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SCHEMA DE NIVEAUX DE 22°Ra

II. SPECTRE D’ELECTRONS DE CONVERSION INTERNE
EMIS DANS LA DESINTEGRATION 227Th - 2?°Ra

C. BRIANCON et C. VIEU

Centre de Spectrométrie Nucléaire et de Spectrométrie de Masse du C. N. R. S.,
Orsay, France

(Regu le 26 janvier 1971)

Résumé. — Cet article expose I’ensemble de nos études sur les quelques 300 raies de conversion
du spectre d’électrons émis dans la désintégration 227Th - 223Ra: étude par spectrométrie a
focalisation semi-circulaire et a double focalisation, ce qui a permis de fixer toutes les intensités
en valeur absolue par désintégration o et de fournir un grand nombre de multipolarités.

Abstract. — This paper summarizes all our results concerning the complex conversion spectrum
emitted after the 227Th — 223Ra decay. Semi-circular magnetic spectrography and absolute
measurements with a double focussing spectrometer have yielded absolute intensities in « desin-

tegration units, as well as many multipolarities.

Dans le cadre de notre étude, par différentes
méthodes, du schéma de niveaux de 223Ra, noyauila
limite de la zone de grande déformation (Voir la
1re partie concernant la spectrométrie y directe [1]
ainsi que la référence [2] qui contiennent une biblio-
graphie compléte), nous donnons ici 'ensemble de nos
résultats acquis en spectrométrie de conversion au
cours des derniéres années. Ce spectre, trés complexe
puisqu’il comporte plus de 300 raies au-dessous de
400 keV, avait fait ’objet de mesures préalables au
spectrographe a focalisation semi-circulaire et a
détection photographique, méthode particuli¢rement
bien adaptée au cas présent de spectre trés riche en
raies [1] [2]. Ces mesures ont été reprises par une
méthode permettant d’obtenir les intensités des raies
de conversion en valeur absolue avec le spectrographe
a double focalisation © ﬁ du Centre, avec détermina-
tion simultanée des intensités o absolues des sources.

En ce qui concerne la spectrométrie a focalisation
semi-circulaire, I’étude a été effectuée au moyen de
11 sources (de 0,1 & 2 mCi) obtenues a partir de la
volatilisation de I’oxyde de *>’Th dont la préparation
a déja été décrite dans la référence [1]. Un grand
nombre de spectres a di &tre enregistré (plus de 100)
et ce nombre élevé s’explique par :

a) La gamme d’énergie explorée (0 a 400 keV)
et la grande densité de raies, ce qui a nécessité 1'utili-
sation de plusieurs spectrographes & des champs de 30,
60, 100 et 150 gauss.

b) La faible gamme d’intensité pour laquelle une
émulsion reste suffisamment linéaire, alors que dans ce
spectre les intensités des raies observées varient dans
des rapports pouvant aller jusqu’a 2 x 103,

¢) La nécessité d’utiliser une préaccélération des
électrons (10 & 15 kV) pour les faibles énergies.

d) La variété des supports de source employés :

— pour la région des basses énergies, supports trés
minces (feuilles d’oxyde d’aluminium) qui donnent
un fond photographique moindre et une meilleure
résolution pour les raies, mais au prix d’une efficacité
plus faible.

— pour la région desimoyennes énergies, sources
sur «tranche » de 2/10 mm d’aluminium, donnant
des raies fines mais présentant plus de queue vers les
basses énergies. Ces sources étaient recouvertes ou
non d’une dizaine de pg/cm? d’aluminium si I’on
voulait supprimer les reculs, donc les bandes Doppler
du c6té des hautes énergies des raies.

Enfin, les poses étant rarement courtes, il y a accu-
mulation rapide des dérivés de 223Ra, dont il a fallu
tenir compte au moyen de poses successives permettant
de controler 'origine des raies par I’évolution de leur
intensité en fonction du temps.

