément de me&me lorsque nous étudions la désexci-
tation d'une me&me résonance vers différents niveaux de fonctions d'ondes
trés voisines du noyau final,

Les résultats que nous obtenons montrent que, au moins pour le -
155 P : .

Gd les largeurs réduites ne semblent pas fluctuer de manidre aléatoire,

Au contraire, elles présentent des régularités qui sont en accord avec les

prévisions de SOLOVIEV,

V - CONCLUSION

Nous avons pu observer trois réactions (n, @) dont les noyaux finaux
sont déformés, Les fonctions d'onde des différents niveaux appartenant 2
une mem bande de rotation étant trés semblables, nous pouvons penser que
pour l'alimentation de différents niveaux d'une m&me bande de rotation 2
partir du m&me niveau initial les largeurs réduites ne fluctuent pas d'une
maniére aléatoire, mais varient régulidrement quelle que soit la complexi-

té de la fonction d'onde du niveau initial,
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A partir d'un modele semi-microscopique, SOLOVIEYV donne des
indications qualitatives sur la maniere donl les largeurs réduites doivent
varier : si la fonction d'onde du niveau initial (résonance), est de nature
collective, les largeurs réduites doivent augmenter avec le degré d'exci-

tation collective du niveau final.

Nous avons observé deux exemples d'un tel comportement : pour la
152 152

7Hf (n, a) 174Yb, l'alimen-

Sm, l'alimentation du ler 2+ du Sm est moins

17

.o

réaction 55Cvd (n, a)

favorisée que celle du 4+ ; pour la réaction
+

tation de 1'état fondamental et du ler 2 es plus faible que celle du niveau

4",

Cependant, ceci n'est pas une regle générale, pour la réaction
167 164 : : iz
Er (n, a) Dy, l'alimentation de 1'état fondamental est favorisée,
Dans plusieurs cas nous avons observé plusieurs niveaux collectifs

présentant des largeurs réduites trés voisines.
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CIBLE PREPARATION COMPOSITION EPAISSEUR SURFACE TEMPS DE MESURE
. . . 2 = 2
Gd naturel évaporation Gd naturel 300 yg/cm a4 30 cm 140 heures
métal.
155Gd implantation 155Gd métal. 43,5 l)g/cm2 a 24 cm2 453
pur & 99%
Er naturel évaporation Er naturel 300 Pg/cm2 30 cm 200
métal.
16/Er implantation 167Er métal. 30 I‘Jg/cm2 24 cm2 21
pur & 99%
Hf naturel évaporation Hf chlorure 125 I,'g/cm2 30 cm2 170
177Hf implantation 177Hf métal, 19,6 Fg/sz 20 cm 117
pur a 99%

TABLEAU I - Conditions expérimentales
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o=

ENERGIE ET SPIN | B (keV) r bl AUTRES
(] o Ga (pb) -1 y
NATURE DU NIVEAU FINAL DU NIVEAU FINAL calculé calculé(ev) calculé n{:asuré w MESURES
outh
ub — (véf. 7)
6o ©XP-
GS o* 8117 0 0 <1 &7 po
~8 + + +
2% rotation 122 kev] 2% 7998 0,15 10 . 880 67 : 120 R 1,6 | 67% 5 b
- +
a* rotation 366 " 4t 7760 0,15 10 82 14,5 = 5,6 0,71 15% 2 ,p
o* vibration B 685 " ot 7450 Y -1 o <1
6" rotation 712 ¢ 6" 7423 0,41 10 0 © 2,3 <1 223
- . .
2* vibration B 811 v 2* 7327 0,47 10-10 26 4- 6,5 -~ 1,6
939 w 7202 g0,23 10 (13)
-10
963 1™ 7179 10 10 5.7\
7155 ¥ 210 (10)
988 1"
1026 - 7117 0,46 10 5,1 45 1]s,6t
- 7102 0,82 1071} 4,6
1042 1
1087 ot 7058 0,1 10 5,8 {1
155
TABLEAU II - Analyse des résultats obtenus sur le Gd
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E, (MeV) |Résonance 4r-:_>m‘9alculé Gy calculé J; mesuré w
er ¥ s 8.11 4t 0.5 10719 ey 0,4 pp f1.5% 0.5 pp |37 12
3+ 0 0
+ -9 +
73 kev 8.04 4 0.18 107~ eV 1.4 pp }0.7=0.5 pb 2
3t 0.22 107°
242 keV 7.88 gt 0.18 1072 ev 1.4 P }o.7 Yo.s pp |2
3t 0.1 107°
set’7 ) a5 9,493 3" 0.32 1078 3
4 o . 11 pp . ‘
77 kev 9,418 3" 0.84 10 5-2 pb 0.11 < 0.05
4" 0.22 1078 33 b
! - -8
252 kev L 9,247 3_ 0.41 10_8 2 pb 5%s po 0.7 *o0.3
! 4 0.32 10
5 - -8
530 keV 8,975 3_ 0.42 10_9 2 pb 3%, po 18 1
4 0.32 10
. 167 177
TABLEAU III - Analyse des résultats obtenus sur Er et Hf
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LEGENDE DES FIGURES

