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DIFFUSION PAR FLUORESCENCE NUCLEAIRE DU RAYONNEMENT Y DE "58e
PERIODES DES NIVEAUX DE 265 ET 402 keV DE "°As

Par H. LANGEVIN-JOLIOT et M. LANGEVIN,
Laboratoire de Physique Nucléaire du Collége de France & Orsay.

Résumé. — Aucun effet de diffusion résonnante n’a pu étre observé dans le cas de la transition
directe de 402 keV; par contre, le rayonnement de fluorescence nucléaire-du niveau de 265 keV a
été mis en évidence. Les périodes des niveaux de 402 keV et 265 keV ont été ainsi fixées respec-

tivement a : T,

> 1,101 sec et 7, = (2,3 + 0,3) 10—11 sec.

L’étude systématique de I’intensité du rayonnement diffusé de 265 keV en fonction de la pression
de la source gazeuse permet d’estimer & (1,5 + 0,4) 10—?° sec la période du niveau de 402 keV.

Les facteurs d’embranchements de capture électronique vers les différents niveaux de 7®As ont
été réexaminés. Un faible embranchement supplémentaire (0,04 %) a été observé vers le niveau

de 575 keV.

Abstract. — Nuclear resonance fluorescence from the 265 keV excited state of 75As leads to a

value of (2,3 + 0,3) 10—11 sec for the half life of this level.

No resonance fluorescence from the

402 keV level was observed and the half life of this level is therefore greater than 1,4 10—11 sec.
The variation of nuclear resonance intensity from the 265 keV level with the pressure of the
gaseous source gives the value (1,5 + 0,4) 10—°sec for the half life of the 402 keV level.
Electron capture branching ratios have been_reexamined and a weak (0,04 %) new transition

leads to the 575 keV level of 75As.

-

A. Introduetion. — L’étude de la diffusion des
photons par fluorescence nucléaire permet de déter-
miner les périodes des niveaux excités ; toutefois,
les sections efficaces correspondant a ce processus
sont, sauf dans les conditions requises pour la
résonance, trés inférieures a celles' de la diffusion
élastique Rayleigh. :

Sauf dans le cas ou la période du niveau consi-
déré est extrémement breve (< 1014 sec) la lar-
geur I' est petite devant 1’énergie cédée au noyau
de recul lors de I’émission ou de I’absorption
(quelques eV) : en conséquence la diffusion par
fluorescence reste inobservable méme si elle a lieu
sur des noyaux de méme nature que les noyaux
émetteurs. Dans certaines conditions, il est cepen-
dant possible d’utiliser le changement d’énergie du
rayonneinent vy par effet Doppler pour retrouver
la résonance ou s’en approcher.

On y est parvenu notamment en donnant a la
source une vitesse mécanique élevée [1], ou en la
portant & haute température [2]. Les conditions
expérimentales nécessaires limitent 1'usage de ces
méthodes au cas de niveaux de faible énergie
existant dans des noyaux lourds.

L’élargissement Déppler di & la vitesse de recul
du noyau & la suite d’une émission B ou vy abou-
tissant au niveau considéré, doit également per-
mettre, s’il est suffisant, I'observation de la dif-
fusion résonnante. Malheureusement, dans les
sources solides, le noyau de recul se ralentit par
collision en un temps de 1'ordre de 10—13 s, ce qui
explique I’échec des tentatives faites en ce sens par
différents auteurs [3]. Le premier résultat positif a
été obtenu par Ilakowac avec une source liquide [4].

L’utilisation de sources gazeuses, enfin, dans les-
quelles les noyaux se ralentissent en des temps
beaucoup plus longs, a permis & Metzger d’observer
pour la premiére fois le rayonnement de fluores-
cence nucléaire, sans étre pratiquement géné par
les autres diffusions élastiques [5], [6].

Il nous a paru intéressant d’appliquer cette
méthode & I’étude des niveaux de ?>As. 75As est en
effet le seul isotope stable de ’arsenic, et 7°Se, qui
se désintégre par capture électronique vers le
niveau de 402 keV de 7°As, peut facilement étre
mis sous forme d’un composé gazeux. L’énergie dis-
ponible pour la capture vers ce niveau est
de 470 keV [7] done supérieure & I’énergie des tran-
sitions y (voir le schéma fig. 7) ; on pouvait espérer
que le rayonnement de 402 keV en particulier,-
caractérisé comme E, ou M, + E, aurait une
période suffisamment courte.

Nous n’avons pu observer aucun effet de dif-
fusion résonnante dans le cas de la transition
directe de 402 keV, par contre nous avons pu
mettre en évidence le rayonnement diffusé sur le
niveau de 265 keV, et en fixer la période. L’étude
systématique de: Peffet des collisions subies
par 75As* sur l'intensité du rayonnement diffusé
de 265 keV a permis d’atteindre la période du
niveau de 402 keV.

Au moment ou s’achevait ce travail, nous avons
pris connaissance des résultats de F. Metzger sur
la période du niveau de 265 keV [8].