Le spectre étant impossible & représenter dans sa
totalité nous donnons deux exemples de microdensito-
grammes 4 basse énergie (Fig. 1a et 1b) et moyvenne
énergie (Fig. 2a et 2b).
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Par ailleurs deux séries de mesures au spectrométre
n \/—2- a l’aide de sources intenses (6 mCi déposés sur
des tranches de 7/10 mm d’aluminium) jalonnent le
spectre de 150 raies permettant ainsi d’étalonner en
valeur absolue I’ensemble du spectre de conversion. La
détection des électrons a été réalisée a l’aide d’un
compteur a fenétre mince rempli d’un mélange argon-
propane 2 la pression de 10 cm de mercure. Le temps
mort du compteur a été réduit 2 5 x 107 s a Iaide
d’un circuit électronique limitant 1’extension de la
décharge Geiger. Cet ensemble de détection, pouvant
compter jusqu’a 5 x 10° événements par seconde
sans risque d’atteindre la saturation du compteur,
a permis de réduire considérablement les temps de
mesure avec des sources de grande activité, de
maniére a minimiser 'importance des dérivés dont
I’accumulation est rapide, la période de décroissance
de ??3Ra étant de 11,2 jours (exemples de spectres :
Fig. 3a, b, ¢, d).
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FI1G. la et b. — Microdensitogrammes du spectre des électrons de conversion de basse énergie
émis lors de la désexcitation de 223Ra.

Le tableau 1 présente ’ensemble des résultats obtenus,
avec I’énergie de la transition, les raies de conversion
observées, les intensités de conversion dans les couches
K et L, exprimées en unité de désintégration «, et qui
ont servi & déterminer les multipolarités. Dans la
deuxiéme colonne, les raies complexes ont été indiquées
entre parenthéses, le détail de cette complexité étant
donné dans la référence [2].

Nous n’avons pas pu donner dans ce tableau toutes
les erreurs concernant les intensités : d’une fagon
générale, on peut affecter d’une erreur d’environ 6 %,
les raies les plus intenses du spectre (de 2 x 1072
a 1071), d’environ 10 % les lignes d’intensités com-
prises entre 2 x 10™* et 2 x 1072, de 20 % les inten-
sités jusqu’a 5 x 1075, les erreurs pouvant aller

jusqu’a 40 % pour les intensités plus faibles, tout ceci
bien siir pour des raies ne provenant pas de décompo-
sition. Dans ce dernier cas, une erreur supplémentaire
vient s’ajouter dans chaque cas spécifique, la complexité
des raies étant mentionnée dans la deuxiéme colonne
du tableau.

Cependant, les rapports d’intensités des raies,
utilisés dans la détermination des multipolarités, sont
affectés d’erreurs moindres.

En ce qui concerne les énergies, la précision est
meilleure que 1°/4,. Par ailleurs, nous n’avons pas
indiqué ici les attributions des transitions car celles-ci
sont fixées par ’ensemble des méthodes utilisées pour
I’étude de ce noyau et seront donc données globalement
dans P’article suivant (III).
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TABLEAU 1
I absolues/désintégration «
E, (keV) Raies observées Multipolarité K L L, Lj
20,27 (%) L(2,3 El
(20,9) () Li,2,3 M1,2 M1+ E2)
29,58 (*) L1,2,3 Mi2)3 M1~ 9 %
29,91 Li,33 Mi,23,45 Nmzm O M1 90 % ~6 (—2) I =D LI(—1)
31,61 Li, 53 My,3,3,4,5 Ni,2,3 o) M1 93 % 4,8(—2) 5,3(—2) 5,4(—2)
43,80 Lic,3 E1l ~6 (—4)
44,12 Li, 23 Miks M1 80 % 1,3(— 3) 2,6(— 3)
44,43 (%) Liz® M3 33
46,45 L2 (E2) 2 (=3
48,30 L33 Mmas N3 033 E2 L1(—2) 1 (—2)
49,88 La,»3 Ma,zy E1l I (—3) 1,2(—3)
50,20 Li,53 M@u2,3,45» N2 O E1l 1,4(—2) 1L,4(—2) 1,76—2)
50,88 Lmz.3 M, 3,3 M1=90 % ~21(—4) ~27(—4) ~ 25—4)
51,20 Li,2 M) MI(+E 2 45(—4) ~1 (—4)
54,20 Li,2 My M1 1,1(— 3)
56,05 Li M, M1 5(—4 <5 (95
56,55 (%) Li, 33 My, 2,3 M1 86 9% 9 (—4) 1 (—3) 8 (—4)
61,51 Li,33 Mi,2,34,5 N 023 E2 9 (—9 3,5(—2) 3 (2
62,7 (%) Ly Mi 7 (—4 2,3(—4)
68,80 (%) Li,33 Mi s Ni23 O M1 857% 2,5(—3) 2 (=3 1,4(—3)
72,90 (%) (¥) Li M,
73,70 Lya,3 Mi(2,3) Na,3 023 M1<209% ~ 8,5(—5) 1,3(— 3) 1,1(—3)
(75,15) () (L1,23)
79,77 Lmz» Miziwns  Nizs O E1l 1,3(—3) 8 (—94 8,5(—4)
83,9 () (L1,2)
94,00 Li, 53 Mi,2,3 Ny El 8,2(—4) 4,2(—4) 4,1(— 4
95,00 L33 M2, 3 Na,y E2 6,2(—4) 4,9(—4)
96,10 L; El <5 (—5)
100,3 L2,3 Ma2,3 N3,3 0,3 E2 1,5(— 4) 3,4(— 3) 2,6(— 3)
107,9 L M1 + (E2) ~l (—4)
110,6 L23 E2 2,4—4) 1,6(— 4)
113,2 (%) (K) Lizs  Mias N2y Oz gi— ~ ; ((: :3 3,5(—3)  2,4(—3)
172 ™ * K) Loz Mau El X5 (=35 =3 (9
134,5 (%) (K) El
141,4 (%) K Lo E1l ~2 (—4)
173,5 K M1+ E2 ~ 1,5(—4)