Figure 1 - Spectre de particules alpha prcvenant d'une cibie de 43 g/cm
de 135Gd enrichi 2 99 % ,
Temps de comptage : 453 heures,

Figure 2 - Spectre de particules alpha provenant d'une cible de 77I—l[f
préparée par implantation .,
Temps de comptage : 117 heures,
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A SYSTEMATIC SEARCH FOR AND STUDY OF (nth' ya) AND (nth' p)

REACTIONS

M. Asghar+, A, Emsallem’’
* Institut Laue~Langevin, .3§042 Grencble, France

'H'Institut de Physique Nucléaire, Lyon, France

ABSTRACT

The (n_ , va) and (n_, yp) reactions have been studied under
good experimental conditioms.

1. INTRODUCTION

We have carried out a systematic spectroscopical study of the
(nth' va) and (n h? YP) reactions at the Grenoble high flux reac-
tor. These two-sEep reactions are one of the few methods to get
information on the low energy primary y-rays’’ as well as on rather
simple structures, if any, in the compound nucleus state which will
result in a selective population of the intermediate states via the
charged particle emission, Table | gives the pertinent details on
the targets studied.

2.1, ll':’Nd(nth.ya:) MoCe(Fig. 1a)

Although this nucleus has been studied quite extensively, we
prepared a high purity target with the Lyon isotope separator, and
studied under 3-4 times better background conditions. This allowed
us to follow this reaction over % 3 MeV:i.e. E_ X 6.7 - 9.5 MeV.
The fluctuations of the counts/unit a-energy around their mean
values are consistent with the population fluctuation of the para-
meters involved. The calculated spectral shape is consistent (apart
from some discrepancy for E(x < 8 MeV) with l'Y (l-:])-‘liY

M
2.2. Nitn, , o) Cre(Fig. 1)
1)

This nucleus did not give any indication of this reaction ’.

549
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CONTRIBUTED PAPERS 551
This is due to the fact that 6(’Ni decays mostly by high energy
primary y-rays.

2.3. 37A:(n yu)y's (Fig. le)

th’
10 Although this nucleus has the highest known o(n_ , a) after
B, it did not show any definite o(n, va). It is possible that
here the compound nucleus state is almost completely unstable for
a-emission<) .

2,4, 67Zn(ﬂ‘:h, yu)GI'Ni and 335(nth’ Yu)aoﬂg (Figs. lc,d)

The preliminary data on these nuclei show the presence of the
(n, ya) reaction.