B. Généralités : Relation entre la section effi-
cace moyenne de diffusion par résonance et la
période du niveau. — La section efficace de dif-
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fusion des photons d’énergie‘E., sur un niveau
d’énergie E, est donnée par la formule (1) :

23 Y

B == Fapms W

I' et I'y sont respectivement la largeur totale et la
largeur partielle pour ’émission vy vers le niveau
fondamental, et :

- L g2 1mce _Hex +1
Er = Ey +5 B}IMC*  g="r .

Par ailleurs, I’énergie d’un rayonnement y émis
par un noyau dont la vitesse a la composante v
dans cette direction est en premiére approxi-
mation : '

E . E
EY=ER+'-CQ(U——UR) ol vR:M_oC (2)
o(v) étant alors la section efficace de diffusion pour
les photons émis par les noyaux de composante de
vitesse v, et P(v) le nombre relatif de ces noyaux,
ona:
Y max
Cmoy = P(v) o(v) dv
—¥ max
et comme o(v) est pratiquement nul, sauf dans la
région trés étroite de la résonance on obtient :

2 T3 C
omor =7 8 7 5 Poa) (3a)
N L 7 C
by = A 4 T Gmoy Eo P(UR)' (3b)

En réalité, les molécules qui renferment les
noyaux émetteurs ou diffuseurs ne sont pas au
repos. v, v,, V, étant respectivement les compo-
santes dans la direction du rayonnement vy, de la
vitesse propre du noyau émetteur, et des vitesses
d’agitation thermique on a :

_ +00 M, ___I:l;f’:;:'l’
Fmoy —ff.[—oo PO\ 57T,
g e
X m e 27T g(p + v, — v,) dv dv; dv, (&)

en admettant que la répartition des vitesses dans
la source et dans le diffuseur est celle d'un gaz
parfait.

Si la largeur propre I' du niveau est petite

devant la largeur Doppler A, =%\/ 2kT,|M de

la source ou A, du diffuseur, la section efficace
moyenne prend la forme (5) (& condition que P(v)
ne soit pas nul dans la région de la résonance) :

22 Iz C
(omoy)T ="4‘28T0E
vmex o N O e FL:'('Z”:)?:) d 5)
f_mu ) Vs VAt T A A de, |
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— Lorsque P(v) est constant ou varie linéai-
rement sur l’étendue de la raie Doppler, on
retrouve pour o,y le méme résultat que précé-
demment (3a). Metzger a récemment préconisé et
utili¢é pour la détermination de la période d’un
niveau [6], [8], non pas I’étude directe de la section
efficace de diffusion par résonance, mais celle du
coefficient d’absorption propre de la raie de réso-
nance. Dans ce cas, & condition que P(v) varie
peu sur ’étendue de la raie Doppler, 1'effet ther-
mique de la source n’intervient pas, non plus que
la probabilité P(vg). L’atténuation de la raie
(corrigée des effets Compton et photoélectrique)
est en premiére approximation :

. (6)

— BT . ; 2
A =1—ndg L Van A, (nd : nombre d’atomes/cm?).
EXPRESSION DE LA PROBABILITE P(vg). — La

probabilité pour un noyau de recul dont la vitesse V
est distribuée isotopiquement, d’avoir une compo-
sante de vitesse v dans une direction donnée est
constante entre — Vet + V. P(v) dv =dv/2V.

a) Le niveau étudié est alimenté par une cap-
ture électronique directe. La vitesse de recul du
noyau, constante (aux effets de réarrangement du
cortége électronique preés) est Vy, = e, [MC'; g, étant
I’énergie disponible pour la capture
si E, < ¢ P(vg) =1/2V;.

b) Le niveau est alimenté par une capture élec-
tronique suivie d’une émission v ; en ’absence de
corrélation angulaire v — vy et V' étant la vitesse
communiquée au noyau par I’émission du rayon-
nement vy précédant le niveau :

Vi >vr+ V' Plog) =1/2V% (7)
et
R—V' <Ve<uvr+V
P(vg) = (1/2Vk) (Vi —vr + V') [2V".

C. Etude expérimentale de la diffusion réson-
nante sur les niveaux de “°As, — PREPARATION DE
LA SOURCE. — "38e (121 J) a été obtenu en irra-
diant pendant six semaines du sélénium naturel
dans un canal & haut flux de la pile P, de Saclay

(1,8 102 n/cm?/s) ; aucune activité y parasite n’a

pu étre décelée dans un échantillon de ce sélénium
irradié.

Le composé gazeux choisi, SeH,, forme par
capture électronique un radical *AsH, dont I’éner-
gie de dissociation est supérieure & 1'énergie de
recul. SeH, a été préparé par passage d’un mélange
de vapeur de sélénium actif et d’hydrogéne sur de
la pierre ponce chauffée & 4000. (Le rendement de
cette opération est supérieur & 50 9,.) Le gaz actif
traverse ensuite un desséchant (P,Oj) puis se con-
dense dans un piége & air liquide. Le vide étant
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établi dans I’appareil, on transfére par recon-
densation une fraction donnée de SeH , formé dans
une ampoule de verre de 7 cm?® qu’il suffit alors de
sceller sous vide. 8 sources d’activités réparties
entre 670 uC et 9 pC ont été ainsi préparées, la
pression de SeH, étant alors de 89 cm de mercure
dans la premiére ampoule et de 1,2 em dans la
derniere.

