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O U V E R T U R E D E L A S E A N C E 

DU 21 SEPTEMBRE I967 
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SUR LES DOMAINES RESPECTIFS DE L'ANALYSE PAR ACTIVATION DANS LES PARTICULES 

CHARGEES, LES PHOTONS )f ET LES NEUTRONS 

PROBLEMES TECHNIQUES A RESOUDRE 

Ph. ALBERT 

L a b o r a t o i r e d 'Analyse pa r A c t i v a t i o n du C . E . C . K . - V I T R Y / S E I N E du C.N.R.S.(FRANCE) 

Cet exposé d ' i n t r o d u c t i o n a pour bu t de s u s c i t e r l a d i s c u s s i o n sur l e s 

o b j e c t i f s que doivent che rche r à a t t e i n d r e l e s d i f f é r e n t e s méthodes d ' a n a l y s e 

par a c t i v a t i o n dont l ' é t u d e c o n s t i t u t l e s u j e t de l a Conférence a c t u e l l e e t de 

c e l l e qu i v i e n t de se t e n i r l e 18 e t l e 19 Septembre» 

Une l a r g e p a r t s e r a f a i t e à l a d i s c u s s i o n des problèmes posés par 

l ' i r r a d i a t i o n des é c h a n t i l l o n s e t l ' é t a l o n n a g e des dosages . 

En manière d ' i n t r o d u c t i o n nous r a p p e l l e r o n s quelques r é s u l t a t s d ' e x p é 

r i e n c e s anciennes qui I l l u s t r e r o n t l e s i d é e s qui s e ron t avancées · 
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Introduction 

En manière d'introduction, je ferai le rapprochement suivant qui 

montre bien les développements réalisés depuis 19^5 par ces nouvelles 

techniques d'analyse qui nous intéressent si vivement. 

En 1965, à Grenoble il y a eu 8 exposés dont 3 seulement concernaient 
directement des analyses. Les discussions avaient été très intéressantes et 
j'espère qu'il en sera de même au cours de cette conférence. 

En 1967, à Liège le programme compte 20 exposés dont probablement 
une douzaine concernant des descriptions de dosages. 

Cet exposé d'introduction a pour but de susciter, pendant ces deux 
journées, la discussion sur les objectifs que doivent chercher à atteindre 
les différentes méthodes d'analyse par activation, dont l'étude constitue 
le sujet de la Conférence actuelle et de celle qui vient de se tenir le 
18 et le 19 Septembre. 

Une large part sera faite à la discussion des problèmes posés par 
l'irradiation des échantillons et l'étalonnage des dosages. 

En manière d'introduction nous rappellerons quelques résultats 
d'expériences anciennes qui illustreront les idées qui seront avancées. 

I - DOMAINES D'APPLICATION DES DIFFERENTES METHODES D'ANALYSE PAR ACTIVATION 

Je crois que si nous voulons voir ces nouvelles techniques se 
développer rapidement en dépit des puissants moyens au'elles exigent, il 
nous faut montrer leur utilité. 

Or celle-ci ne sera démontrée que par des exemples de dosages qui 
sont impossibles ou incertains par d'autres méthodes. C'est pourquoi il 
faut bien rechercher les exemples les meilleurs pour effectuer cette 
démonstration et pour cela bien délimiter les domaine respectifs des 
différentes méthodes d'analyse par activation. Je crois que nous aurons 
l'occasion d'en discuter pendant ces deux jours et je voudrais seulement 
rappeler ici quelques idées et souvenirs à ce sujet. 
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A) Domaine des analyses par irradiation dans les neutrons 

Pour l'analyse par irradiation dans les neutrons thermiques il faut 

plutôt mentionner les problèmes qu'elle ne permet pas de résoudre tant son 

domaine est vaste. Nous noterons d'abord les éléments dont le dosage est 

impossible aux très faibles concentrations comme l'oxygène, l'azote et le 

carbone puis ceux dont le dosage est très difficile ou ne peut être réalisé 

que par des artifices comme le bore et enfin ceux dont le dosage peut être 

impossible dans certaines matrices comme celui du nickel dans le cuivre. 

Dans un certain nombre de cas, l'emploi des neutrons rapides de 

réacteur ou des générateurs à cible de tritium (ou de deuterium ) peut , 

être intéressant. C'est ainsi que le dosage de l'oxygène et d'autres elementi 

à des concentrations moyennes (10 à 100 ou même 1000 pp) et à des fortes 

concentrations peut connaître un grand développement car ils pourront être 

effectués sur place au laboratoire ou mieux en usine grâce aux générateurs 

à cibles tritiées ou deuterées. Ces dosages seront rapides et ce sera un 

avantage essentiel. 

Cependant, si on prend comme exemple de discussion le dosage de 

l'oxygène nous pouvons montrer ses avantages et ses limites. 

a) ayan_taj£es_ 

16 
C'est un dosage rapide car N a une periode de 7i35 secondes. 

C'est un dosage plus représentatif de la concentration moyenne dans 

la masse des échantillons ou des prélèvements car il peut s'effectuer sur 

de gros échantillons (10 g à 30 g). 

C'est un dosage économique si le nombre de déterminations nécessaire 

est élevé car on peut en effectuer beaucoup dans une journée. 

b) limitens ji'ajpjalj^cjition 

Il est impossible de décaper convenablement la surface des 

échantillons en raison de la période très courte de Ν sans une perte 

importante de sensibilité. 

Il est impossible de réaliser l'identification de Ν en utilisant 

simultanément, les propriétés chimiques de l'isotope, sa période de 

décroissance et l'énergie caractéristique de ses photons o · 
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Donc cette méthode trouvera sa limite au niveau des contaminations 

superficielles. 

Plusieurs fois déjà les dosages par irradiation dans les neutrons de 

1^ MeV ont annoncé des teneurs en oxygène dans l'aluminium de l'ordre de 

10 à 20 ppm.Cellesci sont d'après les dosages par irradiation dans les 

particules chargées de l'ordre de 0,5 à 2 ppm pour la même pureté de métal. 

Pour les échantillons utilisés (surfacevolume) et une pellicule d'alumine 
o 

de kO A, on devrait s'attendre à une teneur apparente (en raison du Al 0 

superficiel) de l'ordre de 1 à 2 ppm. 

Pour les autres métaux sans oxyde superficiel la teneur apparente 

en oxygène devrait être de l'ordre de 0,1 à 0,5 ppm. 

Β) Domaine des analyses par irradiation dans les particules chargées et 

les photons^. 

On voit donc que le domaine d'application immédiat de ces méthodes 

sera essentiellement celui des teneurs plus petites que les valeurs que nous 

venons de citer. Il sera en fait limité aux teneurs les plus faibles qui 

peuvent être dosées par les irradiations en neutrons thermiques ou rapides 

et je crois que chaque problème pratique devra être considéré séparément. 

Distinguons par exemple le cas de l'oxygène, du carbone et de l'azote 

et celui des autres éléments. 

a) dosages d_' oxy_gène_,_de_ c_ajrbo_ne et_dJ_azo_te_ 

Ceuxci sont très difficiles par les méthodes classiques et les résul

tats probablement illusoires dans le domaine des concentrations de l'ordre 

du ppm (10 ) et inférieures à cette valeur. Les neutrons rapides, nous 

venons de le montrer, par des exemples, ne permettent pas non plus d'effectu

er avec certitude ces dosages. 

Donc ces dosages doivent bien être envisagés par ces méthodes 

nouvelles. 

b) Dosajjes^ d_ ' au t_re s_é lé ni e ri t ŝ  

D'autres éléments sont difficilement dosés par les irradiations dans 

les neutrons. Certains dosages particuliers sont par ailleurs impossibles ou 

de trop faible sensibilité. Nous citerons par exemple le dosage du nickel 

dans le cuivre, celui du fer aux très faibles teneurs, du bore 
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Par contre, il est possible de trouver des réactions nucléaires qui 
permettent un dosage spécifique et beaucoup plus sensible de ces éléments. 
Ainsi nous avons pu montrer qu'il est possible de doser avec une très grande 
sensibilité le titane et le fer dans l'aluminium par des réactions (p,n). 

Messieurs GILL, ENGELMANN, KUIN et ROMMEL ont montré qu'il est 
possible de doser le bore et l'azote avec une très grande sensibilité par 
irradiation dans les protons et les deuterons. 

c) choix .en-Jire_ lejs m_éthodes_d¿ir_ra_di_a_ti£n_en_ jsart icule_s_chargée_s 
etphotons/j 

Si nous discutons des avantages respectifs de l'emploi des particules 
chargées ou des photons $ nous devons nous placer à deux points de vue,celui 
des objectifs scientifiques à atteindre et celui du prix des dosages. 

- Intérêt scientifique. 

- L'irradiation dans les photons b permet le dosage de l'oxygène par 
_ _ _ _ _ _ _ 

0 (T = 2,1 mn), de l'azote par N ( T = 10 mn) et celui du carbone par 
11 
C (T = 20 mn). Ces deux derniers isotopes sont très intéressants car leurs 

périodes sont assez longues et on peut penser que les réactions qui les 
produisent sont sélectives si l'énergie des photons \/n'est pas trop élevée 
(25 à 30 MeV). Par contre, l'isotope 0 a une période assez courte et la 
séparation chimique pourra entraîner dans certains cas des diminutions de 
sensibilité. 

- L'irradiation dans les particules chargées permet en général le 

dosage par F (T = 110 mn). Cet isotope a une periode beaucoup plus 
favorable pour les études par autoradiographie ou par décapages de tranches 
successives en vue de déterminer la distribution de l'oxygène dans les 
échantillons. Sa période est assez longue pour permettre d'effectuer des 
décapages contrôlés avec soin et des séparations chimiques très complètes, 
même dans des cas difficiles. 

Cet isotope peut être produit par irradiation de l'oxygène selon 
5 réactions différentes par les protons, les«*, les He, les deuterons et 
les tritons. On peut donc choisir parmi toutes ces réactions celle qui 
convient le mieux au problèmes à résoudre et éventuellement faire le dosage 
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par deux ou plusieurs réactions différentes. 

L'azote et le carbone peuvent aussi être dosés par des réactions 
nucléaires produites par les deutons, les protons et les hélio ns J. 

Il faut noter que si l'étalonnage des dosages en particules chargées 
est plus difficile les sections efficaces des réactions sont plus grandes que 
celles des réactions dans les photons Jet ces irradiations conduisent plus 
facilement à des microdosages. 

- Prix des dosages. 

- Les petits cyclotrons seront évidemment moins coûteux que le modèle 
d'accélérateur linéaire nécessaire pour doser l'oxygène, le carbone et 
l'azote avec grande sensibilité. 

Cependant pour disposer des moyens nécessaires pour effectuer toutes 
les irradiations en particules chargées qui sont utiles en analyse par 
activation il faut un cyclotron d'un prix déjà élevé car ses caractéristiques 
doivent être les suivantes: 

- protons de 5 MeV à 25 MeV 
- deuterons de 5 MeV à 15-20 MeV 
- hélions 3 de 5 MeV à 20 MeV 
- hélions k de 10 MeV à ¿+5 MeV 

II - CONDITIONS D'IRRADIATION DES ECHANTILLONS 

En introduction à ce problème je rappellerai les expériences de 
Madame I. JOLIOT CURIE, A. KOHN et J. DOUMERE de 1952 (1) et 1955 (2). 
Ils s'agissait de l'étude des possibilités de dosage du carbone dans les 
aciers par irradiation dans les deutons au cyclotron du Collège de FRANCE 
selon la réaction ¿C (d,n) N . 

Afin de ne pas produire de réactions gênante sur le fer l'échantillon 
était irradié dans le faisceau de deutons à l'extérieur de la boîte à vide 
du cyclotron. L'énergie des deutons (6,7 MeV au maximum) était réduite par 
leur ralentissement dans l'air traversé. A 18,5 cm de la fenêtre du 
cyclotron (E,~3 MeV) les seules périodes identifiées étaient 1,9 mn; d 
10,2 mn ; et environ 100 à 200 mn. 
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Pour des irradiations dans des atmosphères différentes (azote ou 
argon) les périodes trouvées étaient différentes. Ainsi quand l'échantillon 
de fer était irradié dans l'azote, l'activité de période 2,1 minutes 

15 . i*f 15 
attribuée à 0 (produit par la réaction N ( d,n ) 0) était très intense. 
Après irradiation dans l'argon une forte activité de période 2 h attribuée 

/fi ¿tO k*\ 
à A ( produit par A (d,p) A) était observée. 

Les chercheurs en ont conclu qu'il était impossible de doser le 
carbone dans le fer après irradiation à faible énergie dans l'air. 

Ces expériences montrent bien qu'il est nécessaire d'irradier sous 
vide et surtout si l'on veut doser de très faibles concentrations d'éléments 
comme l'oxygène, le carbone, l'azote, de décaper les échantillons après 
l'irradiation de façon à éliminer tous les atomes radioactifs introduits 
dans les premières couches de l'échantillon par l'énergie de recul de la 
réaction nucléaire et aussi par recul élastique sous le choc des particules 
incidentes. 

L'expérience montre que ce phénomène est plus important pour le 
dosage que 1'evaporation d'atomes de la cible par les chocs avec les 
particules incidentes (sputtering). 