2.5. Ogen,, , v 31, kin,, v0)“Oar (Figs. 1 £-0)

An extensive work was dome on this nucleus. Different AE and
E detectors of divers sizes with ditfesfnc energy resolutions were
used to bring out the spectral details®/. The detector with 28 keV
resolution probably resolves wmost of the intermediate levels, be-
cauge their number does not increase lubltantial}y for the 17 keV
detector. The spectrum can be fitted with I' ok E, as predicted from
the Lorentzian tail of the Ej giant dipole Yesonance4). Fast coin-
cidence (¥ 2 nsec) was tried to detect the (n, yp) process, but no
definite evidence was found even though the o(n,p) = 4.3 b is
% 10 times of o(n,a) = 0,388 b,

Imie )
Torgt Lsorese s Lend otn i [oln @ min e
e ez Rl i 2 I > M home
Wiy Prosarss vt Dw Lyen » - W |noa possn.n
Sestere sarer
"y Stns puour snrisres So - - w |muwunl en noto 3
0,053 ta ¥
Yar Sroporva vien v TIRE] 1003 |  1e . ] e’ fmr. 2
T rasslivy s in
L) InG anrishes 1o T8 n ” = | s - Preliainery
e Mpe - Peoultn
g Rurtur enrishes 5o P00 - E ] - e *wn Preliatnary
- rosuise
- a1 grtoes o W4 » wwaicwaor | m | o e
- Ty im0
ofs.0m. -«
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CHAPITRE IV

INTERPRETATION DE L'ENSEMBLE DES RESULTATS

Les réactions (n‘h, a) sont interprétées comme un processus en deux étapes :

1) - la capture du neutron et la formation du noyau composé

2) - la désexcitation du noyau composé qui peut émettre soit un gamma soit, avec
une probabilité beaucoup plus faible, une particule @. Le mécanisme d'émission est tout & fait
comparable A celui des particules alpha de radioactivité., Il y a toutefois une différence impor-
tante dans le fait que la fonction d'onde du niveau émetteur @ ne s'exprime pas simplement en ter-
mes de fonction d'onde du modele en couches. Les calculs les plus récents en radioactivité al-
pha ne s'appliquent donc pas dans notre cas. Les propriétés de la fonction d'onde du niveau de

capture seront envisagées dans le cadre du modele statistique.

I, METHODES

Nous calculons les pénétrabilités et les largeurs a suivant la méthode proposée par
Griffioen et Rasmussen (réf.9). Dans un premier temps nous rappellerons cette méthode de cal-
cul (paragraphe 1), Puis nous comparerons les valeurs calculées 2 celle obtenues par le Groupe
de Dubna qui utilise le modéle optique et le modele des clusters, ainsi qu'aux résultats expéri-
mentaux obtenus par ces auteurs, Nous montrerons ainsi que ces différents calculs donnent des
résultats de qualité tr2s comparable (paragraphe 2). Dans un troisi®me paragraphe nous &tudie-
rons l'ensemble de nos propres résultats, avus montrerons que notre calcul permet de prévoir
correctement l'ordre de grandeur des largeurs a et des sections efficaces. Nous montrerons
également que la dispersion des résultats autour de leur valeur moyenne calculée est en tris bon

accord avec les prévisions du modeéle statistique.
Nous utilisons la méthode proposée par J. O. Rasmussen (ré&f. 10),

(réf, 9) R. D, Griffioen et J. O. Rasmussen, Rapport UCRL-9566
(Réf. 10) J. O, Rasmussen, Phys, Rev., 113, (1959), 1593,
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Nous calculons la pénétrabilité par la méthode W.K.B. (approximation semi-classi-

que) la pénétrabilité P{ est égale & Exp (-2c) od c est donné par l'intégrale.

Ry 1/2 2 2 1/2
c=.r (th‘ﬂ [v(,)_%@_+ﬂ__z -L(L+l)-Ea] dr (1a)
R 2mr

V (r) est la partie réelle du potentiel du modéle optique. Nous utilisons le potentiel de Igo.

r-1,17 43

0, 574

V(r)=-1100 exp 3- g MeV (1)

M est la masse réduite de la particule, Ze est la charge du noyau final, Ea est l'énergie de dé-
croissance totale (Q de réaction) corrigée de l'effet d'écran des &lectrons atomiques (réf. 10, 11).

Nous avons utilisé ce calcul parce qu'il présente des avantages qui nous paraissent importants :
- le potentiel a été testé pour des noyaux allant de l'argon jusqu'au plomb.