— DisposiTiF EXPERIMENTAL. — Ce dispositif
est représenté schématiquement figure 1. Le cristal

SOURCE

AR N
N\

4%
%

(=]

S5cm

Fic. 1.

de INa — Tl de 1” 1/2 de diamétre et de 1” d’épais-
seur, est protégé du rayonnement vy émis direc-
tement par la source, par un écran de plomb tron-
conique. Le diffuseur circulaire d’arsenic peut étre
rapidement remplacé par un diffuseur de sélénium
de masse superficielle équivalente, ce qui permet
d’éliminer tous les effets autre que la diffusion
résonnante. Un écran de plomb de 1 mm d’épais-
seur entourant le cristal absorbe une grande partie
des photons diffusés par effet Compton, ce qui
permet avec les sources fortes d’étudier le pic
_photoélectrique dit aux photons de fluorescence
sans étre géné par lempilement des impulsions.
Le spectre d’impulsions est analysé par un sélec-
teur d’amplitude & 50 canaux.

Les diffuseurs sont constitués par de I’arsenic ou
du sélénium en poudre remplissant un boitier
cylindrique d’aluminium de 2/10 mm d’épaisseur,
assemblé & araldite ; les diffuseurs minces et épais

DIFFUSION DU RAYONNEMENT ¥y DE *Se
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sont chargés.respectivement avec 280 g et 1 080 g

d’arsenic.

— RECHERCHE DU RAYONNEMENT DIFFUSE PAR
RESONANCE SUR LE NIVEAU DE 402 KEV. — Aucune
différence significative n’a été constatée dans la
région correspondant & un pic photoélectrique
de 402 keV, entre les spectres d’impulsions obtenus
avec les diffuseurs épais de As ou de Se, et ceci
quelle que soit la source étudiée. Avec un facteur
d’embranchement de 0,14 pour le rayonnement
de 402 keV, les limites inférieures de la période
partielle de la transition vy directe, et de la période
du niveau sont respectivement de 10710 § et
1,4 10-115, Avec une source de 20 mC, Mertzger a
fixé la limite inférieure de la période du niveau
4 10—10 5 [8] : on peut remarquer que pour amé-
liorer cette limite par la méme méthode, il serait
nécessaire a la fois d’augmenter I'activité de la
source et d’opérer sous faible pression ; I'influence
des collisions devient en effet trés importante pour
des périodes de 1'ordre ou supérieures & 10~1% s et
particuliérement lorsque la vitesse de résonance est
voisine de la vitesse de recul (ici vg [V = 0,87).

— RAYONNEMENT DIFFUSE PAR RESONANCE SUR
LES NIVEAUX DE 265 ET 280 KEV. — Nous avons
représenté figure 2a les spectres d’impulsions
obtenus avec les diffuseurs minces d’arsenic et de
sélénium, et 14 source n°4. La raie observée avec le

AN 265Kev
1000
soof
As
ol >
200 250 300Kev
F1a. 2a.
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diffuseur d’arsenic a été comparée avec celles pro-
duites par le rayonnement direct de sources de "5Se
et de 23Hg (fig. 2b). On peut en conclure que 90 ©/°

A N
265 Kev
x : ¥ Direct
1000} o : Y Résonance 280 Kev
500}
304 Kev
ol . .
200 250 300 Kev
Fic. 2b.

sinon la totalité de ’effet observé doit étre attribué
a la diffusion par résonance du rayonnement
de 265 keV. Dans la suite, la raie de résonance
d’intensité Ny sera entiérement attribuée au
niveau de 265 keV.

38 0/, des photons de 280 keV [9] sont associés
au niveau isomérique de 0,017 s, et ne peuvent
donner lieu & aucun effet. Compte tenu du rapport
d’intensité des rayonnements de 280 et 265 keV
(voir schéma fig. 7) on obtien} £, (280) > 4t (265).

Les résultats obtenus avec des ampoules conte-
nant une quantité de plus en plus faible de SeH,
font apparaitre une augmentation trés importante
du rappurt du nombre de photons diffusés par
résonance au nombre de photons émis par la
source ; un maximum parait étre atteint pour les
pressions les plus faibles.

Nous avons représenté figure 3 les valeurs expéri-
mentales de Ng/NV, en fonction de la pression de
remplissage des ampoules. La précision statistique
devient mauvaise pour les mesures 7 et 8 corres-
pondant & 2,1 et 1,2 cm de mercure. Toutefois
il est probable que la diminution observée avec la
source [8] est réelle et doit étre attribuée a la
décomposition partielle de SeH,, favorisée par la
présence d’impuretés sur les parois; une telle
décomposition ne se produit en effet que trés len-
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tement lorsque la quantité de SeH, est plus élevée :
ainsi la proportion de SeH, décomposé au bout
d’un mois est inférieure & 15. 9/, pour la source n°6,
d’aprés l'intensité de la raie de résonance. Par
ailleurs nous nous sommes assurés que la présence
sur le verre des ampoules d’un dép6t de sélénium
correspondant & la destruction de 10 ©/, de SeH,
initial serait facilement visible, sauf pour les
ampoules 7 et surtout 8. Enfin les valeurs portées
dans la figure 3 ont été obtenues avec des sources
fraichement préparées.