Si le vide autour de l'échantillon est insuffisant et si l'intensité 
du faisceau est assez élevée pour échauffer l'échantillon malgré son refroidis
sement par un courant d'eau on peut craindre une oxydation véritable de 
1'échantillon. 

Les expériences de TOUSSET et D'ENGELMANN sur le silicium (voir Rf. 
ENGELMANN) montrent bien que la concentration apparente en oxygène diminue 
rapidement dans une tranche de 10 à 15 microns pour des irradiations en<fv ou 
en 5He. 

En résumé, il résulte des essais déjà effectués qu'il est nécessaire: 
- 1/ d'irradier sous très bon vide (surtout pour le dosage d'oxygène, 

de carbone et d'azote) 

- 2/ de décaper assez profondément (15/u) les échantillons après 
1'irradiation. 

- 3/ de refroidir énergiquement les échantillons pour éviter leur 
pollution par réaction à chaud avec le gaz et peut être aussi pour réduire 
la diffusion possible des atomes pendant l'irradiation. Un moyen efficace 
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de diminuer l'importance des élévations de température des échantillons 

est de bien étaler un faisceau d'intensité uniforme sur l'échantillon. 

III  METHODES D'ETALONNAGE EN ANALYSE DANS LES PARTICULES CHARGEES 

1°) Cible tournante 

Au cours de leurs irradiations pour analyses les premiers chercheurs 

ont comparé en général l'activité de l'impureté de l'échantillon inconnu 

à celle d'un étalon de concentration connue en élément à doser (1), (2). 

Le principal problème qui se posait était celui d'irradier dans les mêmes 

conditions l'échantillon et l'étalon dans un faisceau de dimension réduites 

2 
(qualques cm ) dans le cas d'une irradiation à l'intérieur de la chambre 

d'accélération (sous vide). De plus, le faisceau intérieur n'était pas 

d'intensité égale dans toute sa section. 

C'est en partie pour éviter ces difficultés que I.JOLIOT CURIE et 

A. KOHN ont irradié leurs échantillons en faisceau sorti qui était étalé 

par le champ de fuite de l'aimant et la diffusion des particules par l'air 

interposé avant la cible. De plus, il leur était alors facile d'utiliser 

un support de cible tournant. 

2° ) Etalon interne 

Pour avoir sur nos échantillons une intensité maximale de faisceau et 

éviter la pollution de nos échantillons pendant l'irradiation nous avons été 

conduits dans nos expériences avec P. SUE et G. CHAUDRON (3) à irradier nos 

échantillons à l'intérieur de la chambre d'accélération en faisceau extrait 

non sorti et donc sous vide. 

L'échantillon recevait tout le faisceau (5 mm χ 12 à 15 cm). 

Cependant, l'intensité et l'énergie des deutons utilisés par exemple pour 

le dosage du carbone dans le fer de très haute pureté par la réaction 

12 13 

C (d,η) Ν n'étaient pas constante sur toute la section du faisceau. 

C'est pourquoi nous avons utilisé un étalonnage par étalon interne. 

Dans des irradiations préliminaires d'étalons de fer carbures à I30 ppm, 

25O ppm, 27^ ppm, 55O ppm, 1200 ppm et 2000 ppm de carbone (dosages par les 

méthodes classiques dans leur domaine de validité certaine) nous avons 
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comparé les activités de cobalt 55 et d'azote 13 pour chaque teneur en 
carbone (3)· 

5k 55 H 
Le cobalt 55 est produit par l'irradiation du fer : Fe (d,n) Co . 

Nous avons pu tracer une courbe d'étalonnage en portant en abscisses 1st 
13 55 

valeur du rapport Activité N à (to + 3O mn) / Activité du Co à (to + 2^h 
Tous les points obtenus se sont placés sur une droite passant par 

1'origine. 

Dans les premiers dosages effectués avec cette méthode d'étalonnage 
nous avons constaté qu'il était nécessaire de décaper les échantillons après 
1'irradiation même si celle-ci est réalisée sous vide (deutons de 6,6 MeV). 

Nous avons alors étudié l'influence de la profondeur de ce decapalo 
sur le résultat du dosage de carbone dans la masse du fer selon l'étalonnage 
que nous avions établi. Pour cela nous avons utilisé une qualité de fer 
carburé bien homogène, bien dosé par une méthode classique et a teneur assez 
élevée(27^ ppm) (k). Le tableau suivant montre les résultats de ces essais : 

masse de métal 
dissoute par 
décapage 

2,2 mg 

k5,2 mg 

97,2 mg 

Epaisseur de 
métal éliminée par 
décapage en microns 

0,35 

6,8 

16 

% d'activité de 
550 dans la 
solution de 
décapage 

3 à k % 

20 % 

53 % 

% activité de 
55Co de 

l'éprouvette 
décapée 

97 à 96 % 

80 % 

k7 % 

Teneur 
en carbone 
trouvées en 
p p m 

Zk3 

258 

28O 

On voit que les résultats obtenus sont satisfaisants puisque les écarts à la 
valeur classique sont respectivement de - 10 % - 6 % et + 2 % dans ces trois 
conditions très différentes de décapage. Donc en effectuant toujours un décapage 
du même ordre de grandeur on peut obtenir une bonne reproductibilité d'analyse. 
Il est évident que pour tenir compte dans ce mode d'étalonnage de la variation 
possible d'intensité du faisceau et de son centrage il faut rechercher comme 
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isotope étalon interne celui qui a une période voisine de celle du 

radioisotope utilisé pour le dosage. 

Par la suite cette méthode d'étalonnage a été utilisée par GILL (5) 

pour ses expériences sur le dosage du bore dans le silicium. 

3°) Courbe d'activation et étalon mince placé devant l'échantillon 

En 195^ Ch. ENGELMANN (6) a proposé d'étalonner des dosages (en parti

culier celui de l'oxygène) en plaçant devant l'échantillon une feuille mince 

d'étalon à composition définie (mica ou mylar par exemple pour l'oxygène et 

le carbone). Pour effectuer le calcul du dosage il traàait auparavant 

la courbe d'activation de l'impureté dans l'échantillon analysé pour les 

particules utilisées. 

Je crois que cette méthode maintenant bien connue à l'avantage 

d'indiquer à l'avance quelle sera l'activité cie l'impureté irradiée dans 

chaque tranche d'épaisseur de l'échantillon. On peut donc mieux choisir les 

condi tions expérimentales précises les plus favorables à la réalisation 

d'une bonne analyse précise, précédée d'un décapage réalisé dans les meil

leures conditions. 

k°) Notion de section efficace moyenne 

Enfin, en 19^5 E. RICCI a introduit (7) la notion de section efficace 

moyenne. Il propose de prendre directement les résultats des courbes d'excita

tion pour la réaction nucléaire utilisée dans le dosage et d'en déduire cette 

valeur. ( voir Rf. article Ξ. RICCI ) 

Il aboutit finalement à définir en 19^7 (7) pour chaque élément une sensibili

té absolue de dosage indépendant de la nature du matériau analysé si celuici 

absorbe complètement l'énergie des particules chargées. Cette sensibilité 

absolue S/R est exprimée en (désintégrations/minute/ p p m ) (mg/cm ) (micro

ampères) : R est le parcours de la particule dans le matériau analysé ou 

l'étalon et S est la sensibilité exprimée en désint./mn/p ρ m/microAmp. 

J. TOUSSET a discuté ces différentes méthodes d'étalonnages dans des 

articles (8) qui paraîtront prochainement. 

En concluant cette revue préliminaire des problèmes dont nous allons 

discuter dans cette conférence, je voudrais cependant, exprimer mon opinion 
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sur l'intérêt qu'il y a actuellement d'utiliser la méthode de la courbe 
d'activation. 

En effet, dans la période de mise au point de ces nouvelles méthodes 
d'analyse, je crois très prudent de contrôler très soigneusement toutes les 
étapes de chaque dosage. A ce point de vue, il est important de tracer 
chaque courbe d'activation pour : 

1/ connaître exactement l'effet sur le dosage d'un décapage pluscu moins 
profond et la répartition exacte de l'impureté dans les tranches successives 
parallèles à la surface de l'échantillon. 

2/ Tenir compte de la réalité si le faisceau utilisé n'est pas rigou
reusement homogène en énergie ; c'est le cas des cyclotrons classiques à 
grande dispersion d'énergie entre les différents points du faisceau et celui 
des synchrocyclotrons pour les irradiations internes ( voir Rf. article 
J.N. BARRANDON,J.L. DEBRUN, Ph. ALBERT). 

3/ identifier avec précision les possibilités d'erreurs qui peuvent 
s'introduire si deux impuretés donnent le même isotope. ( F et 0 F en'-̂  
et en He par exemple). 
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PRESENT STATUS OF THE
 3
HeACTIVATION ANALYSIS PROGRAM AT ORNL* 

Enzo Ricci and R. L. Hahn 

Analytical Chemistry Division, Oak Ridge National Laboratory 

ABSTRACT 

Two stages of the program started in 1964 have been completed. During these 

studies it became clear that
 3

Heactivat ion analysis has great potential 

because of its very high sensitivity for light elements. We have also determined 

a number of excitation functions and developed a simple mathematical treatment of 

chargedparticle activation analysis. Unfortunately, a few problems of the method 

were uncovered as well, and our present work is being devoted to their solution. 

Analytical interference is particularly acute in
 3
Heactivation analysis. The 

relative amount of interference is proportional to the ratio of the average cross 

section, σ\, of the interferring reaction to that of the desired one, σ . Thus, 

use was made of the previously determined excitation functions, to obtain simple 

mathematical expressions of rJ vs. E (bombarding energy) for all previously studied 

reactions. Therefore, optimum E values which correspond to minimum interference 

can now be easily obtained. We feel that other important problems of
 3
Heactivation, 

and in general of chargedparticle activation, are contaminâtionfree sample hand

ling and sample damage due to highintensity chargedparticle irradiation (5OIOO 

μ^ρ) . Our future work will be oriented toward the solution of these problems. 

Chargedparticle activation analysis has such interesting possibilities that 

ORNL is considering the purchase of a small, highintensity cyclotron to pursue 

research and development in this field. 

Research sponsored by the U. S. Atomic Energy Commission under contract 

with the Union Carbide Corporation. 
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Determination of Sensitivities and Excitation Functions 

The ORNL He-activation analysis program started in 19^3 with two main 

objectives; both were aimed at the acquisition of basic data, necessary to know 

the potentials and the drawbacks of the new method: 

1. Determination of analytical sensitivities for a number of 

elements. 

2. Determination of excitation functions for 3He reactions, 

necessary to predict analytical interferences. 
(1-4) These two stages have now been completed. Figure 1 illustrates 

(Figure l) 

some of the sensitivity results. It shows, in general, that sensitivities for 

l8 in.e.v. He-activation analysis are very good for low-Z elements (Z from 4 

to 20). In fact, if a beam intensity of 100 μβιηρ is assumed, a good number of 

the detection limits are at the p.p.b. level. For example, one part per billion 

of the elements having the highest sensitivities (lowest detection limits), 

i.e., beryllium, boron, carbon, nitrogen, oxygen, fluorine and sulfur could 

produce count rates from 10 to more than 100 c.p.m. Even potassium, which 
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2 JP 0°" u ^ O o) Li_ σ 
< (Λ 

«  o 

■Ξ Q. 
*5 °c3 

Figure 1. Thicktarget detection limits for activation analysis of 15 light 

elements with l8MeV %e particles (p.p.b. per 100 cpm). Counting 

at end of one halflife bombardment, 10 cm from 3' x 3' Nal(Tl), 

through 10 cm Lucite absorber; samples sandwiched between copper 

discs to insure total positron annihilation. 
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displays the lowest s e n s i t i v i t y , could y ie ld more than 100 c.p.m. if present 

in a concentration of 1 p.p.m. I t i s a remarkable coincidence that the 

elements of the h igh  sens i t i v i t y group cannot be eas i ly determined at the 

p . p . b . l eve l by current ana ly t i ca l techniques including neutron ac t iva t ion 

ana lys i s . 

(2 4) 
Examples of excitation functions determined during our work ' are 

presented in Figure 2. A mathematical treatment was also developed to inter

(Figure 2) 

pret chargedpart ic le ac t iva t ion analysis in general , and r e su l t s obtained by 

i r r ad i a t i on of thick t a rge t s in p a r t i c u l a r . This treatment is based on the 

( l 3) def in i t ion of an average cross sect ion, σ, for t h i ck  t a rge t bombardment: ' 

η—π ^ aede (1) 

J
 e

^e o 

where E is the particle kinetic energy, σ is the value of. the excitation func

tion at energy ε, and E (effective threshold energy) is either the corrected 

Coulomb barrier or the threshold energy of the reaction, whichever is greater. 

The activation equation then becomes: 

D = nIÕR(le"
Xt
) (2) 

where D is the disintegration rate of a product having decay constant, λ, 

obtained by bombarding a sample which contains η target atoms per unit volume, 

during time, t, with a beam of I charged particles per unit time; R is the 

range of the particles in the sample. 
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Unfortunately, among encouraging results, our studies uncovered a few 

problems of 3He-activation analysis which are not common to other activation 

methods: (a) serious analytical interference, (b) sample contamination, and 

(c) sample damage due to intense charged-particle beams. 

Interference 

It is clear, from Figure 1 that interference may become important in 

He activation, because most of its products are positron emitters that can 

be best determined by measuring their common 0.511-MeV gamma ray, or by beta 

counting. This problem may be overcome in some cases by computer decay-curve 

analysis or by radiochemical separation; however, the difficulty turns quite 

serious when the same radionuclide is produced from elements of neighboring Z. 