- ce potentiel est déterminé expérimentalement et le calcul que nous faisons ne fait inter-

venir aucun paramegtre ajustable

b) Calcul des largeurs alpha

Dans le cas ol une scule résonance intervient, les valeurs expérimentales Gai
{section efficace pour l'alimentation du niveau i) peuvent 2tre exprimées en termes de largeurs
Ty ; Par la relation : rai =0ai .I‘Y / q est la section efficace de capture pour les neutrons ther-
miques, 'y est la largeur gamma de la résonance considérée, Lorsque plusieurs résonances de
spin différents (j = I £ 1/2) peuvent intervenir dans la capture de neutrons thermiques, nous devons
déterminer un terme aj correspondant & la probabilité d'alimenter une résonance de spin j. La

section efficace de capture 2 utiliser est alors ajdy-

Le modele statistique permet de calculer les largeurs 1"y moyennes

. <Dj>
<Tei7= = | P (2)

(Dj) est la distance moyenne entre résonance de spin j, PL est la pénétrabilité de la barridre de
potentiel pour une particule @ de moment angulaire orbital . Le terme<-iD;rJ—; est interprété pres-
que littéralement comme le nombre de fois par seconde ol la particule alpha déji formée essaye
de traverser la barriére de potentiel ; E PL est la probabilité qu'elle réussisge & la traverser,

On pense généralement qu'’il est nécessaire, pour obtenir une valeur acceptable delly i),'de mul -
tiplier cette expression par un terme ") qui peut 3tre interprété comme le recouvrement des fonc-
tions d'ondes du niveau initial et du niveau final ou comme la probabilité de trouver une particule

alpha déja formée dans le noyau. Les différents modeles ne permettent pas de calculer la valeur
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du facteur de préformation, il est généralement admis d'eifectuer ce genre de calculs en prenant
p = 1, Cependant 1'étude de l'ensemble de nos résultats nous permettra d'estimer la valeur moyen-
ne de @ suivant une méthode analogue 2 celle utilisée par Colli-Milazo (réf. 3).

Dans la therminologie utilisée en réactions nucléaires (R matrix), la largeur partielle
d'émission d'une particule @ pour un état A du noyau composé dans le canal de sortie ¢ est donné
par :

2
Py = 2v P

et la largeur totale c est :

=z = 28 2
Fk cr)‘c ZcY)‘cPC

ol Y est l'amplitude (de la largeur réduite) et c fixe l'énergie et le moment angulaire de la par-
ticule @, La sommation est étendue 2 tous les cana.x de sortie permis par les régles de sélec-
tion sur l'énergie et le moment angulaire. FKC est 4 un fi.cteur prés l'amplitude de la configura-
tion ¥yer
Les fonctions d'onde des résonances sont considérées comme des superpositions ex-

tr@mement complexes d'un grand nombre de configurations, L'hypoth&se statistique conesiste 2
considérer la grandeur et le signe de Y, . comme un nombre aléatoire, les valeurs de Yxc obéis-
sent alors 2 une distribution statistique normale de valeur moyenne nulle. La distribution des
largeurs partielles déduite de ces hypothtses est donnée par :

P(k.v)dx=7r,v—(v72—) (‘!2—")\5"512& dx (3a)

(I‘a> est la largeur moyenne alpha obtenue pour plusieurs résonances

ol x =&- etl'(%) est donné par la relation de récurence

£La2

Aol ) e

v est le nombre de degrés de liberté :

2 2
(% PL) / E PL (3b)
(réf. 12)

P (x, v) est la probabilité de trouver x compris dans l'intervalle x, x + d x,

Considérons plusieurs résonances pouvant alimenter un niveau déterminé du noyau

fils par des alpha ayant une valeur de 4 donnée (v=1). La distribution des largeurs partielles

-1z X
P(x.l)-zv—-() e 2 ax

est
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qui porte le nom de distribution de Porter-Thomas. Cette distribution s'applique aussi aux lar-
geurs [‘n. et aussi aux largeurs partielles des gamma primaireas, Cependar;t pour les gamma émis
par le noyau composé un grand nombre de canaux de sortie sont ouverts (des gamma peuvent 8tre
émis vers chaque niveau de plus basse énergie} v est grand (> 50) ; les valeurs de la largeur to-

tale lf‘Y fluctuent peu autour de leur valeur moyenne,
La figure 22 présente quelques exemples de cette distribution,
a0

wo [\ eergr

20

s 20 25 30
=

The statistical distribution Pa(r) for vasious values of a.