D. Période du niveau de 265 keV., — L’embran-
chement de la capture électronique directe vers le
niveau de 265 keV a été trouvé inférieur & 5 0/,
(voir ’appendice). Dans ces conditions nous avons
interprété les résultats en considérant que dans
tous les cas le niveau de 265 keV était atteint par
I'intermédiaire de celui de 402 keV.

Nous avons utilisé pour la détermination de la
section efficace de diffusion résonnante la valeur
extrapolée Nz [N, = (1,25 F 0,15) 10~¢;la période
du niveau de 265 keV alors obtenue est trop courte
pour que le ralentissement des noyaux de recul
par collisions sur les molécules du gaz intervienne,
méme dans ’ampoule (1). Par contre nous avons
pu rendre compte correctement de la variation
de Ny [N, observée, en tenant compte de la période
du niveau de 402 keV.

Le nombre total de photons de 265 keV émis
par les différentes sources a été déterminé en
placant celles-ci & une grande distance du cristal,
non protégé cette fois par le plomb. On observe la
raie photoélectrique complexe des rayonnements
de 280 et 265 keV, dont le rapport d’intensité a été
pris égal a 0,48. '

Pour chaque élément du diffuseur de hauteur dh,
le nombre de photons de 265 keV regus varie selon
I’angle d’incidence, de méme que la masse super-
ficielle effective ; il faut tenir compte également de
I’absorption du rayonnement incident dans le dif-
fuseur (en moyenne 8 °/, pour les effets photoélec-
triques, Compton et pour I’absorption par réso-
nance), et de la variation du rendement photo-
électrique du compteur selon la position du point
d’émission des photons diffusés.

Ce dernier effet a été étudié 4 ’aide d’une source
de 203Hg, placée au-dessus du cristal dans une
position standard, puis en différents points des
parois du diffuseur ; une correction (5 /o) est néces-
saire pour appliquer les résultats obtenus au cas du
rayonnement diffusé de 265 keV.

La position du diffuseur a été choisie de telle
sorte que l'angle de diffusion moyen soit voisin
de 125°. Dans ces conditions la section efficace
moyenne. est pratiquement la méme que I’on
admette une distribution isotrope du rayonnement
diffusé ou une distribution en (1 + A, P, (cos? 0)).

Le niveau de 265 keV se désexcite dans 96 °/, des
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cas par émission vy directe (4 ©/, représentant la
conversion interne et l’embranchement vers le
niveau de 200 keV).

En admettant pour les spins du niveau fonda-
mental et du niveau excité la valeur 3/2, on obtient
pour la période partielle et pour la période du
niveau :

ty = (2,4 ¥0,3) 10—1s = (2,3 ¥0,3) 10—

la précision est principalement limitée par la
mesure de la raie de résonance.

DiscussioN.—Les périodes déduites par Metzger
de la mesure de la section efficace de diffusion
résonnante d’une part, et par la méthode d’absorp-
tion propre d’autre part, sont respectivement
2,5 10" g et 1,65 10~11 s,

La premiére valeur est en trés bon accord avec
celle que nous avons obtenue ; le désaccord avec la
seconde, d’ailleurs & la limite des précisions statis-
tiques, ne devrait pas & notre avis étre attribué a
un effet résiduel des collisions dans le gaz. Une
valeur limite de 1.8 10~¢ pour Ng /N, (fig. 3) nous
parait en effet tout a fait inadmissible, méme en
tenant compte de la décomposition possible
de SeH, dans les ampoules 8 et 7 ; la variation

de Ng/[N, avec la pression du gaz s’écarterait de
plus iortement de la courbe théorique, méme en
ajustant au mieux la valeur de la période du
niveau de 402 keV.

Les valeurs de t, déduites de la section efficace
directe, font 1nterven1r I’énergie de la transition de
capture électronique, déterminée par ’étude de la
réaction "3As(p, n)?5Se [7]. La vitesse V; de recul
a été calculée & partir d’'une masse de 77, les
énergies de dissociation de SeH, ou *AsH, étant
trés supérieures a 1’énergie de recul [10].

Enfin ces valeurs de t dépendent du rapport des
largeurs I'y[T", mais il est exclu que le niveau
de 265 keV possede un embranchement supplé-
mentaire de plus de quelques pour cent.

On peut remarquer par contre que le coefficient
d’absorption .propre de la raie de résonance est
proportionnel a I'g /A, ;1a largeur Déppler A,due &
Pagitation thermique dans le diffuseur est calculée
pour un gaz parfait & une température effective
légérement différente de la température réelle [11].