In general, the importance of an interference in activation analysis should 

be evaluated in relation to the expected yield of the desired product. Equa

tion 2 leads to the following expression for the ratio, F, of an interfering 

radioactivity (subindex i) to the activity of the sought product (subindex ρ): 

D. n.U-e"^1) σ. 
ρ η (1-e J? ) ρ 

Irradiation at an energy for which D. = o, while D is finite, would be 

ideal; however, Figure 2 shows that the effective thresholds, Ε , of 3He 

reactions lie very close to each other, so that the condition σ. = ο, σ = finite, 

cannot be reached in practice. Fortunately, an optimum bombarding energy may 

always be found which corresponds to a minimum value of F. 

The first factor of the right member of Eq. 3 is independent of the bom

barding energy and can be easily calculated. In fact, if the interference and 
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the sought product are the same radionuclide, it is λ. = λ , and Eq. 3 reduces 

to F = (η./η )(σ./σ ). However, the ratio "δ"./σ depends on the bombarding 

energy and also on the shapes of the excitation functions of the nuclear 

reactions involved. As calculation of σ values by Eq. 1, (and, consequently, 

of ratios F by Eq. 3) is tedious because it involves graphical integration of 

excitation functions, we have developed a simple method to calculate reason

ably accurate values of õ*; the method thus simplifies drastically the calcu

lation of ratios F. 

(2 4) 
To obtain a simple expression for σ vs. e, excitation functions ' 

for the
 3
He reactions yielding the highest analytical sensitivities were 

approximately fitted by straight lines; equations and intervals of validity 

. are : 

σο = 0 0 ̂  e ̂  E o 

σι = m i ( e  E o ) , E o ^ e ^ E m 

σ2 = maCeEj + am, E
m ^ e < E

f 

σ σ~σ 
where mi = E _E , and ms = = _ (4) 

m o f ~ m 

The symbols are all defined in Fig. 3> which also illustrates the fitting 

(Figure 3) 

procedure for the reaction
 1
 0(

3
He,a)

15
0. Substituting Eqs. 4 in Eq. 1, and 

integrating, leads to the simple equations: 

σ = (2/3)miEai + bi/E
2
, E Q ̂  Ε ̂  E m (5a) 

cf = (2/3)m2Ea2 + b 2/E
2
, E m ̂  E ̂  E f (5b) 
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Figure 3. Straight line (—) fitting of the excitation function (-· 
for the reaction lbO(3He,a)15o. Experimental points, ,_!_ -) 
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where ai, bi, a2 and b 2 are complicated combinations of constants. Their 

values, listed in Table I, were calculated from the excitation functions. 

(Table I) 

Note that though Eq. 5b is valid only for the interval E 4: E <; E_, its 

result is the total σ for the interval E ->E (Eq. l). The average error 

introduced by the straight-line approximation was found to be no larger (and 

in most cases much less) than 14$, by comparison of results of our method with 

data obtained either by experiment or by graphical integration of excitation 

functions. In conclusion, adequate values of σ can be obtained in terms of 

bombarding energy, (and used to calculate F, Eq. 3)5 by simply substituting in 

Eq. 5 this energy, and the constants of Table I for the reaction of interest. 

Future studies 

To reach the high, sensitivities (p.p.b.) that can potentially be obtained 

by He-activation analysis, it will be necessary to solve the problems of con

tamination-free sample handling and high-intensity bombardment. The first of 

these problems becomes particularly critical in oxygen analysis which, ironi

cally, is one of the most promising for the 3He method. Some of the circum

stances that may jeopardize the activation analysis procedure, and which are 

related to the above problems follow: 

1. Oxygen layer which covers most metals even in vacuum. It may 

contain also nitrogen and carbon. Helium-3 activation would 

probe only the surface, giving a distorted result. 

2. Etching to avoid above problem. Not very effective before bombardment 

because of fast regeneration of layer. If done after bombardment it 

should eliminate interfering radionuclides which have recoiled from 



Table I. Parameters Required for the Calculation of Average Cross Sections* 

Reaction m. 

9„ 11„ 
Be + C 
10„ 11„ 
B+ B ^ 

11. 

11, 13 N 
C ^ C 

12, 13, 
12c ^ko 
1 V 1 5 o 
1 V 1 3 N 
ι 6 ο * 1 5 ο 
1 6 0 - > 1 8 F 
1 9 F ^ 1 7 F 

1 9 T , - » 1 8 ^ F F 

1.35 3.6O 1 8 . 0 5 2 . 7 7 1 . 1 43.2 -8 .25 -148 -905 

1.66 

1.62 

1 .91 

4 . 4 4 

1 .91 

2 . 1 6 

2 . 1 6 

2 . 4 ο 

3 . 1 5 

2 . 6 ο 

2 . 6 θ 

9 . 1 0 

8 . 9 0 

8 . 0 7 

9-50 

6 .30 

15-4 

13-3 

6 .60 

6 . 7 3 

8 . 3 0 

6 .6ο 

1 8 . 0 

1 6 . 5 

9-50 

9-30 

1 8 . 0 

1 8 . 0 

8 .90 

9 . 6 0 

9-30 

9-30 

1 0 . 0 

0 . 7 3 5 

6 1 . 4 

19 .6 

3-76 

2 1 . 5 

2 . 4 ο 

4 0 . 2 

116 . 

8 . 7 7 

6 .10 

16 .7 

1.19 

117-

8 6 . 8 

7 .18 

4 6 . 5 

5 .18 

9 6 . 6 

3 6 4 . 

2 2 . 8 

15-9 

15-3 

1 .04 

1 4 3 . 

5 7 0 . 

8 . 7 3 

7 2 . 3 

8 . 0 5 

185 . 

1,204 

51 .4 

35 -7 

- 2 . 7 9 

- 0 . 4 2 1 

- 4 2 . 7 

- 2 . 9 3 

0 

+ 13 .0 

- 2 9 . 1 

- 5 3 - 3 

- 4 .80 

- 3 . 19 

- 1 0 0 . 

- 9 .10 

- 7 2 2 . 

- 3 4 . 9 

- 2 8 5 . 

+ 147 . 

- 3 6 1 . 

- 7 7 3 -

- 8 9 · δ 

- 4 5 . 4 

- 3 , 2 0 8 

-271 

- 1 8 . 0 8 0 

-549 

- 2 6 , 1 3 3 

+8 ,357 

- 0 , 4 6 2 

- 1 5 , 9 6 3 

- 2 , 5 3 5 

- 8 5 4 . 

to 

'Energies E, in MeV; slopes m, in mb/MeV; constants:a in mb, and b in mb(MeV) . 
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surface layer into bulk of sample. This interference may be 

caused also by thermal diffusion due to high-intensity irradia

tion. 

3. Change in the distribution and concentration of tracer elements 

in the sample, due to intense heating. 

4. Possible melting of target. 

These problems are, no doubt, difficult to solve but they do not seem 

unsurmountable. Moreover, they appear quite worth studying in view of the 
-3 great promise of He-activation analysis. Future work at ORNL will be oriented 

toward overcoming these difficulties. In fact, the laboratory is considering 

the purchase of a small, high intensity cyclotron to pursue research and 

development in charged-particle activation analysis. 
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DISCUSSION 

Mr. HOLM 

I am very happy to hear your paper because it is on a subject of great 
interest to me since we have been irradiating germanium to determine 

11 oxygen and carbon. If all of the C is from carbon then we measure 
about 50 - 100 ppm carbon and if all of the F is from 0 then we 
measure about 20 ppm oxygen. Carrier gas fusion confirms our oxygen 
values but combustion in oxygen gives carbon at less than 10 ppm. 
Therefore interference reactions are a definite possibility. 
Another question is, have you or has anybody ever measured 14 ? 

0 
Mr. RICCI 

14 We have measured 0 in our experiments because we were able to start 
counting after 3O-6O sec. of the end of bombardment. However, this was 
possible because these experiments were only aimed at the determination 
of sensitivities in He- activation analysis. In an actual analysis, 

14 measurement of 0 would be impractical because of its short half-life, 
and because of the low cross-section of the reaction 0 * C. This 

14 is infortunate, because 0 is one of the few nuclides, produced by light 
elements with He, that has a ¡¡['"-ray (2.3 KeV) different from the annihilation 
peak. 

Mr. HOLM 

I suggest that the powerto dissipate which you proposed on germanium (l00.uA) 
is too high. If any contamination is on the surface, the high 
sample temperature is likely to cause diffusion of these impurities 
into the sample. Therefore we have restricted our beam power to less 
than 3 watts. 

With regard to your proposed ultimate sensitivity, I assume that 
you based this on small crystals. Larger crystals would allow you 
to reduce the beam current and maintain the same sensitivity. 

I would like to comment on the energies required for He activations. 
I propose 3 to about 18 MeV is a good range for the new cyclotron. 
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The use of foils is unacceptable in our channeling experiments and 
I presume others will soon be doing similar work. Tomorrow I will 
elaborate on these experiments. 

Mr. RICCI 

I agree in that our sensitivity values could be improved, since we have 
counted at 10 cm from a Nai (Tl) 3" x 3" detector. In fact, since the 
highest sensitivities for light elements are obtained by measuring the 
0.511 MeV annihilation peak, one could simply use a GM counter and count 
the positrons with 2fj'geometry. With regard to the beam intensity, we 
would not like to accepte the impossibility of using a 100 ,uA beam 
right now. We want to give it a try and we expect to be able to dissipate 
the heat. 
With regard to the diffusion of impurities in the sample due to irradiation 
heat, one can use the method that Dr. ENGELMANN and Japonese authors have 
used; i.e. to etch successively and observe the decrease in impurity 
(oxygen for example) until the content of 0 is constant with increasing 
depth. This constant content should be the real content of oxygen in the 
bulk of sample, independently of the diffusion problem. 

Mr. MARKOWITZ 

In any analytical method, i.e. emission spectroscopy, X-rays, colorimetry, 
neutron activation, etc. »there is always a concern for interferences. Not 
all samples, however, will contain the most pessimistic combination. With 
a particle such as He , one can quite often look at a second reaction to 
eliminate an interfering nuclide, whereas with neutrons you can be hurt 
by the limitations of the (n,Jf) reaction, especially on high cross section 
impurities. With the great flexibility of He energy discrimination, choice 
of reaction, product-radiation differences, the possible lack of matrix 
activation, and the option of rapid chemical separations, I believe that 
most interferences can be either eliminated or drastically minimized. 

Mr. GIRARDI 

This is a general remark on sensitivity. Dr. RICCI said that the ultimate 
sensitivity attainable will be of the order of ppb. I would also add that 
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such a sensitivity is needed not only because much of the present research 
requires that sensitivity, but also because other techniques are covering 
the parts per million range in a more economic way. 
Analytical chemistry has made such a progress in the last years that many 
techniques are now competitive with activation analysis in the parts per 
million range. 

Mr. VAN KRANENBURG 

Looking to target problem at one side, and the need for a 100 ,uA He 
beam in order to reach a 1 p.p.b. sensitivity on the other side, do you 
think that the actual target problem can be solved, and that the need 
for a 100 ,uA beam is such, that this target problem, really has to be 
solved in order to come to a useful analytical method. 
With respect to the interference problems, you mentioned, do you think 
that the possibility of changing the energy of the He particles from 
a cyclotron can be useful or helpful for these problems. 

Mr. RICCI 

It is more convenient to have 100 ,uA than 50 ,uA because, obviously , 
the sensitivity will be doubled. However, it is not critical in the 
decision to buy a cyclotron for activation analysis. I believe that, 
at present, in the case of irradiation of Ge, I could be aole to 
dissipate the heat of a target exposed to a beam of up to 50 ,uA. 
The ste to 100 ,uA will not be very easy but I do not believe that it 
will be impossible. At 0RNL, people are using currently beams of protons 
of up to 3 mA. 
The variability of energy in a cyclotron simplifies operation because it 
avoids the use of absorbing foils that make the energy resolution poor. 
Also, the foils may melt under a 100 ,uA beam. 
In the production of neutrons also, variability of energy may be 
advantageous. 

Mr. FLEISCHER 

What charged particles density is of interest ? 
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Mr. RICCI 

We can accept and prefer a broad beam, because the sensitivity depends 
on the n of particles that hit the sample per unit time, rather than 

2 
on the density of current. ( particles/sec/cm ) 
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THE DETERMINATION OF NITROGEN AND BORON IN 
SILIC0NCAR3IDE PROTON ACTIVATION ANALYSIS 

PcN. Kuin 
Philips Research Laboratories 

N.V. Philips' Gloeilampenfabrieken 
Eindhoven-Netherlands 

ABSTRACT 

A method is described for the quantitative determination of 
nitrogen and boron in siliconcarbide by proton activation analysis 

14 11 11 11 
using the reactions N(p,ty ) C and Β (ρ, η) C. Boron is deter
mined with 5 MeV-protons and the sum of nitrogen and boron with 
14 MeV-protons. The comparison method is used. Proton fluxes are 
monitored with tantalum-foils. A simple formula for the calculation 
of the results is given. 
For separation of the radioactivity induced in the siliconcarbide 

11 matrix from the C-radioactivity to be determined, an apparatus 
is described which separates carbon dioxide from most other acid-
forming oxides. 
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1 . Introduction 

The determination of low concentration ( < 50 ppm ) 

of nitrogen in siliconcarbide by classical methods is very difficult 

due to the blank of the chemicals used for the decomposition of si

ν,-Λ 9) 

liconcarbide 

Several authors have discussed the determina tior. of 

1 2 3 4 6 7 8 ) 
nitrogen by means of proton activation analysis ' ' ' ''' 

With a protonbeam intensity of about 50 ,uA the sensitivity 

limit is in the p.p.b rançe, for which reason the usefulness of 

proton activation analysis for the determination of nitrogen in 

siliconcarbide has been investigated. 