05719

Figure 22

Les prévisions du modele statistique ont été vérifiées expérimentalement pour les
réactions (n, &) par Popov (réf. 12, 13) qui a mesuré les largeurs d'un grand nombre de résonan-
ces, La figure 23montre le bon accord de ses résultats expérimentaux avec les prévisions du

modéle statistique,

r - T YT T
NizE>x) B g o) “ne e ;J 3
03
221
2.¢
"

(et
(0Cy)
[y NS T W IS K117 E—
oor o ' x
Figure 23

D'aprés Popov et al., N.P. A 188 (1972), 212.
Les travaux de Popov ont montré que pour différentes résonancea de m2me jﬂ d'un

mame noyau, les largeurs alpha fluctuent suivant la distribution prévue par le modete statistique,

(rét. 13) Popov et al., Nuclear Data for Reactors, (LAEA, Vienna, 1970), vol.l, p.669.
(ré1. 15) Antonov et al,, Rapport JINR-P 3-10372, Joint Institute for Nuclear Research, Dubna, URSS
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1I. LEFACTEUR W

Dans le paragraphe précédant nous utilisons la notation x = Ty /(l'a) pour laquelle

{Ca) peut 8tre une valeur moyenne expérimentale ou bien une valeur calculée (réf. 13).

Dans le cas 0d no':s utiliserons comme valeur moyenne une valeur calculée

W=Cq4 exp/ (ra) calcul

Ce facteur sera un outil commode pour comparer entre eux les différents calculs

de {Tp) et également pour comparer entre elles des transitions alpha d'énergies différentes.

III. COMPARAISON DES DIFFERENTS CALCULS DE Ty

Y e —————
f-_.:‘ Le groupe de Popov présente ses résultats sous
F 3 la [orme de graphiques tels que ceux gue nous
n‘.—t— .____' 1 .._.t__.’t’vj.f_-_r*.. reproduisons sur la figure ci-contre. La valeur
de Log W est portée en ordonnée, en fonction de
o t 1 3 la masse du noyau initial. Ces graphiques mon-
},‘ e, trent que les différents calculs utilisés tiennent
Ex L ’ 1 compte correctement des effets liés 2 la hauteur
de la barridre de potentiel et & 1'énergie des par-~
“r a"‘"‘t 1'—' "—#r #’""’! ticules alpha, En effet, la valeur de W ne sem-
i ' t . ble pas 2tre fonction de A. Nous voudrions com-
i“PM fas E parer ces différents calculs de manitre plus pré-
= = = ] ~ 5 3 cise. Pour chaque méthode, nous allons étudier
Figure 24 la valeur moyenne de Log (W), mais cette valeur

n'est pas un test trés fondamental pour un calcul
il suffit d'avoir un seul parambitre ajustable pour 2tre assuré d'obtenir la bonne valeur moyenne.
Nous nous intéresserons par la suite principalement 2 la dispersion des résultats autour de cette
valeur moyenne. Nous amorcerons cette discussion dans ce paragraphe en calculant l'écart qua-
dratique moyen de Log W, qui est une indication en premitre approximation de la dispersion des

résultats.

Le tableau I présente l'ensemble des mesures des largeurs alpha sur les résonances
effectuées par le Groupe de Dubna, ainsi que leurs calculs utilisant le mod¥le optique et le mo-
déle des clusters (colonnes 3 et 4)., Nous présentons &galement les résultats de notre calcul
(colonnes 5 et 6).