E. Effets des eollisions sur o, (265 keV);
période du niveau de 402 keV. — Le libre parcours
moyen des molécules SeH, est 1 [n, © d?si n, est le
nombre de molécules par cm? & la pression P,
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et d le diamétre de ces molécules supposées sphé-
riques. Avec une valeur de 2,6 10—% ¢cm pour ce
diamétre et une vitesse moyenne de 2 105 cm/s
pour les noyaux de recul, il apparait que méme
dans I’ampoule 1 la probabilité de choc
k=mn,nd?v

reste petite devant la constante de désintégration
du niveau de 265 keV. La diminution de Ng/N,
observée doit par conséquent étre associée a I’exis-
tence d’une période relativement longue du niveau
de 402 keV.

L’interprétation quantitative de la variation
de N[N, en fonction de la pression (c’est-a-dire du
libre parcours moyen l,) permet d’atteindre la
valeur de cette période.

Les noyaux de recul lors de la désexcitation du
niveau de 402 keV sont animés non plus d’une
vitesse constante V3, mais de vitesse Vi, V4, Vs,
Vs, etc... suivant que les radicaux auxquels ils
appartiennent ont subi 0, 1 2, 3 chocs. Naturel-
lement les vitesses ¥V, — ¥V, — V3 peuvent prendre
toutes les valeurs entre 0 et V.

Le nombre n(V,) dV, de noyaux de recul appar-
tenant & des molécules ayant subi un choc et un
seul le ramenant & une vitesse V, avant la désexci-
tation du niveau de 402 keV, dépend de la distri-
bution des vitesses aprés le choc, des probabilités
de collisions avant et apres le choc, ainsi que de la
constante de désintégration A. n(V,) et n(V,) ...
s’obtiennent en sommant les contributions pour les
différentes vitesses possibles aprés le ou les chocs
intermédiaires. En admettant pour la distribution
des vitesses apres un choc I’expression

PVdV' =2V'dV'[V?
(collisions entre sphéres rigides identiques), I, étant

le libre parcours moyen et /V; le nombre de *AsH,
formés, on a en définitive

Ny =N; X N [(Vie + M)

pour le nombre de noyaux se désexcitant avant la
premiére collision et :

2Ny A vVav
N(y)dv = Vi Np + Ve V- + A
Vi + Al Vi + Apl?
1+ 2Ly7———F s Mp~|—2lL—————V L ;

les termes entre crochets se rapportant succes-
sivement a n,(V), ny(V), ng(V).

Enfin les expressions (7) dans lesquelles on rem-
place V, par la vitesse réelle V permettent de
calculer, compte tenu du spectre de vitesse pré-
cédant le rapport P(vg) [ P;(vg), soit

(N2 INy)o [(Ne/Ny)i

DP,(vg) et N% se rapportent au cas ou les collisions
sont négligeables).

Nous avons représenté figure 4a, en fonction du
paramétre a = Al[V,, les contributions respec-
tives des molécules ayant subi 0, 1, 2, 3 chocs,
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rapportées & Py(vg), ainsi que P(vg)/[Pi(vg); la
contribution du quatriéme choc, estimée pour
‘} P(VR)

1 =

Pwvg)

Total

0,5f

<3 (e]

i I L

0 0,5 1

F1c6. [4a.

a = 0,05 et 0,1 est négligeable au dela. Nous avons
pris V' [V égal 4 0,29 et vy [V} égal & 0,565 d’aprés
les énergies de la capture, du premier et du second
rayonnement vy. La figure 4b représente les mémes

' Pv)
i P(vR)
05}
0,10
005k
0
Fie. 4b.
contributions, mais pour une valeur de a

donnée (0,05) lorsque v varie autour de vp.

Nous avons estimé, & partir de la dérivée seconde
de P(v), la correction sur la valeur calculée
de Ng[Nyg due a l'effet de la température de la
source et du diffuseur. Lorsque a est suffisamment
petit pour que les molécules ayant subies plus
d’une collision aient une contribution importante
(voir par exemple figure 4b) cette correction peut
ne pas étre négligeable ; ainsi elle atteint 150/4
pour ¢ = 0,05. Nous avons tenu compte de cet
effet pour la comparaison avec I’expérience.
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RESULTATS ; PERIODE DU NIVEAU 402 xgV. —
Le paramétre a s’exprime explicitement en fonc-
tion de ¢, période du niveau (en seconde) et de la
pression P (en cm de mercure) par la formule

- 1079 1
9= Xpi

la masse spécifique de SeH, dans les conditions
normales, la masse moléculaire et la section de
collision ont été pris respectivement égales a
3,63 mg/em3, 81 g et 2,1 10~15 cm?2,

Pour différentes valeurs possibles de Vg et
différentes valeurs de ¢, on calcule ainsi une série
de courbes de Nz /N, en fonction de P. On peut
constater sur la figure 3 que la courbe tracée
pour Nym [N, = 1,2510"% et t = 1,5 1072 s est
en bon accord avec les résultats expérimentaux
sauf pour la pression la plus faible. Pour les deux
autres courbes tracées a titre d’exemple et recou-
pant la premiére pour les pressions moyennes, il y a
décalage systématique de tous les points expéri-
mentaux, dans un sens pour les pressions plus
faibles, dans 'autre pour les pressions plus fortes.
Des différents essais il est possible de conclure :
t =(1,5F 0,4) 109 s,

DiscussioN. — L’existence d'un embran-
chement de. capture directe vers le niveau
de 265 keV conduirait & une valeur plus élevée de
la période ¢ ; cet embranchement a été trouvé infé-
rieur & 5 0/o.