(*) Toutes les raies de conversion ont été observées par spectrographie semi-circulaire ; celles surmontées d’un point ont été éga-
lement mesurées au spectrographe n\/2 et ont fixé I’échelle des intensités absolues.

(*) Lesigne (*) indique que les problémes soulevés par ces transitions ont été tranchés au moyen des coincidences y-y (Voir article III).

(%) Les raies L de ce rayonnement ont été obtenues en appliquant une tension d’accélération aux €lectrons. Les intensités ne sont
pas données, car dans cette région d’énergie trés faible I'imprécision est trop grande.

(Y) Ce rayonnement est double, désexcitant les deux niveaux de parités opposées situés a 174,7 keV (Voir note (9)).

(¢) L ntensité de transition trouvée a partir des électrons de conversion est en contradiction avec celle trouvée par coincidences -y
(Voir article III).

(%) Les coincidences y-y montrent qu’il existe un autre rayonnement de 68,7 keV, mais de multipolarité E 1, et qu n’affecte pas
les raies intenses de conversion du rayonnement de 68,80 keV.

(¢) Rayonnement dédoublé en deux composantes (E 1 et M 1 -+ E 2) alimentant les deux niveaux de parités opposées situés a
174,7 keV (Voir note (%)).

(¥) Cette transition est possible, mais les intensités de conversion sont trop imprécises pour déterminer la multipolarité.

(%) Ce rayonnement a été trouvé double (2 rayonnements de nature E 1 et E 2 respectivement) de par la contradiction entre inten-
sités y et d’électrons. Par ailleurs les coincidences a-y et y-y ont vérifié que ces deux rayonnements désexcitent deux niveaux (de parités
opposées), trés proches en énergie 4 174,7 keV (les raies L et L3 du rayonnement E 1 sont entitrement masquées par celles, trés
intenses, du rayonnement E 2).

(%) Ce rayonnement est double, d’aprés les coincidences y-y (Voir article III). Tous deux sont de multipolarité E 1.

() Raie K masquée par L (49,88) ; I’absence des raies de conversion L permet d’attribuer la multipolarité E 1 a ce rayonnement.
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I absolues/désintégration o
E, (keV) Raies observées Multipolarité K L, L2 L;
184,7(0) (%  (K)
204,3 K Ligy Mo Nos E2 34—4) S54—5 3,6(—4)  1,8(—4)
205,0 K Ly Mie) Ny M1 24(—3)  47—1 6 (—5)
206,1 K Li3s Mdbas N2,3 E2 33(—4) 67(—5)  3,6(—4) 2 (—4)
210,7 K Li E1l 17(—4)  8,5(—5)
212,6 K Lis M M1 9% 1,05—3) 1,8—4)  3,5(—5)
289 (¥ (K) L M@
234,9 K Ly Md Ni M1 54—3)  97(—4) ~6 (—5)
236,0 K Li3s  Mdihs Na,2,3 E1l 6,1(—3) 87—4)  26(—4) 1,(—4
250,2 (1) K Loay Maa Ny M1 20% 1,2(—3) ~2 (—4)  24(—4)
250,4 (1) K L M) N M1 1,3—3) 2 (=4
252,6 K Lj M, M1 85(—4)  1,5(—4)
254,7 (m) K L; El 2,6(—4) ~ 3,5—5)
256,3 K Lizs Moy Nz, 3 E2 71(—3)  1,3(—3)  47(—3)  24—3)
262,8 K E1l 3,8(— 5)
268,0(M(*) K
273,0 K Ly M1<6Y% 55(—4) ~ 55(—5)
279,7 (°) K Lis M; M1 6,9(—4)  1,3(—4)
281,4 K Liz> Mi,> M1 84 % 9,7(—4) LN(—4) ~ 3,4—5
286,2 () K Lixs Mip N M1~80% 77—3) 1,33  22—4)
296,6 K Lij Mi.> Ny M1=95% 3 (=3 520—4)  67—S5)
3000 (» K Laxy Maoy E1l 6,5(—4) ~8 (—5)
3003(» (" K Liih Maon MI>70%  40—4)
304,5 (9) K Liss Mi, N, 1,0—2)  1,7(—3)  22—4)  2,5—5)
308,4 K MI~8 % ~5 (—5)
312,7 K Li Mi,2 Ny M1 9%  25—3) 44—4) 545
349 K L
324,9 (%) K M1 3,5(—5)
329,9 K Liey M El 75(—4) 9 (—5)
334,5 K Liss M2 M1 70% 376—3) 7 (—4 1,5(—4 ~2 (—5
342,5 (%) K Lis M2 ML 45% 9 (—4) 1,7(—4) 7 (—4 5 (—4
350,5 K El 2,5(—5)
352,6 X) MI1>60% ~3 (—5)
383,6 K M1 60 % L,3(—4