Proton induced reactions of importance for this 

determination are summarized in Table I. 

Table I 

Nuclear reactions produced by proton bombardment of silicon

carbide, doped with nitrogen and (or) boron. 

Reaction Half Life Radiation Threshold 

14 11 
N(p,c< )' C 

B(p,n ) C 

12 / >11 
C(p,pn) C 

13
C(p,n )

13
N 

29
SiCp,r>

3
°P 

3
°Si(p,„)

3
°P 

20,5 min 

20,5 min 

20,5 min 

10,0 min 

10,0 min 

2,56 min 

2,56 min 

Λ 

Λ + 

A
 + 

Λ
 + 

Λ
+ 

Λ
 + 

ñ
 + 

3,5 MeV 

2,5 MeV 

<«18 MeV 

0 MeV 

2,9 MeV 

0 MeV 

5,0 MeV 
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The activation reaction investigated is : 
14 11 N(p, * ) " C . 
High levels of radioactivity are induced during 

the bombardment of the siliconcarbide matrix, due to the following 
12 13 reactions: C(p,/ ) N 
13C(p, KV) 13N 
2 9 s i ( p , r ) 3 0 P 

5°Si(p,n) 5°P. 
A chemical decomposition procedure for siliconcarbide 

11 is adapted, to separate C-radioactivity from the huge amounts of 
N- and P-radioactivity. 

Boron is a frequently occuring impurity is siliconcarbide 
11 (p,n) C is a coi 

1,2,3,4,6,7,8,9) 
11 11 and thus B(p,n) C is a competitive reaction in the nitrogen de

termination 
To find the optimum conditions for the determination of 

nitrogen in siliconcarbide in view of the boron activation, we 
irradiated pure aluminiumnitride- and pure boron-pellets with protons 
at a number of energies. This was only possible using a cyclotron with 
variable energy. 

We used the Philips A.V.F. cyclotron, which yields protons 
with energies from 3-30 MeV in the external beam. 

When charged particles penetrate a target, the particle 
energy is decreased. The nuclear reaction cross sections vary with 
particle energy and thus with the penetration depth of the charged 
particles. For this reason it is difficult to perform absolute proton 
activation analysis, and therefore a comparison technique was used. 

2. Experimental 

2.1. Irradiation conditions 

In the irradiation procedure the samples covered with a 
tantalum foil at the beam side are clamped with a tantalum or 
aluminium mask in a cooled irradiation assembly (fig.1). The tantalum 
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Target holder assembly 

5 A 6 7 

1 Target holder 
2 0 ring seal 
3 Watercooling 
A Sample 
5 Tantalum foil 
6 Mask 
7 Clamp screw 

fig.1 
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2 foil ("A¿15 mg/cm ) is used as a flux monitor. Both, sample and tantalum 
foil are able to withstand a proton beam current of 50 ,uA at proton 
energies up to 20 Mev. 

11 11 The ratio of the cross sections for the B(p,n) C and the 
1 4 / 1 1 — — 
N(p, oL ) C reaction for thick targets ( C?e f C C ) was determined 

from irradiations of pure aluminiumnitride- and boron-pellets with protons 
of different energies. The proton energy was varied from 4-17 MeV, whereas 
the irradiation times varied from 2-20 minutes. Pellets were made by 
sintering of pressed aluminiumnitride- and boron-powder. The ratios 
founde are given in Table II. 

Table II 
Ratio 6"Q / 6 C as a function of the proton energy 

Proton energy 
MeV 4 4,5 7 10 13 14 16 

0 a / Ö w >=100 « 5 0 «10 ^ 5 ^ 3 2,0 ^1,5 

The value of the ratio at 14 MeV closely agrees (1 %) with the value 
7 8) found by Engelmann ' 

From Table I it is clear that nitrogen only can be determined 
14 11 by the reaction N(p,<X. ) C, if the boron content of the sample is 

known or can be ignored. Therefore, to determine the amount of nitrogen 
present, the boron content has first to be determined by irradiation at 
5 MeV. The sensitivity for boron at this energy with a beam current of 
50 ,uA is about 0,1 p.p.m. With protons of 14 MeV, both boron and nitrogen 

/ 11 
are actived to C and the amount of nitrogen can be calculated by correcting 
for the boron content. 

2.2. Chemical Separation 

After irradiation the siliconcarbide - crystal is etched in 
HF-HNO (1:10), dried, and burned at 1350°C in an oxygen atmosphere. 
The combustion takes place in a recrystallized alumina boat with lead-
borate as an accelerator flux. 
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The decomposition of the siliconcarbide-crystals and 
separation of the carbondioxide formed, takes place in an combustion 

10) apparatus. (Fig.2). Description of the apparatus: 

2.2.1. Oxygen gas. The oxygen is purified in a purification 
train (2-3). 

2.2.2. A column of granulated activated copper oxide at 400°C, oxidizing 
traces of carbon compounds. 

2.2.3« A column filled with soda asbestos (8-14 mesh) and anhydrone, 
aliminating acid gases and water. 

2.2.4. A bubbler device filled with silicone oil to control leakage 
and pressure. 

2.2.5. A platinum wire resistance furnace, the temperature of 
which is regulated by means of a Philips P.T. 4000C galvano
meter type controller. The maximum temperature of the furnace 
is 1400°C 

2.2.6. A gas tight ceramic tube. Pyrex glass parts have been fused to 
the ends of this tube and the whole is connected to the gas-
train by means of rubber sockets. A bypass enables the operator 
to introduce samples into the tube without interrupting the gas 
flow. 

2.2.7· A column of active manganese dioxide to oxidize and absorb all 
acid gases except carbondioxide. There are plugs of silica wool 

at the top and end of the column. For good absorption the 
column is filled with a mixture of 80 % siliconcarbide granules 
0 1-2 mm and 20 % manganesedioxide powder. The length of the 
column is 60 cm, the diameter 2 cm. 

2.2.8. A column of granulated activated copper oxide at 400°C, 
to oxidize tranes of carbon compounds. 

2.2.9. A carbondioxide absorption flask filled with soda asbestos and 
anhydrone. 

The oxygen pressure in the apparatus in front of the 
manganesedioxide column is 2,5 atm. Total time for etching, de
composition purification; and absorption of all (.> 99^) the 
carbondioxide in the flask with soda asbestos: about I5 min. 
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11 13 30 

reparation of C from N and ' f is better than 

7 11 

1 : 10 (Fig. 3)· The radiochemical purity of the C is checked 

by means of decaycurve analysis (Fig.4). 

2.3« Counting 

For counting, the absorption flasks are placed ir. Luc ite holder: 

in an automatic cample changer. The two 511 KeV annihilation 

gamma's are detected by two 3" x 3" ø NaJ(Tl) detectors arrar.se: 

our in coincidence. Tims, only Λ radiation is c 

The tantalumfoils used as flux monitors are counted 

1 8 1 
after 3 days. The Κ rays of W are counted. 

Λ 

2.2. Comparison method 

For comparison graphite pellets with known bororn 

or nitrogen content are used. The pellets are made by mixing 

uure aluminiumnitride or boroncarbide (B,C) oowder with spec, 

pure graphite, and pressing pellets of trie mixture. Homogeneity 

is checked by spectrochemicai analysis and activation with proton: 

The homogeneity is better than 5 %· 

The contents of these pellets were 865 p.p.m. 

boron and 212 p.p.m. nitrogen respectively. 

For each determination graphite pellets and sili

concarbide crystals are irradiated at the same proton energy for 

the same time. 

Results are calculated with the formula 
11,12) 

n* L R 

ns I s Rs 

X •=f, (1 

η 

χ 

r. 

I 

a 

number of atoms of determined nuclide per gram sample 

index for symbols relating to the sample 

index for symbols relating to the comparator 

number of charged particles/sec 
5 

range of charged particles in the sample ) 

measured radioactivity 
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a
ñ.Y 

h
 a

r*s = fV(*> 
X

1 

~~l 

CL-. = measured radioactivity of tantalum flux monitor foil 
I Q 

(f* p t*) 
y 

Rearrangement of 2,3 and 4 in 1 gives 

(??")„ = (V/Hj F g 
ti 

R and R a r e known ) 
s χ 

It is seen that the calculation in charged particle 

activation analysis is simple for thick targets. 

3 · Results : 

From various siliconcarbide charges, named A, 3, C and D, 

crystals were analysed. 

The results are given in Table III. 

Table III 

Boron and nitrogen content of some siliconcarbide crystals. 

Charge Β ρ.p.m. 

5MeV 

Ν ρ. ρ. m . 

14 MeV 

(B+N)p.p.m. 

14 MeV 

A 

Β 

C 

D 

12 ; 13 

4.1 ; 1.3 

2.8 ; 2.9 

19 ; 20 

< 2 

20<crystal<40 

20<crystal<40 

Spectrochemical : A : 9 p.p.m. boron 

B : 6 p.p.m. boron 
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11 
From the purity and countrate of the C found and the nitrogen
and boron-content of the siliconcarbide crystals we may conclude, 
that it is indeed oossible to determine nitrogen and boron in the 
p.p.b. range. However, only a nitrogen-content greater than/or 
equal to the boron-content can be determined. 
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.DISCUSSION 

Have you considered using deuterons in the analysis of Ν and C ? 

I surgest Lhe following reactions : 

N
1
\d,n) 0

1 5 

11 Λ~^ 
' (d,η) Ν '■* 

Mr. KUIN 

in trie case of SiC we have no interest in the carbon determination 

with charged particles. 

Mr. GIRARDI 

You used a comparative method. How did you prepare your standards and 

how v;erc they analyzed for the actual content ? 

hr. K UI!! 

We have mixed pure C with known amounts of 3,C and Al N, they were 

analyzed before and we have checked for their homogeneity. 

Hr. ENGELMANN 

Je voudrais signaler, toujours à propos du problème concernant le dosage 

du bore et de l'azote qu'une récente publication (1) fait le point sur 

les possibilités qu'offrent les protons et les deuterons respectivement. 

Les courbes montrent clairement l'avantage indiscutable que présente les 

deuterons sur les protons pour les dosages des deux impuretés précitées. 

A propos de ce .problème de réactions nucléaires d'interférences il me 

semble qu'une méthode ne peut donner entière satisfaction que dans la 

limite où on est absolument certain que le même isotope ne peut être 

produit à partir d'autres impuretés. Cela est d'autant plus important 

que les teneurs à doser sont faibles. 

-9 
Aussi, si vous voulez déterminer quelques 10 d'une impureté et que 

le même isotope compté peut être obtenu à partir d'une ou de plusieurs 

autres impuretés le problème devient inextricable, puisque vous êtes 
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obligés de faire soit des hypothèses, soit plusieurs analyses avant de 
pouvoir conclure. 
Dans ce sens il me semble nue les deuterons par exemple, sont très 
intéressants pour doser bore et azote puisqu'on peut s'affranchir de 
toute réaction nucléaire d'interférence en choississant convenablement 
1 ' énergie. 

(1) Analyses de très faibles traces d'éléments légers dans les 
matériaux ne très haute pureté nar activation dans les photons 5 
et les particules chargées 
Ch. ENGELMANN 
Int. Journ. of ADO.Rad. and Isotopes 1967 Vol. 18 pp. 569-578 
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ZERSTÖRUNGSFREIE BESTIMMUNG VON KOHLENSTOFF IN 
SILICIUM ÜBER DIE REAKTION 12C (d,n) 15N 

E. Schuster und K. Wohlleben 
Forschungslaboratorium der 

Siemens AG 
Erlangen 

ZUSAMMENFASSUNG 

12 13 Kohlenstoff kann in Silicium über die Kernreaktion C (d,n) N 
zerstörungsfrei bestimmt werden. Bei Bestrahlung dicker Proben ist die 

13 
induzierte N-Aktivität proportional dem Produkt aus der Aktivierungs
tiefe D* und dem über D* gemittelten Wirkungsquerschnitt d * · 
Wird die aktivierte Materialschicht nach der Aktivitätsmessung abge
tragen, so kann die Probe erneut bestrahlt werden. Der Wechsel von 
Bestrahlung und Abtragung erlaubt die Ermittelung der Verteilung des 
Kohlenstoffs in der Probe. Die so durchgeführten Analysen haben bei 
bearbeiteten Si-Scheiben eine relativ starke Abnahme des C-Gehaltes 
von der bearbeiteten Fläche nach dem Inneren der Scheibe hin ergeben. 
In zonengezogenen Si-Stäben war der Kohlenstoff über die ganze Stab
länge weitgehend gleichmässig verteilt. 
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Eine wertvolle Bereicherung der Neutronenaktivierungsanalyse bei 
der Bestimmung von Verunreinigungen in hochreinen Substanzen ist 
die Aktivierungsanalyse mit geladenen Teilchen. Lassen sich doch 
gerade die Elemente mit niedriger Kernladungszahl mit genügender 
Empfindlichkeit bestimmen. Diese analytische Möglichkeit haben 
wir im Forschungslaboratorium der Siemens AG im Hinblick auf unsere 
Untersuchungen an Silicium-Halbleitern und Silicium-Bauelementen 
aufgegriffen und eine Bestimmung des Kohlenstoffs erarbeitet. 