Les tableaux I et Il montrent que ces différenta calculs conduisent A dea résultats
comparables. Ils permettent d'estimer la largeur alpha des niveaux de haute énergie peuplés

par capture de neutrons thermigues,



-112 -

. kLl
Isotope
59 - 140 10° 170 10° 250 Y210 10
2" 8.110° 2.2 10° 1.6 10°
64
Zn 1/2 180 48 210 210 12
672n 2" 11 2 1 4,7 5,5 % 4,7
- +
3 5040 670 3250 1895 580 ¥ 340
+
95Mo 22 21 36 14,8 26118
0,25 0,19 0,30 0,18 (0, 025)
Ru 14 10 44 19 4,47 3,6
+
0,33 0,25 11 0,64 0.4%0,3
+
10l 2t 0,07 0, 05 0,37 0,12 0,15 0,12
10504 2" 0,03 0,09 0,47 0,16 01
1234, 7.10°3 5510 | (1,57 0,5 1072
0 10,5 2,7 4,013
Mg - 5,1 4,8 14,5 6,2 2.3%0,6
4 0,72 0,44 1,6 0,74 038 0,12
- +
95m 0, 55 0,40 0,74 0,18 0,21 Yo, 06
4" 0,087 0, 056 0,12 0, 047 0,29 ¥ 0,008
15554 - 1,91073 58100 | 1,210% | (0,77 0,3)1072
2" 0,9 1073 L7102 f1,010% | (0,77 0,3) 1073
- - -2 + -
74 3 017102 020102 | 0,71 10 2.5 0,6) 1072
15lp, 3t 2,7 107* 2810% [ 1,610% [ (@stiei0?
Tableau I
Valeur, Valeur Ecart quadrati- 3
moyenne moyenne que moyen 10
<Log (W)> |10 < Log(W)» | ¢ de Log W
1. Modele optique - 0,117 0,76 0, 56 3,6
2. Modele des clusters + 0,021 1,05 0,36 2,3
3. Modele statistique - 0,325 0,44 0,58 3,8
<p> _ .
4. T = _zfr_" B, - 0,009 0,98 0, 51 32
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Le calcul 3 basé sur le modele statistique n'introduit aucun paramatre ajustable des-
tiné 3 améliorer l'accord entre les résultats expérimentaux et les valeurs calculées. Ce calcul
est fait dans l'hypoth2se ol on aurait & chaque instant une particule alpha présente 2 l'intérieur du
noyau composé. On peut introduire (3), un facteur de préformation . La largeur alpha s'écrit

alors :

i> £
<2 L R (42)

Fa=¢p

Notre calcul (tableau V) conduit 2y = 0,44. Pour tenir compte de la faible préci -
sion des résultats utilisés, nous donnerons plutdt la valeur g™ 1/2. Ce parametre p peut 2tre
interprété comme la probabilité moyenne de trouver un alpha préformé dans le noyau compo s¢.

Cette valeur est en accord avec 1'étude systématique de la référence 12 qui porte sur
I'émission d'alphas de radioactivité, les réactions (p, @) et les réactions (n, a )} utilisant des neu-
trons rapides (voir chapitre [).

Remarque sur le calcul n® 4 : pour obtenir un calcul donnant la bonne valeur moyenne
de W nous pouvons donc utiliser un parametre ajustable gm 1/2. Cependant, dans ce calcul nous
devons, i partir des valeurs expérimentales de <D>, estimer <Dj> de la maniére suivante : la

densité de niveaux est donnée par le modele du gaz de Fermi par la formule :

; < (s 2 1/2
o (uj) = C(Z‘:H) e~ it/ o° 2(av)

oll u est l'énergie d'excitation, gle "spin cut-off factor" et a est le paramétre de densité de ni-
veaux,

Dans notre cas, on admet que j{j+ 1) < Zaz alors @ (j) est proportionnel & 2j + |
ce qui permet de calculer le < Dj> distance moyenne entre niveaux des spins j & partir de la va-
leur expérimentale de < D>, La valeur calculée <D> est trés approximative. D'autre part,
nous pouvons remarquer que g, <Dj> est A peu pres égale A <D>. Nous introduisons beaucoup

moins d'incertitudes de calcul en utilisant la formule approchée.
<D> I
T~ — P (4b)

Nous observerons par la suite que cette formule approchée donne des résultats lége-

rement plus satisfaisants que la formule correcte. (4a),

Conclusion : nous avons exposé la méthode basée sur le modele statistique qui nous
permet de calculer la largeur alpha et la section efficace des réactions (n, a).