Les différents isotopes du sélénium sont présents
dans le gaz actif et les collisions ne se produisent
donc pas entre des molécules de masses stric-
tement égales ; de plus ces molécules ne sont pas
absolument sphériques, bien qu’on puisse estimer
que la déformation due & la présence des atomes
d’hydrogéne n’occupe qu’une fraction faible de
leur surface. L’énergie mise en jeu lors d’une choc
est insuffisante pour dissocier le radical *AsH, ;
bien que ce radical libre soit beaucoup plus actif
qu’une molécule normale, la probabilité de réaction
lors d’un petit nombre de collisions reste négli-
geable.

La principale cause d’erreur systématique sus-

Exev Texp (par s) E,
575 [2,8 1010 (E,)]
402 6,5 107 2,1 1014
304 3,6
280 [1 X 10° (E,)] — < 810°
265 31010 — [< 10° (E,)]
200 [(E,) 2 108]
136 2,5 108 8 1012
121 7,7 107 4,7 1012
97 2,7 107
23 36
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ceptible de modifier la valeur obtenue pour la
période, provient du choix de la section de collision.
Le rayon de la sphére de choc de SeH, ou *AsH,
a été pris égal a 1,3 10-% cm, soit légérement
supérieur au rayon de l’atome de sélénium
(1,17 10-8 cm) [12] et au rayon de covalence de
laliaison avec I’hydrogeéne, 1,17 10—8 cm également
[13]. ' -

Une limite supérieure de 2.10~? s pour la période
du niveau-de 402 keV a été fixée par Day [14] par
la méthode des coincidences différées. Metzger a
par ailleurs observé comme nous-mémes ’effet des
collisions sur la section efficace de diffusion par
résonance du rayonnement de 265 keV. Toutefois,
disposant de sources contenant ala fois SeH, et H,,
il a fixé seulement une limite inférieure pour la
période (3 10-195).

F. Conclusions. — Les résultats que nous avons
obtenus permettent de fixer d’une part la proba-
bilité de transition du rayonnement vy de 265 keV
et la limite supérieure de celle du rayonnement
de 280 keV, d’autre part les probabilités des diffé-
rentes transitions y par lesquelles se désexcite le
niveau de 402 keV. Nous avons pris pour les em-’
branchements les valeurs indiquées sur le schéma
de la figure 7. .o .

Par ailleurs 1a période du niveau isomérique de
304 keV a été déterminée par Vegors et Axel [15]
puis par Schardt [9] ; les probabilités partielles E,
pour les niveaux de 200, 280, 575 keV peuvent étre

" déduites des valeurs de B(E,) obtenues par ’exci-

tation coulombienne [16]. :

Nous avons rassemblé dans le tableau I I’en-
semble des résultats ainsi que les probabilités théo-
riques de transition (transition d’un proton
impair) [17].

Le caractére M, du rayonnement de- 265 keV
semble bien établi, notamment par la distribution
angulaire des photons diffusés par résonance, et par
la nouvelle valeur du coefficient de conversion
interne [8]. Le rapport Ty, /T M, égal a 0,06 est
prés de 10 fois plus élevé que pour les autres tran-
sitions M, observées dans les noyaux a4 nombre
impair de protons [18].

M, E, M, E,
310°
2,210'2 53 108 - 2,2 107
5108 180
9107
5,210 6,6 107
1,6 107
8,510  2,35108 10°
51010 1,3 108 5,5 10%
2,510 1 X 108 4,4 10%
1,8 105 30 2 10—
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Le rayonnement de 280 keV est caractérisé
comme un mélange M, -+ E, entre des ni-
veaux 5/2— et 3/2—, les mesures de corrélation
angulaire de [19], [20], [24] donnant pour le rap-
port E,/M, de 0,35 a 0,55 (si I'état du niveau
de 402 keV est 5/2 +). La limite supérieure obtenue
pour Ty, ainsi que la valeur de Ty, E, sont compa-
tibles avec de tels rapports.

Les caractéres E; et M, respectivement ont
seuls pu étre attribués aux rayonnements de 304
et 23 keV issus du niveau isomérique [9].

L’attribution d’un spin 5/2 et de la parité posi-
tive au niveau de 402 keV souléve certaines diffi-
cultés.

Cette attribution s’appuie d’une part sur la
-~ valeur de log ft de la transition de capture élec-
tronique, indiquant une transition permise, d’autre
part sur les expériences de corrélations angu-
laires [19], [20] et de corrélation associée a la
polarisation [20] pour les cascades 121-280 keV et
136-265 keV. Enfin la période partielle du rayon-
nement de 97 keV est en accord convenable avec
celle d’une transition E, (5/2+ — 9/2+).