Kohlenstoff beeinflusst die Leitfähigkeit bezw. den Leitungstyp 
des Siliciums nicht. Er kann aber die Umwandlung des abgeschiedenen 
polykristallinen Silicium in einen Einkristall erschweren und 
im einkristallinen Silicium Anlass zu Störungen bei der Bildung 
von pn-Ubergängen geben. Möglicherweise wird auch die mittlere 
Lebensdauer der Ladungsträger durch den Kohlenstoff verringert. 

Bisher sind in den Laboratorien der Siemens AG im wesentlichen 
drei Verfahren zur Bestimmung von Kohlenstoff in Silicium entwickelt 
und benutzt worden: Eine gasvolumetrische Methode, ein coulo-
trisches und spektrographisches Verfahren. 

1) 
Bei der gasvolumetrischen Methode wird das Probenmaterial in Na
tronlauge gelöst und der ungelöst verbleibende Kohlenstoff mit Quarz
pulver als Träger abzentrifugiert. Der getrocknete Niederschlag wird 
im Gemisch mit Bleichlorid und Bleichromat in einem Reagenzglas 
auf 600° C erhitzt. Das dabei entwickelte Kohlendioxid wird in einer 
aufgesetzten Kapillare nach dem Dilatometerprinzip gemessen. 

2) Beim coulometrischen Verfahren werden die Siliciumproben gemein
sam mit Zinn- und Indiumzuschlägen bei 1100° C im Sauerstoffström 
verbrannt. Das gebildete CO wird nach Reinigung in einer Barium
chloridlösung absorbiert und coulometrisch titriert. 
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In einem spektrographischen Verfahren ' wird die Analysenprobe auf 
einer Trägerelektrode aus Silber in Stickstoffatmosphäre mit 
einem Gleichstrombogen angeregt; als Gegenelektrode wird eine 
zweite Silberelektrode verwendet. Aus der Intensität des CN-
Bandenkopfes bei 3 883,4 Ä kann dann der Kohlenstoffgehalt anhand 
einer Eichkurve ermittelt werden. 

Die Nachweisgrenze für Kohlenstoff in Silicium beträgt bei allen 
angeführten Methoden bestenfalls 1 ppm. Eine wesentlich niedrigere 
Nachweisgrenze kann über die aktivierungsanalytische C-Bestimmung 

12 13 mit Deuteronen über C (d,n) N erreicht werden. Bei einer Einschuss-
2 energie von 3>0 MeV, einer Flussdichte von 5 /uA/cm und 

einer Bestrahlungszeit von 10 min liegt die praktische Nachweis
grenze bei zerstörungsfreier Bestimmung im Silicium bei etwa 25 ppb. 
Ausserdem besitzt diese Methode noch den Vorteil, dass durch geeignete 
Versuchsausführung eine Verteilung des Kohlenstoffs erhalten werden 
kann. Über die Ergebnisse soll im folgenden berichtet werden. 

Für die Bestrahlung steht uns ein 3 MeV Van de Graaff-Beschleuniger 
zur Verfügung. Der D - Ionenstrahl wird von den Ionen anderer 
Masse (H. , H , HD , D ) magnetisch separiert und dann durch zwei 
gekreuzte magnetische Wechselfelder - Sägezahnströme mit 5 Hz und 
200 Hz - in einer Zickzacklinie nach Art eines Fernsehrasters perio
disch über die zu bestrahlende Fläche abgelenkt. 
Durch dielnkonstanz der beiden Ablenkfrequenzen und den Durch
messer des Deuteronenstrahls von ca. 1 mm wird schon nach kurzer 
Zeit eine homogene Ausleuchtung der bestrahlten Fläche erreicht. 
Wir haben das anhand von Autoradiographien überprüft. Bild 1 zeigt 
die Autoradiographie einer mit Protonen bestrahlten Quarzscheibe, 
bei der über eine (p,n)-Reaktion der Sauerstoff aktiviert wurde. 
Eine 5 cm über dem Targethalter angebrachte Blende definiert die 
zu bestrahlende Fläche. Der Targethalter ist als Faradaykäfig ausge
bildet. Durch eine vorgeschaltete Gegenfeldelektrode (-500 V) wer
den Sekundärelektronen aus der Strommessung eliminiert. Der auf den 
Probenhalter auftreffende Deuteronenstrom wird gemessen und in
tegriert. 
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Besondere Aufmerksamkeit muss bei Aktivierungen mit geladenen 

Teilchen immer der Eichung gewidmet werden. Die Mitbestrahlung 

von Standards, die ja aus bekannten Gründen unter der Verwendung 

des Matrixelementes hergestellt sein müssen, schien uns nicht er

folgversprechend. Es fehlt im Prinzip ein kohlenstoffreies Sili

cium, so dass die Herstellung definierter Standards keine Aussicht 

auf Erfolg hatte. Wir haben deshalb der zweiten Möglichkeit den 

Vorrang gegeben und den totalen Wirkungsquerschnitt der Reaktion 

12 13 

C (d,n) N im Bereich von 0,4 bis 3»0 MeV möglichst genau be
4) 

stimmt . Als Eichstandard wurde monokristallines Siliciumcarbid 

verwendet. Bei relativ zur Aktivierungstiefe dicken Proben ist ja 

13 

die induzierte NAktivität proportional dem Produkt aus der Akti

vierungstiefe D* und dem über D* gemittelten Wirkungsquerschnitt 

<5 *. Man erhält so die Messgrösse ¿* D*, die nur für den Eichstandard 

in unserem Fall SiC, gilt (Bild 2). Bild 3 zeigt die Grösse 6 * D* in 

Abhängigkeit von der Einschussenergie der Deuteronen. Über den diffe

rentiellen Energieverlust der Deuteronen in Siliciumcarbid haben 

wir dann die Aktivierungstiefe D* mit dem Siemens Elektronenrechner 

DVA 2002 berechnet und damit die nun vom Probenmaterial unabhängige 

Grösse CT* gewonen. Den Verlauf des integralen Wirkungsquerschnittes 

in Abhängigkeit von der Einschussenergie E der Deuteronen zeigt 

d 

das Bild (Bild 4). Der Wirkungsquerschnitt fällt für Deuteronen

energien <0,8 MeV steil bis zur Schwellenenergie E = 0,329 MeV ab. 

s 

Bei homogener Kohlenstoffverteilung in der Probe trägt dieser Bereich 

nur noch wenig zur Gesamtaktivität bei. Bei inhomogener CVerteilung 

kann er natürlich Bedeutung erlangen. 

Beim Beschuss von Silicium mit Deuteronen werden auch an der Matrix 

29 
Kernreaktionen ausgelöst, über eine (d,n)Reaktion wird aus Si 

das ' PNuklid gebildet, während aus ' Si über eine (d,p)Reaktion 

Si entsteht. Ρ ist ein/J  Strahler mit einer Halbwertszeit von 

31 

2,53 min und Si ist ein A Strahler mit 157»3 min Halbwertszeit. 
31 

Die Aktivität des ' Si haben wir als inneren Fluenzmonitor benutzt. 

12 13 

Das aus dem C gebildete Ν mit einer Halbwertszeit von 10,05 min 



50 

10 -27 

cm' 

10 28 

~* * 
ΰ 0 

Q j 

O) 
•4— 

«O 
<=r> 
c= 
a 
L ~ 
« I 
à» 

- * w 

*: 
"̂  

Η 

- 4 ~ , 

C: 
 C : 
U 
Ό 

>-~ Οι 
=3 
ο
ί ο 

c; 
=5 

-?9 
1(1 ■ 

4,>-3t> 
11) 

. t-31 
w 

10 
■32 

10 
-33 

i: 

ι 

ι 

0.5 

12
C(d,n)

13
N 

A - - 0,281 MeV 

£ ■ 0.329 MeV 

1.0 15 2.0 

o 

Oeuteronenenergie E. 

* » * 12. 13. 

2.5 MeV 3,0 

Oie Größe συ = JG(Ed)dO der fieaktion C(d.n) Ν für Si C in Abhängigkeit 

0 

* o 
von der Einschuflenergie der Oeuteronen. 0 = Reichweitedifferenz R(E )-R(EJ. 

d S 
A b b . 3 



 51 

10 
•2k-

cm 

10 
-25-

 i 1
. x . Σ Χ ·· 

e ln-28-
Sj W 

=3 

10 
■27-

/ 

lS 

/ 

•I-

/ 

I 
L 

I 

12
C(d,n)

13
N 

10 
-28-

0.5 1.0 1.5 2.0 

Oeuteronenenergie E° 

2.5 MeV 3,0 

Oer über die Aktivierungstiefe 0 gemittelte Wirkungsquerschnitt G 

12 13 

der Reaktion C (d,η) Ν in Abhängigkeit von der Einschußenergie der Deuteronen 

A b b . 4 



52 -

Menpunkte H(t) 

Nulleffekt No = 200 Imp/min 
3í
Si- Aktivität ( h,2 - 157,3 min ) 

13
N - Aktivität ( h,2 * 10,05 min) 

30
 Ρ -Aktivität ΙΤ,/2> 2.53 mini 

N'ftl (=Summe der Kurven 1 bis il 

berechnete Meñpunkte 

Aktivierung von Kohlenstoff über
 12

C(d,n)
 13

N 

bei Bestrahlung von Si mit 3 MeV- Deuteronen 

A b b . 5 
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wird von diesen Störaktivitäten eingeschlossen. Verfolgt man mit 

sinkender Einschussenergie der Deuteronen die Aktivitätsabnahme 

der drei Einzelaktivitäten, so ergibt sich die günstigste Einschuss

energie zu E = 2,0 MeV. Bei dieser Energie liegen die Aktivitäten der 

beiden störenden Nuklide Ρ und Si relativ zur Aktivität des 

13 

NNuklids am niedrigsten. Es wird also bei 2,0 MeV die höchste 
13 

Selektivität für die NAktivität erreicht. 

Da die Halbwertszeiten genügend voneinander entfernt liegen, 

lässt sich der Kohlenstoff durch Analyse der Gesamtzerfallskurve 

ermitteln. Diese Analyse haben wir sowohl graphisch als auch mit dem 

SiemensElektronenrechner DVA 2002 durchgeführt. Bild 5 zeigt 

die Auflösung der Messkurve in die Einzelkurven, wie sie uns der 

Elektronenrechner lieferte. Die Messergebnisse werden dann gemäss 

der vorhin gezeigten Gleichung (2) (Bild 2) ausgewertet. 

Für die Bestimmung des Kohlenstoffs im Halbleitersilicium waren 

verschiedene Gesichtspunkte massgebend : 

1. Wie gross ist die Kohlenstoffkonzentration überhaupt ? 

2. Wie ist die Verteilung über die Länge eines zonengezogenen 

Stabes ? 

3· Welchen Einfluss hat das Sägen und Schleifen auf den Kohlenstoff

gehalt ? 

Um diese Fragen beantworten zu können, musste eine exakt gleich

massige Vorbehandlung der Proben erfolgen. Alle störenden Ein

flüsse von aussen mussten möglichst ausgeschlossen werden. 

Die Stäbe wurden mit einer Diamantsäge in ca. 1 cm dicke Scheiben 

zersägt. Teilweise wurden die Scheiben beidseitig ca 50 ,um abge
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schliffen. Zur Entfernung der oberflächlich anhaftenden Verun
reinigungen (Kühlöl vom Sägen) wurden die Scheiben zweimal in 
frischem Toluol ausgekocht. Zur Entfernung der beim Sägen und 
Schleifen entstandenen Damageschicht wurden die Proben chemisch 
geätzt. 

Aus Untersuchungen (Bild 6) an gesägten und geschliffenen Silicium-
scheiben ging hervor, dass von der bearbeiteten Oberfläche ca. 
200 ,um abgeätzt werden müssen, um zu den echten Kohlenstoffwerten 
zu gelangen. Als Ktzmittel wird eine Mischung von 40^iger Flussäure 
und konzentrierter Salpetersäure im Verhältnis 1:1 verwendet. Bei 
der Aufstellung von Konzentrationsprofilen werden die Proben im Wech
sel bestrahlt und geätzt. 
Einige Mühe haben wir auf die Beantwortung der Frage verwendet, ob 
eine frische geätzte Siliciumoberflache in der Lage ist, CO aus 
der Luft chemisorptiv zu binden, wodurch ja die wahren C-Werte ver
fälscht werden. Dazu wurden die Proben in einer Handschuhbox unter 
reiner Stickstoffatmosphäre geätzt, in eine zweite mit Stickstoff 
gefüllte Box umgeschleusst, dort auf den Targethalter montiert und 
dann, wieder unter Stickstoffatmosphäre, in die Targetkammer einge
setzt. Es liessen sich keine Unterschiede zu Proben feststellen, die 
an der Luft gehandhabt wurden. Vor der Aktivitätsmessung wurden alle 
Proben noch einmal in heisser Chromschwefelsäure gereinigt, um even
tuelle oberflächlich anhaftende Verunreinigungen zu entfernen. Die 

13 induzierte N-Aktivität wurde mit einem abgeschirmten 3x3 inch 
NaJ(Tl)-Bohrlochkristall gemessen Um den Nulleffekt zu reduzieren 

31 und zugleich auch die Selektivität gegenüber der Si-Störaktivitat 
zu verbessern, wurde mit einem Einkanaldiskriminator nur der 0,511 
MeV-Annihilationspeak registriert. Eine erhebliche Verbesserung der 

31 Selektivität gegenüber der £> -Aktivität von Si wurde noch dadurch 
erreicht, dass die Probe in einer Aluminiumhülse gemessen wurde. 
Die Dicke des Absorbers wurde so gewählt, dass die gesamter -Strahlung 
zurückgehalten wird. 