(%) Transition complexe pour laquelle les énergies obtenues par spectrométrie y et électrons ne sont pas identiques (Voir article III).
(¥) Rayonnement double d’aprés les coincidences y-y (rayonnements de 218,8 keV (M 1) et 219,0 keV (E 1)) : les raies de conversion

du rayonnement de 218,8 keV sont prédominantes (Voir article III).
(*) Les raies K de ces deux rayonnements sont séparées, mais non les raies L. L’intensité y est départagée par coincidences, d’ou

les multipolarités et les intensités données pour les raies L.

(m) Intensité y et multipolarité sont déduites des coincidences y-y.

(») Rayonnement double, voir coincidences y-y (article III).

(°) Ce rayonnement présente une anomalie de conversion (voir paragraphe suivant).

(?) Les intensités y et multipolarités sont déduites des coincidences y-y.

(9) Voir le paragraphe suivant (¢) pour la multipolarité de ce rayonnement.

(") Deux rayonnements sont superposés d’énergies 314,8 keV (M 1 = 93 %) et 314,9 keV (E 1) (Voir coincidences y-y).

Cas de transitions anormales du point de vue de la
conversion : effets de pénétration des électrons dans le
volume nucléaire. — Pour quelques transitions, a
caractére prédominant M 1, il a été impossible d’obte-
nir un accord avec les différentes tables de coefficients
de conversion théoriques, dans la limite des barres

d’erreur : il s’agit de rayonnements qui présentent
des facteurs de ralentissement M 1 plus élevés que les
autres (article III). Nous discuterons ici plus en détail
le cas des rayonnements de 279,7, 286,2 et 304,5 keV
qui possédent des lignes y et d’électrons suffisamment
intenses pour étre mesurées avec précision.
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FIG. 2a et b. — Microdensitogrammes du spectre de conversion a moyenne énergie (seules les raies K et L sont mentionnées).

taux :

r

que ’on obtient a partir des coefficients de conversion
expérimen

a) RAYONNEMENT DE 286,2 keV. — Le tableau II
montre les valeurs du taux de mélange 6%(E 2/M 1)

TABLEAU II

(Sliv [3])

M1

o théor.

E2

Gexp

I.-

Raie

,08
,02
,03

0,32 + 0,06
28 + 0
05 +0
12+ 0

0,
0,
0,

0,075
0,014
0,043
0,33

0,65
0,013
8,5

0,11

+ 0,03
,005
,001 5
,4

089 + 0
+0

0,51
0, +
0,0144 + 0
6,2

(1,7 £ 0,5) 1073
(1,33 + 0,08) 1073
(2,15+0,2) 107*

K

L,

L,
L,/L,
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FIG. 3a, b, ¢, d. — Exemples de raies de conversion obtenues a ’aide d’un spectrographe 7 ./ 2.

Les écarts des valeurs de 67 ainsi obtenues, incom- donnée par Church et Weneser [4], [5] ; par exemple,
patibles avec les barres d’erreur, nous ont conduit & pour la couche K :
envisager une anomalie de la COII’V?I'SIOn M1 et. & KL (A) = o7 %(Sliv) ' 1= Cpoy(R) (4 — 1) ,2 N
calculer le facteur A, rapport de I’élément de matrice KoL+ % rape
de pénétration a I’élément de matrice de ’émission 7, + oMy (Sliv)
a partir de I'expression des coefficients de conversion ol L + 4 décrivent les deux états finaux possibles.
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Le deuxiéme terme étant inférieur a 10 % du premier,
on peut utiliser la formule simplifiée :

i (A) = oy (SIiv) |1 — (A — 1) C |*.