Cependant les valeurs expérimentales [20] des
coefficients de conversion des rayonnements de 121,
136 et 402 keV sont plus de deux fois supérieurs
aux valeurs attendues pour des transitions E,, et
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les périodes sont respectivement 6.10%, 3.10¢ et
3.108 fois trop longues.

En attribuant au niveau de 402 keV une parité
négative, les périodes des rayonnements de 121 et
136 keV pourraient s’interpréter par un meélange
M, + E, encore que les rapports E,[M, possibles
soient difficiles & concilier avec le résultat des expé-
riences de corrélation angulaire et les coefficients de
conversion, Par contre, la période du rayonnement
de 402 keV est supérieure & celle d’une transi-
tion E, et celle du rayonnement de 97 keV 600 fois
plus courte que celle d’une transition M,. Or, sauf
pour les transitions E,, les périodes expérimen-
tales connues ne sont jamais inférieures aux
périodes théoriques.

On peut se rendre compte que le choix d’un
état (3/2 —) ou (7/2 +) pour le niveau de 402 keV
présente des inconvénients encore plus graves. Dans
ces conditions il semble bien que le niveau ait un
spin 5/2 et la parité +. On peut espérer confirmer
encore une telle attribution en mesurant & nouveau
les coefficients de conversion des rayonnements
de 121, 136 et 402 keV (les mesures existantes [19]
ne sont pas stires en valeur absolue). D’aprés les
probabilités de transition obtenues, les proportions
de M, dans les mélanges E, + M, sont proba-
blement négligeables dans le cas des rayonnements

AN
Ain.
5000}
401 Kev
136Kev 5  Spectre expérimental
—— pics photoélectriques corrigées
4000k (401 kev direct et effel compron)
121Kev,
3000F
2000F
0 97 Kev
l 280Kev
l 304 Kev
1000} l
] ] ] E\
0 100 200 300 400 Kev .

Fic. 5.
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de 121 et 136 keV, mais non dans celui de 402 keV.
Une autre cause susceptible de compliquer I'inter-
prétation des valeurs expérimentales -des coef-
ficients de conversion est I'influence sur ces coef-
ficients £, des dimensions et de la structure du
noyau [21].

L’existence de facteurs d’interdictions aussi
élevés que 107 est bien connu dans le cas de tran-
sitions E; observées dans les noyaux déformeés.
Pour des noyaux de A moyen on ne s’attend pas,
d’une maniére générale a l'existence de tran-
sitions E; associés & des niveaux de faible énergie.
Aussi, dans le cas de 7®As est-il étonnant qu’un
niveau 5/2* se présente pour une énergie d’exci-
tation de 402 keV. Le modéle de Nilsson [22]

pourrait expliquer pour un noyau déformé pos--

sédant 33 protons une succession de niveaux 9/2+,
7/2+, 5/2+.

Il n’existe pas & notre connaissance d’autres cas
de transitions E, dans les noyaux moyens, dont le
caractére puisse étre considéré comme suffisam-
ment bien établi.

Appendice. — Schéma de désintégration de 7°Se.
Compléments. — 75Se a été 1'objet de plusieurs
études récentes [19], [23], [24], [9], [20]. Les inten-
sités relatives des principaux rayonnements ¥y
paraissent bien établies mais non les valeurs des
coefficients de conversion interne. Ainsi, d’apreés
les mesures préliminaires de Metzger, le coefficient
de conversion K pour la transition de 265 keV
serait voisin de 0,0064 au lieu de 0,016 obtenu par
Schardt et Welker [19] ; toutes les valeurs données
par ces auteurs seraient alors environ 2,5 fois trop
élevées. :

Les études de corrélation angulaire pour la cas-
cade 136-265 keV, conduisent & une anisotropie
nulle ou trés faible ; pour la cascade 121-280, le
coefficient 4, obtenu est — 0,36 [19], — 0,41 [24],
— 0,435 [20]. Par contre, alors que Schardt [9] ne
signale pas d’embranchement de capturc directe
vers les niveaux de 265 et 280 keV, Van den Bold
et coll. [20] évaluent ces embranchements & 24 °/,
au total.

LIMITE SUPERIEURE DE L’EMBRANCHEMENT DE

CAPTURE VERS LE NIVEAU DE 265 KEV. — Nous.,

avons repris I’étude de ?Se par la technique du
cristal-puits, précédemment utilisée par Lu et coll.
[23] pour mettre en évidence les principales cas-
cades, et par Schardt pour I'étude du niveau
isomérique.