Um Inhomogenitäten der Bestrahlungen zu eliminieren haben wir die 
13 31 
N-Aktivität auf die Si-Aktivitat normiert. Der Fehler dieser 

Normierungsgrösse ergab sich zu + k%. Den Fehler der extrapo-
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13 lierten N-Aktivität schätzen wir auf +_ 3 %. Die Aktivität des 
Eichpräparates wird vom Hersteller mit +_ 5 % angegeben. Rechnet 
man für die Messung der Zählausbeute noch einen Fehler in gleicher 
Grösse hinzu, so ist für die Zählausbeute ein Fehler von +_ 10% 
anzusetzen. Die Grösse 6* D* ist mit einem Fehler von +_ 10 % be
haftet. Mit diesen Werten ergibt sich der absolute Fehler der Ein
zelmessung zu +_ 15 %, während der relative Fehler _+ 5 % beträgt. 

Die nächsten beiden Bilder (Bild 7 und 8) zeigen die Kohlenstoffver
teilung in zonengezogenen Siliciumstaben längs der Stabachse. Der 
Kohlenstoff ist über die ganze Stablänge relativ gleichmässig ver
teilt. Dieser Befund steht im Einklang mit Untersuchungen unserer 

5) 14 
Herren Martin und Haas , die bei Zonenziehversuchen mit C-
dotiertem Kohlenstoff nachweisen konnten, dass sich der Kohlenstoff 
bis auf einen bestimmten Pegel durch das Zonenschmelzverfahren aus 
dem Silicium entfernen lässt. Der Kohlenstoffgehalt der gesägten 
Oberfläche zeigt nach der Grundreinigung (zweimaliges Auskochen in 
Toluol) mit 304 ppm noch einen hohen Wert. 

Die relativ hohen Werte (Bild 7 Nr. 5, 8 und 16; Bild 8 Nr. 3) sind 
vermutlich auf Nestbildung zurückzuführen. 

Aufgrund unserer bisherigen Erfahrungen kann gesagt werden, dass 
der Kohlenstoffgehalt von Stab zu Stab verschieden ist. Er ist 
weitestgehend eine Funktion der Herstellungsbedingungen des einzl-
nen Stabes. Der endgültige Kohlenstoffpegel nach einer bestimmten 
Zahl von Zonenzügen ist weniger vom Grundkohlenstoffgehalt des 
Rohsiliciums als von den Versuchsbedingungen abhängig, d.h. in den 
Herstellungsapparaturen müssen alle Stellen ausgeschaltet werden, die 
eine Nachlieferung des Kohlenstoffs von aussen verursachen können. 
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DISCUSSION 

Mr. BUSSIERE 

Pouvez-vous nous donner les indications sur la reproductibilité des 
résultats obtenus par décomposition graphique ou numérique des courbes 
de décroissance ? 

Mr. SCHUSTER 
1 ~* Die graphische und rechnerische Extrapolation der N-Aktivität auf den 

ZeitDunkt t ergab gut übereinstimmende Werte. o 
Wir hatten anfänglich Schwierigkeiten. Nachdem wir aber einige Aenderungen 
im Rechnungsprogramm vorgenommen hatten, war die Reproduzierbarkeit der 
Ergebnisse gut. Der Fehler lag bei 4L 1%. 

Mr. CUYPERS 

Avez-vous pu évaluer l'erreur de dosage dû au carbone déposé lors du 
bombardement de l'échantillon dans l'accélérateur, par exemple en ne 
faisant pas de décapage chimique. 

Mr. SCHUSTER 

Zwischen den Diffusionspumpen und der Bestrahlungskammer des Beschleunigers 
befinden sich mit flüssigem Stickstoff gekühlte Fallen. Dadurch wird eigent
lich eine Oelrückströmung verhindert. 
Trotzdem wurde bei allen Proben die bestrahlte Oberfläche nach den Bestrahlun
gen, also vor der Aktivitätsmessung, 3 min mit heisser Chromschwefelsäure 
gereinigt. Ausserdem haben wir noch folgendermassen auf verschmutzte Ober
flächen geprüft: Die Aktivität der bestrahlten Probe wurde über einen be-

13 stimmten Zeitraum (etwa 2 Halbwertszeiten von N) gemessen und der C-Gehalt 
berechnet. Dann wurde von der bestrahlten Oberfläche eine dünne Schicht 
(ca. 5 /Um) abgetragen. Die verbleibende Restaktivität wurde erneut gemessen 
und der C-*-Gehalt - unter Berücksichtigung des jetzt veränderten Wirkungs
querschnitts - berechnet. Die so ermittelten C-Gehalte differierten um ca. 10 
bis 15%. Wir finden, dass das eine genügende Uebereinstimmung ist und eine 
verschmutzte Oberfläche ausschliesst. 
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Mr. TOUSSET 

Ne doit-on pas craindre que la profondeur de la face irradiée enlevée 
lors d'une attaque chimique soit différente de celle de l'autre face ? 

En accord avec Mr. ENGELMANN nous pensons que cette éventualité peut se 
produire. 

Mr. SCHUSTER 

Unterschiedliches Ätzverhalten bestrahlter und unbestrahlter Si-Ober flachen 
ist denkbar. Wir haben diesen Effekt nicht näher untersucht. Es ist für uns 
nur von untergeordneter Bedeutung. Wir haben bei der Aufstellung von Konzen-
trationsprofilen des Kohlenstoffs immer die Aktivität der gesamten Probe ge
messen und dann vor der neuen Bestrahlung ca. 200 ,um von der bestrahlten 
Oberfläche abgetragen und auf die Abwesenheit jeglicher Aktivität geprüft. 

2 Ausserdem lagen unsere Ströme mit 1 bis 3 /uA/em relativ niedrig, so dass 
die thermische Belastung der Probe nicht sehr gross war. 

Mr. ENGELMANN 

Pour reprendre la question posée par Mr. TOUSSET que vous avez dû mal 
comprendre, je voudrais vous préciser que tout récemment nous avons effectué 
plusieures dizaines d'analyses d'oxygène dans du silicium et nous avons 
ainsi pu constater les phénomènes suivants : 
1.) Si vous irradiez successivement le même échantillon afin d'y doser 

d'une façon non destructive l'oxygène, vous obtenez sur une série de 
5 à 6 essais, 4 à 5 résultats parfaitement en accord et il arrive que 
l'une des valeurs trouvées est 10 à 100 fois plus forte que les autres, 
du moins pour des teneurs de l'ordre' de la ppm. Or pour ce même type 
d'échantillon si vous ne décapez pas après irradiation, vous trouvez 
systématiquement une valeur 100 fois plus forte. 
Ayant constaté cela à plusieurs reprises nous en avons déduit que le 
décapage chimique après irradiation n'est pas suffisant. 
Le bombardement de la surface par des particules chargées, 1'échauffernen 
très important qui en résulte, modifiait la structure de la surface le 
rendant particulièrement résistante à l'attaque chimique. 
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Or le contrôle du décapage se fait évidemment en mesurant l'épaisseur 
globale enlevée. Ainsi il peut arriver que l'épaisseur totale décapée 
est de plusieurs dizaines de microns mais non la même sur les deux 
faces. La face irradiée étant très peu rénovée par rapport à l'autre. 
Aussi nous préconisons un décapage mécanique d'abord, contrôlé et 
suivi d'un lavage chimique. 

2.) Il semble d'ailleurs que le problème au décapage après activation dans 
un faisceau de particules chargées est beaucoup plus délicat que l'en 
pourrait croire et nécessite de très grandes précautions, surtout quanc 
on travaille dans le domaine des teneurs de l'ordre ou inférieur à 
1 ppm . 

Mr. HOLM 

We have observed effects in germanium, similar to those describee by 
ENGELMANN. In fact we can see the outline of the irradiated area during 
the etch. From 1 - 5 /U the etch is somewhat uniform cut at iertr.s great·" r 
than 10 ,u, the etch is not uniform. Differences of a factor of 2 have 
been observed in some cases. These measurements are made by preserving 
part of the original surface with strips of inert plastic tap3 during 
the etch. A diamond stylus was drawn acercas the sample surface and the 
nrofile of the surface measured. 

Mr. ALBERT 

Je voudrais vous poser deux questions : 

1) Comment pouvez vous dire qu'il n'y a pas influence d'une possible 
adsorption de CO en surface puisque vous observer un gradient de 
concentration en carbone entre la couche superficielle et les 
couches plus profondes de l'échantillon ? 

2) Il me semble que voue ne nous avez pas montré de resultats de 
dosages correspondant à des concentrations en carbone plus faibles 
que 8 ppm. Ne croyez vous pas que si l'effet d'une absorption de 
CO en surface de vos échantillons est susceptible de correspondre 
à une teneur moyenne apparente de 2 ppm environ (par exemple) vous 
pouvez ne pas le soupçonner pour des teneurs de 8 ppm et à fortiori 
de 17 à 20 ppm ? 
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Je voudrais donner un exemple de l'importance que peut prendre le phénomène 
d'adsorption de CO en surface sur un dosage de faibles concentrations 
en carbone dans de petits échantillons (200 mg par exemple). 

Si on effectue le dosage du carbone dans l'aluminium pur 99»999# après 
irradiation dans les photons ^et décapage de la surface on trouve dee 
teneurs de l'ordre de 0,1 à 0,5 ppm. 

Des expériences récentes de Thierry CHAUDRON,G. REVEL ont montré que si 
on veut doser le carbone dans ce même aluminium par combustion dans 
l'oxygène et Chromatographie dans le microdoseur du laboratoire de 
Vitry (J. MONTUELLE, Th. CHAUDRON et DURAND) on trouve des teneurs 
apparentes en carbone de 20 à 30 ppm même en dégazant sous vide à 600°C 
l'échantillon avant la combustion. 

Je pense que cette cause d'erreur peut être plus ou moins importante 
selon la nature du métal analysé, l'état de surface de l'échantillon 
et les traitements effectués juste avant le dosage, mais qu'elle existe 
dans de nombreux sas et sera difficilement éliminée dans les méthodes 
classiques de dosage. 

C'est pourquoi je pense qu'en activation l'avantage le plus important 
pour ces dosages de gaz (et du carbone) est la possibilité de décaper 
l'échantillon après l'irradiation. 

Mr. SCHUSTER 

Das stimmt, denn wenn wir Proben haben mit niedrigeren Kohlenstoffgehalten, 
als wir untersucht haben, müssen wir dieses Problem noch einmal aufgreifen. 
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ANALYTICAL USE OF PROMPT NEUTRONS 

PRODUCED BY PULSES OF CHARGED 

PARTICLES 

Max Peisach 

Southern Universities Nuclear Institute, Faure, South Africa 

ABSTRACT 

With accelerated protons or deuterons, nuclear reactions 

on light nuclides leading to the emission of prompt neutrons 

occur at relatively low energies. By measuring the neutron 

flight time from its point of generation to the point of detec

tion, the various neutron energies may be resolved and used to 

identify the target nucleus while their yield is proportional 

to the content of the nuclide in the irradiated sample. 

Using 3 MeV deuterons, methods are described for the 

determination of deuterium, carbon, nitrogen and oxygen in 

microgram quantities in gases» The relative standard deviation 

of the analytical results are between 3 and 4JÍ. Sensitivities 

are below a microgram of the corresponding element. 

With protons, the Qvalues of the (p,n) reactions on 

the abundant isotopes of carbon, nitrogen and oxygen are so low 

that a 5 MeV proton beam does not generate any neutrons from 

them. On the other hand the heavier isotopes undergo (p»n) 

reactions thus enabling their isotopie cono«ntrati on to be 

determined. 

Similarly the timeofflight spectrometry of neutrons 

from the reactions Ca(p,n)Sc on the various calcium iüotopes 

has been used as a means of isotopie determination of calcium43 

and 48. 