En utilisant la valeur du coefficient Cx donnée par
Church et Weneser [5] et en en déduisant les valeurs
C., et C., pour les autres sous-couches suivant
Herrlander et Graham [6], la valeur de 4 ~ 3,5 est en
accord avec un taux de mélange 6% = 0,10 (Fig. 4).

Ey - 286, 2keV/

0,0151 — (Sliv)
———- o corrigés
00131 7 avec A ~3,5

L

1
05 82

F1G. 4. — Anomalie de la conversion du rayonnement de
286,2 keV.

Sur cette méme figure ont été portés en fonction de &2
les coefficients de conversion de Sliv, ceux corrigés en
prenant 4 = 3,5 et en utilisant la formule approchée
donnée ci-dessus, ainsi que les points expérimentaux.
On peut constater que les effets dynamiques dus a la
pénétration des électrons ont bien une influence sem-
blable sur les couches s (K et L;) et moindre sur la
couche L, 2p ).

b) RAYONNEMENT DE 279,7 keV. — Nous ne dispo-
sons, pour ce rayonnement, que des intensités absolues

SCHEMA DE NIVEAUX DE 223Ra II. SPECTRE D’ELECTRONS DE CONVERSION

379

de conversion dans les couches K et L, ainsi que de
I =(6+1)107%

TaBLEAU III

o théor.
(Sliv)
Raie I.- Uexp M1 E2
K 69+ 1107* 1,15+ 0,2 0,70 0,084
L, (1,3 +0,2)107* 0,21 + 0,05 0,12 0,014

Ce rayonnement présente donc une conversion
anormalement forte. Une analyse identique a celle
décrite pour le rayonnement de 286,2 keV, en tenant
compte de ce que I,_(L3;) < 3 x 1073, permet de fixer
une limite supérieure égale & 0,2 pour 62 avec :

—14<1<-10

ou 83 < 1 < 87, le premier domaine de variation de 4
étant le plus probable.

¢) RAYONNEMENT DE 304,5 keV. — Pour ce rayon-
nement, le tableau I'V montre la conversion anormale :

TABLEAU IV
a théor.
(Sliv)
Raies Ie— Xexp M1 E2
K (1,04+0,510"2 1,0 + 0,07 0,57 0,068
Li 1,7+0,1)10°3 0,17 4+ 0,015 0,096 0,012
L2 (2,240,3) 104 0,022 -+ 0,004 0,011 0,034
L; 2,54+0,810-5 0,0025 4+ 0,001 0,0006 0,015

Devant le fait que cette transition a lieu entre deux
niveaux de méme spin et méme parité, comme le
montreront nos mesures de corrélations angulaires
o-y, nous avons envisagé la possibilité d’une propor-
tion de transition E 0. L’analyse la plus générale a
donc été effectuée en termes de : proportion de transi-
tion E O + rayonnement M 1 anormal + proportion
de rayonnement E 2. Mais compte tenu des barres
d’erreur, cette analyse ne conduit pas & une solution
sans ambiguité pour les raisons suivantes : en fonction
du taux de mélange 6%(E 2/M 1), on trouve toujours
une plage d’accord entre les différentes raies de conver-
sion, I’accord étant réalisé pour une série de valeurs
liées de A et du taux z de transition E 0. Par exemple :

z 0 0,1 0,2 0,3

A -15+4 -10+£3 —-5+2 +1+2

Le taux de mélange 62 en résultant est de 0,2 2 0,3,
mais nous verrons que ce taux sera en désaccord avec
le taux déduit des corrélations angulaires o — 7
(6% < 0,04).

Il faut remarquer que Dinterprétation ci-dessus
est sensible aux simplifications introduites dans les
théories des transitions E O et des rayonnements M 1
anormaux. C’est pourquoi il sera intéressant de
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tester par une autre méthode, par exemple corrélations
o —e ouy — e, les taux de mélange de ces différents
rayonnements présentant une conversion anormale.

Conclusion. — La présente étude compléte les
expériences de spectrométrie directe concernant le
noyau de 2?*Ra. Mais il est vite apparu que, bien que
fournissant beaucoup de résultats, celles-ci ne suffi-
saient pas a résoudre les problémes posés par ce
schéma de niveaux, ce qui a conduit & recourir a
des méthodes d’analyse multidimensionnelle [7], de
mesures de vies moyennes et de corrélations angulaires,
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méthodes dont les résultats seront exposés dans cette
série d’articles.
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