Nous avons représenté figure 5 le spectre d’im-

" pulsions obtenu avec une source de 75Se placée au
centre d’un cristal de INa — T1 de 1” 3/4 de dia-
métre et de 2" de hauteur. (Le puits est creusé dans
Paxe jusqu’a une profondeur de 1” 1/4.) La raie
trés intense observée correspond pour une part au
pic photoélectrique des photons de 402 keV, mais
surtout aux superpositions dues a la désexcitation

DIFFUSION DU RAYONNEMENT y DE "5Se
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du niveau pour des rayonnements y en coincidence.
Les autres raies doivent étre successivement attri-
buées :

— au rayonnement y de 97 keV aboutissant au
niveau isomérique de 304 keV (¢ = 0,0185) ;

— aux rayonnements de 121 et 136 keV — cette
raie complexe est observée du fait de la désexci-
tation des niveaux de 280 et 265 keV par conversion
interne, ou par I’émission de photons qui ne sont
pas détectés dans le cristal ;

— trois processus peuvent rentrer en jeu pour
rendre compte de I'existénce d’une raie photo-
électrique au voisinage de 280 keV : a) la détection
des photons de 304 keV et surtout de 280 keV pro-
venant du niveau isomérique ; b) celle des photons
de 265 et 280 keV qui se trouvent en coincidence,
soit avec les électrons de conversion, soit avec des
photons non absorbés correspondant aux tran-
sitions de 136 et 121 keV ; ¢) celle de photons
de 265 ou 280 keV associés & des embranchements
de capture directe.

Nous avons calculé Tefficacité du cristal et
mesuré expérimentalement le rapport du pic photo-
électrique a la surface totale, en fonction de I’éner-
gie. Compte tenu du rapport d’intensité des pho-
tons de 402 keV a ceux de 265 et 280 keV, il est
alors possible de déduire du spectre d’impulsion
total la. contribution de la transition directe.
L’intensité du « pic sommeé » ainsi obtenue est
relativement peu sensible & la valeur de ’embran-
chement de capture directe admis a priori, et a
celles des coefficients de conversion ; on peut
remarquer que le rapport de cette intensité a celle
de la raie complexe 121-136 keV est en bon accord
avec la valeur calculée dans le cas du schéma de
Schardt.

La surface des raies associées aux processus (a)
et (b) a été déduite, la premiére de celle de la raie
de 97 keV, la seconde de celle du « pic somme ». En
admettant les coefficients de conversion de Schardt
et Welker, la somme de ces deux effets se trouve
étre nettement supérieure a la raie expérimentale.
Avec des coefficients de ordre de 2,5 fois plus
petits (voir plus haut) et compte tenu de 'impré-
cision sur la détermination des surfaces, le pro-
cessus (¢) pourrait représenter au maximum 40°/,
de Veffet observé. Dans ces conditions la somme
des embranchements de capture vers les niveaux
de 265 et 280 keV est inférieure a 5 ©/o.

Par étude de la diffusion inélastique des neutrons
sur arsenic Lind et Day [25] trouvent également
que le rayonnement y de désexcitation du niveau
de 402 keV est indistinguable de celui d’une source
de 75Se.

" EXISTENCE D’UN EMBRANCHEMENT DE 0,04 °/,
VERS LE NIVEAU DE 575 KEV DE 7’As. — Temmer
et Heydenbourg [16] ont mis en évidence par exci-
tation coulombienne des niveaux de 75As a 200 et
280 keV mais aussi 4 573 et 811 keV.
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Nous avons repris I’étude du rayonnement vy
de 75Se en interposant devant le cristal d’INa — T,
un écran de plomb de 2 em, absorbant les photons
de faible énergie. Nous avons observé dans le
spectre d’impulsions (fig. 6) une raie produite par

AN 1577 Kev
2000 401kev fl”'l"é par
*2cm de Pb
1000
~O—O—Oe
0 | | L 1 E‘
400 500 600 700 800kev
F1c. 6.

un rayonnement vy de faible intensité et dont
Iénergie a été trouvée égale a (577 F 2) keV.
Cette valeur est en bon accord avec 1'énergie du
niveau observé par excitation coulombienne. De
plus, le mode de préparation de la source
(SeH, gazeux) exclut la présence d’impuretés
radioactives autres que As. Pendant deux mois
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aucune variation du rapport d’intensité de la raie
de 577 keV & celle de 402 keV n’a été observée. Ce
rapport permet d’estimer & 0,04 °/, I’embran-
chement de capture vers le niveau de 577 keV, en

.admettant qu’il n’y a pas d’autres transitions que

la transition directe vers le niveau fondamental
(Temmer et Heydenbourg ne signalent pas d’autres
modes de désexcitation.)

75
E 5/ 1279, Se
Kev‘ 2
700
€ -470
600 7,7 kev
(%)
/<s%
S00F 577 0,04% |
5 +
400F 75 ] , 402 Kev
. 9711%' 136 57% /
ot |92y | 12117%
300} 7. + 304 Kev
3_5/2 2‘; 280§ev
/2 10% 5 265 Kev
e 280 66 2%
200F 74 264 Yy 199 Kev
3041%
265 o,
100F 55999 2%
- 75
oL 3/2 Y Y Y l As sTaBLE

Fic. 7.

On obtient pour log (ft) de la capture vers le
niveau de 575 keV la valeur de 9, correspondant
a une transition une fois interdite.

Le schéma de désintégration de 7°Se finalement
adopté a été représenté figure 7.

Manuscrit regu le 11 juillet 1958.
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