1 existe d'autre méthodes possibles : le groupe de Dubna utilise le modile optique
ou le modéle des clusters, Dans le paragraphe suivant nous comparerons les résultats de ces
différents calculs,

Le modele statistique nous apprend que la valeur de Iy calculée ne doit pas 2tre la

vraie valeur que nous mesurons pour une résonance, Nous calculons une valeur moyenne vala-

ble pour un ensemble de résonances. Le modéle statistique permet de prévoir quelle doit 2tre
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N?yau 1, 1 Nature du niveau alimenté % < Dj> g <D> a exp
Cible i 1 o
64 -
Zn /2 3/2 G.§ 445 445 <1
- +
5/2 55 55 -2
63 63
72n o2t G.s 186 77 159 %20
"3e 2t | ot G.s 3200 1334 60% 15
2t 115 48 42
+
123, ot | o G.s 4676
2t 28,5 22 6f2
1294, G.8 10,7 ] (s56%20)
e 37 o G.s 139000 | 62000 21280
2t Collectif (vibrations) 1370 599 8a
+
1] 2 particules (g, d_,.) 88 38 88
N 72 “sf2 +
4 147 64 3323
+ - +
ets 57 24 455
+ +
3 28 12,5 1333
Za, 87 38 4675
14594 a” | o G.§ <0,7
2t 38 16,6 11,5
149 3” ot 5500 ¥ 400
- 2t Vibration 40500 22780 | 243007 2000
st Vibration 11900 6700 33¥3
3" Vibration octupolaire 3890 2140 4001-40
1" 328 184 7015
2tets 1384 1050 sof1s
47 - ot 9500 4100 131
4 | 2t Vibration 880 495 370
4t Collectif 565 155 38
etz | Collectifs 99 59 42
51
5ley Ta; 26 16 87t
55 7
15554 0 0 0 <1
2+ Rotation 880 529 67-9
+ .
4 Rotation 82 51 14,5
2t Bande g 26 16 ah
+
4 Bande g 25 16 4.5
+
1675, 0 G.8 3,2 1,8 1.5%0.6
1770 ¢ ezt 44 19 5%
+
4 21,5 9,5 155
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la dispersion des résultats expérimentaux par rapport 2 leur valeur muovennc.

Il est donc nécessaire de vérifier dans un premier temps que notre calcul permet
de prévoir correctement la valeur moyenne des résultats expérimentaux, Dans une deuxidme

étape nous vérifierons que la dispersion des résultats est en accord avec les prévisions du mo-

dele statistique.

IV. ETUDE STATISTIQUE DE L'ENSEMBLE DE NOS RESULTATS

Nous étudions maintenant les transitions @ alimentant chaque niveau du noyau final.

Le tableau III présente l'ensemble de nos résultats expérimentaux ainsi que les valeurs calculées.
Taj exp Oa i exp

Nous nous intéressons aux valeurs de W = = .
Lai th % i th

Dans ces mesures

nous trouvons une valeur moyenne de W égale 2 0, 61,

La dispersion des résultats : les largeurs & fluctuent suivant une distribution de Porther-Thomas,
c'est-2-dire que, pour des transitions provenant de différentes résonances, les valeurs de

T / <D > doivent fluctuer suivant une tel.e distribution.
a exp a “exp

Si notre calcul des Fai est correct. les valeurs de W provenant de différentes réac-
tions @ ) doive if ivant cette m¥me distribution, puisque <[l > , . doit
(n, @) nt aussi fluctuer su c ,» puisq @ théorique
2tre comparable h<l‘a >exp . Les transitions que nous étud.uns correspondent & un nombre de

degrés de liberté ycompris entre | et 2.