Possible extension of the technique to other analyses 

■i Q Hi s on SMPti . 
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Ever since 19 36 when Hevesy and Levi (_!) uaed thermal 
neutrone to determine dysprosium in impure yttrium, the use of 
nuclear reactions to solve analytical problems has increased 
rapidly, especially those nuclear reactions which leal to a 
radioactive product. Activation analysis has become a field 
that is being studied widely and intensely, so that its 
shortcomings and limitations are becoming better known. Some 
of the shortcomings become evident 

(i) when the half-life of the product is very long, 
because the irradiation time required to produce 
sufficient radioactivity will be long, unless the 
reaction has a high cross section; 

(ii) when the half-life of the product is very short, 
because special methods of fitst transfer to the 
counting assembly become necessary ; 

(iii) when the detection efficiency of the rad-iation 
emitted by the product is poor, 

The limitations of activation analysis ma.ii- its application 
impossi ble 

(i) when the sample under investigation, contains other 
elements which yield the sai.:e radioactive product; 

(ii) when interfering radioactive nuclides cannot be 
separated and their radiation cannot be 
distinguished from that of the desired product; 

(iii) when the product is stable, 
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The measurement of the rate of deosj ox a radioactive 
product is only one form of using a nuclear reaction for 
analysis e Another method to arrive at tae same result may be 
to measure the rate of formation of a product, as obtained 
from measurement of the prompt radiation or particles emitted 
in the nuclear reaction, This technique increases the scope 
of using· nuclear reactions for elemental and isotopie analysis 
because it makes such methods independent of the radioactive 
decay properties of the product and has the advantage that the 
rate of accumulation of data remains virtually constant with 
time. The energy of a particle emitted, in. a nuclear reaction 
depends, among other parameters, on the energy of the incident 
particle so that charged particle beams¡ the energy of which 
can more readily be controlled and selected; offer an a priori 
advantage over neutrons and ga.;;m;a-rays, for use in analysis* 
They suffer from the obvious disadvantage of lack of penetra
tion rind the extent to which they generate heat at the target» 

Reactions induced by charged particles lead to the 
emission of a variety of prompt products, any of which can in 
principle be used for analysis. Frequently, however, it 
happens that the emitted product cannot conveniently be 
measured near its point of generation, It then becomes impor
tant to choose those that have sufficient penetration through 
matter to leave the irradiated region, viz., gamma-ray photons 
and neutrons » In this paper the use of prompt neutrons for 
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analysis is described. 

The energy E of a neutron emitted from a nuclear 

reaction is determined by the Qvalue of the reaction, the 

energy of the incident particle, E, and the angle, Θ, at which 

the neutron is emitted. Prom the kinematics of a nuclear 

reaction, the neutron energy is given by 

/El = v t 1Λ
2
 + w , (l) 

η 

where 

f/m..m .E CosØ 
ν = S (2) 

m + M 

and 

MQ + E(Mm) /,Î 
=
 m_?M

 ! {2>) w 
n
n 

and the masses m, m and M refer respectively to the incident 

particle, the neutron and the product nucleus. In any 

specific case, the emitted neutrons will have energies related 

to the Qvalues pertaining to the corresponding excited states 

in which the product nucleus is left. It may then be possible 

to select some neutron energy for determining the concentration 

of a specific nuclide in an irradiated target, and any 

experimental method by which neutron energies may be determined 

could be suitable for analysis. 

A convenient and accurate method for determining 

neutron energies is by the timeofflight technique where the 
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time, t (nanoseconds), taken by a neutron to cover a distance, 

£ (metres), is measured. Nonrelativistically the relationship 

between the timeofflight and the neutron energy is given by 

t =
 7 2

' 3 * 3 , (4) 

V̂ n" 

where the constant includes the mass of the neutron and conver

sion units and E is given in Mev. Rewriting equation 4> the , 

energy resolution may be shown to be 

1/2 r. 'A 

K · * 
36,1 x s M'ì (5) 

where Δ Ε , Δι and As represent the uncertainties in the 

neutron energy, the flight time and the flight path respect

ivelyc From equation 5 it may be deduced that the energy 

resolution of the system will depend on the uncertainty in the 

flight path, which is usually small for paths of several metres, 

but largely on the precision in measuring the flight time. For 

a constant flight path, the energy resolution is best at lower 

energies. 

With recent development in fast electronics, it has 

now become possible to measure short time intervals with a fair 

degree of precision. The flight time can be given by the 

interval between two pulses, marking respectively the start and 

the end of the flight. The signal marking the end of the flight 
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can be obtained from a pulse produced in a scintillation 
detector by the neutron. The signal marking the start of the 
flight may be obtained either from another prompt product of 
the reaction, with the consequent loss of efficiency introduced 
by the additional measurement, or by using a beam for irradia
tion that is pulsed at a known frequency, when the passage of 
the beam itself may be used to generate the required pulse. 
The application of neutron time-of-flight spectroscopy to 
analysis was first discussed by Peisach and Pretorius {2,^.) 

when the latter course was followed, despite the fact that the 
duration of the pulse introduced an uncertainty in the flight 
time and constituted a limitation of the method. As a result, 
neutrons of the same energy, that should have taken the same 
flight time, arrived at the detector over a small time spread 
and were thus registered as an apparent group of neutrons, 

THE ELECTRONIC EQUIPMENT 

A block diagram of the electronic equipment (4,) is 
shown in Figure 1. Neutrons generated by the pulsed beam at 
the target were detected in an NE 213 liquid scintillation 
detector placed at a distance, s_, and an angle, Θ, from the 
target. The time of arrival of the pulsed irradiating beam on 
the target was given by a signal from a pickup probe placed 
near the target in the beam tube. The difference in time 
between the signal from the detector and that caused by the beam 
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pulse was converted by the time converter to a pulse with 
amplitude proportional to time, and recorded by the multichannel 
analyzer. A current integrator (not shown in Figure 1) was set 
to accumulate a predetermined total current, and automatically 
switched off the measuring system when this value was reached. 

Because the neutron detector was sensitive to gamma-
rays as well as neutrons, signals caused by gamma-rays from 
whatsoever source were rejected by pulse shape discrimination 
(¿) and low level electronic noise by the energy discriminator. 
The efficiency of the neutron detector was measured relative to 
that of a BF,-filled neutron counter and is shown in Figure 2, 
from which it may be learnt that the relative efficiency falls 
rapidly for neutrons below 1 MeV and that the detection 
threshold for neutrons lies below about 700 keV. 

ANALYSES USING PULSED DEUTERON BEAMS 

When solids or liquids are irradiated with charged 
particle beams, the entire energy of the beam is deposited 
within a relatively short distance in the sample, thus gen
erating high temperatures which are frequently sufficient to 
destroy the sample. Charged particle irradiations therefore 
usually require refractory targets or targets with very good 
cooling. This problem does not arise in the case of gases, and 
irradiation with charged particles can readily be carried out, 
provided the container has a sufficiently thin window through 
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which the beam may enter. A diagrammatic sketch of the gas 
handling apparatus and the irradiation cell is given in 
Figure 3. 

Because most (d,n) reactions are exoergic, neutrons 
may be expected to be produced from all components of a 
deuteron-irradiated sample. The extent to which neutrons from 
other sources would tend to decrease the usefulness of any 
analytical method, would depend on their relative energy and 
intensity. At comparatively low incident energies of deuterons, 
the Coulomb barrier of only the lightest elements are exceeded, 
so that interference from (d,n) reactions on other elements 
would be much reduced. The very important light elements 
carbon, nitrogen and oxygen are also those for which activation 
analysis methods are not very suitable. The determination of 
these elements in gases, by time-of-flight spectrometry of 
neutrons produced by a pulsed d eut eron beam, was thus attempted.· 

Neutron energies that may be expected from the 
irradiation of 2H, 1 2C, 14N and 0 with 3,0 MeV deuterons, are 
given in Table I. It is clear that the energies of neutrons 
from (d,n) reactions on deuterium, carbon-12 and oxygen-16 
differ sufficiently to enable the neutron groups to be resolved, 
but difficulties may be expected from neutrons of nitrogen-14. 
Typical time-of-flight spectra obtained from mixtures of 
deuterium gas with hydrogen, oxygen, carbon dioxide and 
nitrogen with 3·0 MeV deuterons are shown in Figure 4 and from 
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TABLE I 
SOME NEUTRON ENERGIES FROM (d,n) REACTIONS 

E d - 3 

Target 

Natural Abundance $£ 
Q (d,n0) MeV. (6) 
Neutron Energy MeV. 

nO 
nl 
n2 

n3 
n4 
n5 
n6 
"7 

\ MeV 

2H 

0.015 
3.268 

5.738 

θ = 

12C 

98.89 
- 0.281 

2.582 

= 30" 

14N 

99.63 
5.066 

7.932 
2.771 
2.710 
1.763 
I.098 
1.033 
0.69J 

0.235 

160 

99.759 
- 1.627 

1.223 
O.685 
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methane, oxygen and nitrogen with 3·5 MeV deuterons are shown 
in Figure 5° Because the spectra are based on time measure
ments, the channel number is proportional to the flight time, 
and hence the energy scale cannot be linear; as a consequence, 
peaks appear to be wider at lower energies. 

From Figures 4 and 5 the neutron groups with energies 
listed in Table I may be identified, but correction has to be 
made for the 160 keV energy lost by the beam in passing through 
the nickel window of the gas cell (see Figure 3)· A convenient 
reference to "zero" flight time in the spectrum may be obtained 
from the position of a peak produced by pulses, from gamma-rays 
generated at the sample, not entirely eliminated by pulse shape 
discrimination. Figure 6 shows such a peak in a spectrum 
obtained from a sample of pure nitrogen gas at about 100 mm. 
pressure. A spectrum obtained under the same conditions, but 
for which pulse shape discrimination was not used, is shown in 
the same figure, for comparison, and clearly illustrates that 
it would be futile to use such data for analysing gas samples 
containing smaller amounts of elemental nitrogen. 

The curves in Figures 4 and 5 show that the counts 
registered under each peak in the spectrum can readily be 
integrated to be used as a measure of the content of the 
corresponding element in the bombarded sample. It should be 
noted that if nitrogen is present, the determination of carbon 
and oxygen will require correction for the inclusion of counts 
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from the ^Ν(ηη,η2) and Ν(η,,ηπ) neutron groups respectively. 
Such correction can readily be determined, being proportional 
to the number of counts observed from the N(nQ) or N(n,) 
neutron groups. This type of correction is needed for the 
analysis of mixtures of carbon-dioxide and nitrogen, when 
spectra such as shown in Figure 7 are obtained with 3«0 MeV 
deuterons and that shown in Figure 8 when the deuteron energy 
is 2.0 MeV. 

The yield of any neutron group is a function of the 
number of target nuclei in the path of the beam. Accordingly 
a calibration curve can be obtained from a single gas chosen 
as reference and measured over a range of pressures. Such 
calibration curves were linear for elemental analysis of 
deuterium, carbon and nitrogen. In the case of oxygen, devia
tion from linearity became noticeable at pressures above 25 mm. 
due to the energy lost by the deuteron beam in the gas sample, 
when the reaction cross section was lower and the lower energy 
neutrons were measured with a lower efficiency. Figure 9 shows 
how correction for these effects yields a linear calibration 
line. 

The results of determinations of deuterium, carbon, 
nitrogen and oxygen in gas samples have been reported (7,8). 
A typical set of results is given in Table II and a summary of 
different series of test analyses is given in Table III. The 
summary includes the value of the slope of the calibration line 
for each test and the observed mean neutron count per mm. 
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TABLE II 
SOME DETERMINATIONS OF CARBON IN C00/CO 
Ed = 3.0 MeV θ = 30' 

Sample 
number 

78 
79 
85 
86 
87 
88 
89 
90 
91 
92 
93 
94 
95 

Total 
pressure 

in cell (20°C) 

Known 
A 
mm. 

89.70 
37.75 
40.75 
82.60 
40.17 
91.92 
41.55 
89.00 
37.67 
89.85 
35.12 
91.20 
38.70 

Found* 
Β 
mm. 

92.40 
37.53 
41.63 
85.36 
39.33 
92.45 
41.19 
88.80 
37.19 
88.35 
36.14 
87o48 
38.17 

Error 

(B-A) 

+ 2.70 
- 0.22 
+ 0.88 
+ 2.76 
- 0.84 
+ 0.53 
- 0.36 
- 0.19 
- 0.48 
- 1.50 
4- 1.02 
- 3.72 
- 0.53 

Relative 
error 

100 X 
(B-A)/A 

+ 3.01 
- 0.58 
+ 2.16 
+ 3° 34 
- 2o09 
+ 0.53 
- 0.87 
- 0.21 
- 1.27 
- 1.67 
+ 2.90 
- 4.08 
- 1.37 

Neutron 
counts 
per 

100 μΟ 

Ν 

16315 
6453 
7190 
15046 
6776 

16324 
7111 

15669 
6391 
15588 
6202 
15432 
6567 

Neutron 
counts 

per 100 yC 
per mm. 

pressure 
N/A 

1.8.1.88 
170.95 
176.45 
182.15 
168.67 
177.58 
171=15 
176.06 
169.65 
173.49 
176.57 
169.21 
169.69 

12 x Determined from, C(nn) count 

Mean e r ro r 

A0 
= + O.OO38 mm. Hg. 

Mean neutron count per 100 μΟ per mm. 
t o t a l p ressure 

Rela t ive s tandard dev ia t i on 

174.12 

- 2.27# 
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TABLE I I I 

SUMMARY OF TEST ANÍILYS.JS ON GnS^S 

WITH 3 MeV DEUTERONS 

Gas 
M i x t u r e 

H 2 / D 2 

CO ? /D 2 

co2/co 

CO?/N2 

Nucl ide 
Determined 

2H 

2H 

1 2c 

1 6 0 

12„ 

« I 

1 6 0 

« N 

Number 
of 

Samples 

15 

12 

13 

13 

9 

13 

11 

10** 

C a l i b r a 
t i o n * 

421.5 

421.5 

179.8 

75,4 

174.3 

23^3 

68.9 

2 3.7 

», χ 

Lean 
Neutron 

Count 

419*2 

422 .0 

174 ,1 

74.4 

168.9 

24.2 

69.6 

23 .0 

Mean 
p r e s s u r e 
e r r o r aim . 