Sur les figures 25 a et 25 b nous avons reprégenté la distribution des valeurs de W
comparées aux distributions théoriques pour v = 1 ety = 2,

Nous avons vu au paragraphe précédent que deux calculs permettent d'obtenir une
valeur moyenne de W voisine de 1 :

a) l‘a =9 g22_11.1> E PL . Nous prenons pour p la valeur rnoyenne o = 0, 5. Les fluctuationg

statistiques, ou les effets dits & la fonction d'onde du noyau initial portent sur les valeurs des ¢.
Les figures 25 montrent que ce calcul permet de trouver l'ordre de grandeur des largeurs et des

sections efficaces expérimentales, La dispersion des résultats est en accord avec ce qui est pré-

vu par le modéle statistique,

b) Nous calculons aussi la largeur a par la formule :
<D> s i
I‘a = = i PL . Les figures 25 montrent que ce calcul permet de prévoir de fagon

extr@mement satisfaisante la valeur des I‘a ainsi que leurs fluctuations statistiques.

V. CONCLUSION

Plusieurs méthodes permettent d'estimer les largeurs a, I‘a et les largeurs a par-

tielles, rai , ainsi que leurs fluctuations statistiques, Ces différents calculs sont extramement

voising et il est normal qu'ils conduisent & des résultats comparables. Aucun de ces calculs ne

fait intervenir les propriétés particulidres de chacune des résonances, ces propriétés n'étant pas
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connues, aussi nous ne devons étudier que l'ensemble des valeurs de W, Nous avons montré que
la distribution des valeurs de W est en excellent accord avec Les prévisions du modele statistique,
D'autre part, nous pouvons estimer une valeur moyenne p du facteur de préformation, nous trou-
vons que ¢ doit 8tre voisin de 0, 5, Cette valeur est en accord avec une estimation anatogue por-
tant sur d'autres transitions (réf. 3). v

Les largeurs a sont donc globalement aléatoires, I reste cependant possible que
dans quelques cas particuliers des effets non statistiques puissent apparaftre, c'est-a-dire que
les différentes largeurs @ provenant d'une m2me résonance fluctuent d'une manidre corrélée au
lieu de fluctuer indépendamment. Nous avons obtenu des indices d'un tel comportement pour les
transitions provenant des noyaux composés de 156(.';0.1 et 178]—1{. D'autre part, pour le 7 Se les
deux transitions sont trés favorisées, Nous trouvons Wo égal 3 5,2 et 7, 51a probabilité de trou-
ver deux valeurs aussi grandes séparément est trés faible (= |o'5), mais dans d'autres cas, pour
l43Nd, l475m’ 149

les réactions (n, a ) sur les Sm, nous ne voyons aucune corrélation entre les

valeurs de W et la nature des niveaux finaux.

Dans ce dernier chapitre nous n'avons étudié de manitre détaillée que les réactions
{n, @) sur les noyaux stables, Les articles que nous présentons ensuite; nous ont permis de dé-
velopper d'autres points importants de nos travaux, qui doivent apparaftre comme le prolongement
logique des notions que nous avons développées dans ce chapitre, Il s'agit des études portant sur

des noyaux radioactifs de courte période, et des réactions (n, ya).

Ltétude de réactions (n, a} et (n, p) 2 pu apparafire comme une performance tech-
nique, puisqu'elles constituaient les premiéres €tudes de réactions sur des noyaux radioactifs
de courte période. Nous n'avons pu les entreprendre qu'apris avoir montré€ qu'il est possible

de prévoir l'ordre de grandeur des sections efficaces de ces réactions (voir pages 59 et 73).

Les réactions (n, Y @ ) nous ont fourni des informations sur les probabilités de tran-
sition gamma entre niveaux de haute énergie. Il n'existe actuellement aucune possibilité d'étu-
dier directement les gamma de basse énergie émis par le niveau de capture de ncutron (réf. 17),
les réactions (n, y @) sont actuellement la seule méthode qui fournisse des informations sur ces
transitions. 1l s'agit de réactions dans lesquelles, apris formation du noyau composé ¢ une
transition Y permet d'alimenter un niveau intermédiaire c! qui peut ae désexciter par émisasion
d'une particule @. Ayant la possibilité de calculer la probabilité d'émission d'une particule a par
le niveau c¢', nous pouvona en déduire la probabilit€ de transition gamma entre les niveaux c et
c'. Les détails de ce calcul sont exposés pages 25 et 26, les résultats expérimentaux sont pré-
sentés pages 26, 54 & 58, 64 et 103 A 105,
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