 0.020 

+ 0 .003 

+ 0,004 

 0 ,001 

 0 .003 

+ 0.004 

 0,002 

 0,046 

R e l a t i v e 
3 tand a r i 

.Deviat ion 

 3.4fc 

± 3 .5* 

± 235 

i 3.os 

- CO'/. 

i 4 .6 ' / 

± 3.4=,: 

 3.35Í 

XX· 

Counts per mm. pressure per 100 microcoulombs 

E, = 2.0 MeV. 
d 
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pressure per 100 microcoulombs. In all oases the agreement 
between trie two values is within the precision of the method. 
It is satisfying to note that the precision of the method is 
comparable with that of most methods using activation analysis c 

The background spectrum (see Figure 10) consists of 
a prominent peak due to neutrons generated froía carbon-12, from 
residual oil vapours deposited on the nickel window at the 
point of incidence of the beam. A small contribution from 
neutrons from oxygen-16 is also identifiable. Trie remaining 
continuum is produced by neutrons from a variety of sources and 
by those scattered into the detector,, Heavy isotopes of carbon 
and oxygen probably also contribute to the neutron background. 
Spectra obtained from carbon dioxide enriched in oxygen-18 and 
in carbon-13 are shown in Figure Ilo 

The precision of a determination will clearly 
deteriorate as the sample size decreases » From a knowledge of 
the background count (see Figure 10) and the values in Table III 
it is possible to calculate the size of the smallest sample for 
which the standard deviation of the integrated count will be 
comparable with or a given multiple of the relative standard 
deviation of the method. Such values for carbon, nitrogen and 
oxygen are given in Table IV, from which it is clear that the 
¡nethod is capable of analysing- microgram quantities of these 
elements. The limit for qualitative identification is 

12 considerably less; for example using 20 millicoulombs, 60 ng C, 
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TABLE IV 
PRECISION LIMITS FOR ELEMENTAL ANALYSES 

Relative 
Precision 

± 3.0? 

- 10.0? 

Total 
Current 
milli-

coulombs 

1 
2 

10 
20 

1 
2 

10 
20 

? 
Micrograms per cm. cross sectional 

area of beam 
12C 

5.18 
3.46 
1.50 
1.06 

1.42 
0.98 
0 = 44 
0.31 

14N 

28.40 

16.67 
5.60 

3.67 

5.29 
3.49 
1.43 
0.99 

160 

16.79 
10.75 
4.25 
2,92 

3.99 
2.71 
1.18 
0.82 
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200 ng ^N and 170 ng 0 per cm. cross sectional beam area 
can be detected, 

ANALYSIS USING PULSED PROTON BEAMS 

Like deuterons, protons can be used for the analysis 
of gases, but unlike (d,n) reactions, most (p,n) reactions are 
endoerglc. It thus becomes possible to use the energy of the 
irradiation beam as an additional parameter, not only to vary 
the energy of the emitted neutron, but also to control the 
total neutron emission from the sample by preventing the 
occurrence of nuclear reactions of lower Q-value. In this way 
the number of neutrons scattered into the detector is decreased 
and the general background against which the measurements have 
to be made, is smaller. A typical background neutron time-of-
flight spectrum obtained with 5=0 MeV protons is shown in 
Figure 12. The general appearance of the spectrum is the same 
as that obtained with deuterons, but its intensity is much less. 

The energies of neutrons that may be expected from 
(p,n) reactions on the isotopes of carbon, nitrogen and oxygen 
are given in Table V, From the table it is clear that no 
neutrons can be generated from the abundant lighter isotopes 
C, N and 0 by proton beams of energy less than 5.931 MeV. 

It is also clear that in samples enriched in any of the heavier 
stable isotopes of these three elements, suitable neutron 
energies are expected, which would make their determination 
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TABLE V 

NEUTRON ENERGIES FROM SOME (ρ,n) REACTIONS 

E = 5.0 MeV θ = O' 

T a r g e t 

12
c 

"o 
1 4N 

«■ 
1 6 0 

"o 

1 8 0 

N a t u r a l 
Abundance 

98 .89 

1.11 

99 .63 

0 .37 

99.759 

0 .037 

0 .204 

Qvalue 
(P»n n ) 
MeVu 

(6) 

 1 8 . 3 9 0 

 3.004 

 5931 

 3543 

 1 6 . 4 3 1 

 3.544 

 2 .450 

Neutron 
energy 

MeV 

-

1.941 ( n 0 ) 

-

1.381 ( n 0 ) 

- ! 

1.390 ( n 0 ) 

0.854 ( η χ ) 

2 .495 ( n 0 ) 

1.555 ( η χ ) 

1.445 ( n 2 ) 

1.406 ( n , ) 

1.361 ( n 4 ) 

0.744 ( n 5 ) 

0 .288 ( n 6 ) 
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possible. Timeofflight spectra of the neutrons obtained from 

the proton irradiation of carbon dioxide enriched in oxygen18 

and in carbon13 and of ammonia gas enriched in nitrogen15 

are shown in Figure I3. As before, the energy of each neutron 

group is about 160 keV lower than that given in the table. 

From the relative heights of the peaks in the spectra and from 

the neutron energies, little mutual interference is expected 

between oxygen18 and carbon13, nor is nitrogen15 expected to 

cause interference in the determination of either of the other 

two nuclides (unless it is present in relatively enriched 

quantities in the sample under investigation). However, because 

the yield of
 5

N(n0) neutrons is so low relative to those of 

oxygen18, comparatively small amounts of oxygen18 could 

seriously hinder the determination of nitrogen15» 

The determination of the isotopie concentration of 

oxygen18 in gases has been fully reported elsewhere (9.). The 

relative standard deviation was found to be  3»4J■'. With a 

maximum total current of 20 millicoulombs, about 280 ng./cm. 

beam area could be measured. If a lower precision of  10? is 

acceptable, the lower limit may be decreased to 80 ng./cm. , 

ρ 
but only some 900 ng./cm. of carbon13 could be similarly 

determined. The sensitivity limit for detecting oxygen18 

2 

qualitatively is about 16 ng./cm. 

To apply this technique to other elements, it may be 

useful to refer to the diagrammatic representation of the 
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Q-values (>-5 MeV) for the (ρ,η.) reactions on elements with 
Ζ < 20, shown in Figure 14. The calculated Coulomb barrier 
for each nuclide is shown as a wavy line. Stable nuclides that 
are not listed are those for which the Q-value of the (p,n~) 
reaction is less than -5 MeV. From this diagram many potential 
uses of this technique can be found, and possible sources of 
interference can be identified and avoided. Furthermore, 
provided suitable targets can be produced, the method may 
readily be adapted to the analysis of solids and to elements 
of higher atomic number. One such case is the isotopie analysis 
of calcium isotopes. 

With proton energies below 6.7 MeV the only heavy 
isotopes of calcium from which a measurable neutron yield may 
be expected are those of mass numbers 43» 44 and 48; the low 
natural abundance of calcium-46 (0.0033?) makes it unlikely 
that the relative neutron yield from this isotope would be 
appreciable. At proton energies below 4.7 MeV calcium fluoride 
targets could be used for the isotopie determination (10) 
either of calcium-43 or 48, because the neutron detection 
threshold of about 700 keV is then too high for detecting 
neutrons from the reactions yF(p„n) yNe and ^Ca(p,n) Sc. 
Time-of-flight spectra of neutrons emitted from natural calcium 
fluoride and from enriched targets of calcium-43 and calcium-48 
by 4.5 MeV protons are shown in Figure I5. By integrating the 
counts from ^Ca(n0,n, ) and Ca(n,-nj-) neutrons the concentra-
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tion of one isotope may be obtained relative to the other. The 
method can be used to determine either isotope when the other 
is present in known or natural concentrations. The method is, 

A ft 
however, limited to comparatively low enrichments of Ca, 

Λ ft 

because the contribution of Ca(n-,0-n-, . ) neutrons to the count 
representing the calcium-43 content could become overwhelming 
and make the determination open to large errors. 

An interesting application of (d,n) reactions to 
analysis of solids has recently been reported (1_1) in which 
light elements were determined in metals by neutron time-of-
flight spectrometry. By using thick targets and measuring the 
neutron yield as a function of depth below the target surface, 

o 
a depth resolution of 4500 A was attained. 

This work was financially supported by the South 
African Atomic Energy Board. 
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DISCUSSION 

Mr. FLEISCHER 

Have you ever looked at an impure or unknown sample ? 
Do you have any examples ? 

Mr. PEISACH 

It is difficult to understand what you mean by an impure sample. 
If the target contains nuclides that would produce neutrons above the 
detection threshold energy they would be observed and would be identified,. 
If not, their presence could not be detected. 

Mr. ALBERT 

Pouvez-vous nous rappeler les sensibilités que vous avez obtenues car 
je n'ai pas bien pu les relever ? 

Mr. PEISACH 
Ί P\ Ρ 

With protons using 20 mCb current 16 ng 0/cm 
with deuterons under the same conditions : 

2 2 2 
12 60 ng/cm , 1*f 200 ng/cm , 16 1?0 ng/cm 

Mr. TOUSSET 

J'ai cru comprendre que la principale limitation de votre sensibilité 
est due à l'existence du "fond" parasite. Est-ce que 1'assez longue 
durée de vos expériences ne risque pas d'être également une cause de 
limitation de sensibilité par suite de dérives de l'électronique de 
l'accélérateur ? 

Mr. PEISACH 

We did not observe any independent time factor in the background. 
The total current through the cell is the only important determining 
factor. The sensitivity would thus, at a constant total current, 
depend only on the background. The values cited were strained without 
special attempts to reduce background. That such reduction is possible 
is certainly true, but how far the sensitivity would be increased if 
this were done, I do not dare to guess at. 
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Mr. HOLM 

What is the effect of sample thickness ? In particular what happens with 
an infinitely thick sample ? 

Mr. PEISACH 

In some cases, especially for calibration purposes we had gases up to 
150 mm pressure in a 3cm long cell. There was thus an appreciable amount 
of material in the beam path. Naturally with thin targets the peaks are 
expected to be sharp and they would appear wider with increased thickness. 

In the extreme case of an infinitely thick target, I would expect the 
spectrum to consist of a series of steps corresponding in energy to the 
peaks obtained for thin targets. 

Mr. QUAGLIA 

N'avez vous jamais été ennuyé par la formation de deuterium sur les 
fenêtres et la reaction parasité d(d,n)T ? 

Mr. PEISACH 
12 Yes. The neutrons from C are almost all due to the formation of a layer 

of carbon from the decomposition of oil vapours on the nickel window. 
Any oxydation of the nickel also showed up as a small peak due to neutrons 
from oxygen. 

Mr. CUYPERS 

La sensibilité donnée par votre méthode, tient-elle compte de la quantité 
d'oxygène et carbone présente sur la fenêtre d'entrée de la cellule ? 

Mr. PEISACH 

The sensitivities are calculated as the weight of material necessary to 
give the number of counts equal to 3 times the standard deviation of the 
integrated background count in the region where the spectrum peak is 
expected. 
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AKTIVIERUNGSANALYTISCHE BESTIMMUNG VON ALUMINIUM MIT DER 

REAKTION
 27

A1 (d,p) Al FÜR DEUTERONEN VON 0,6 BIS 3,2 MeV 

E. Schuster und K. Wohlleben 

Forschungslaboratorium der 
Siemens AG 

Erlangen 

ZUSAMMENFASSUNG 

pn nO 

Die Reaktion Al (d,ρ) Al eignet sich zur aktivierungsanalytischen 

Bestimmung von Aluminium. In dicken Proben ist die erzeugte '" AlAkti

vität proportional dem Produkt aus der Aktivierungstiefe D* und dem 

über D* gemittelten Wirkungsquerschnitt 6*. Die Größe ¿*D* wurde 

unter Verwendung von Aluminiummetall als Standard für 16 diskrete 

Deuteronenenergien zwischen 0,6 und 3,2 MeV gemessen. Mit der berech

neten EnergieReichweiteBeziehung für Deuteronen im Aluminium wurde 

D* und damit auch 6* bestimmt. Für den über das Intervall benachbarter 

Energien gemittelten Wirkungsquerschnitt 6 ergaben sich erhebliche 

Abweichungen gegenüber Literaturwerten. Bei einer Deuteronenenergie 

von 3,2 MeV liegt die Nachweisgrenze über diese Reaktion bei 

1,5 * 10~
1
° g Al. 
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1. Vergleich der verschiedenen Methoden zur Aktivierung von 
Aluminium. 

Zur aktivierungsanalytischen Bestimmung von Aluminium eignen sich 
eine Reihe von Kernreaktionen. Die Tab. 1 gibt eine Übersicht. 

Therrais che Neut roñen führen über den Neutroneneinfang zu Al. Die 
kurze Halbwertszeit von '' Al macht eine Aktivitätsmessung unmittel
bar in Reaktornähe erforderlich und erschwert außerdem eine che
mische Abtrennung von der Matrixaktivität und anderen Verunreini-

14 -2 -1 gungen. 3ei einer Flußdichte von 10 n en s , einer unteren 
Grenze der Anfangsaktivität von 10 Zerfälle/s und eine^BeStrahlung 

-11 ( 1 ) 
DIS zur Sättigung liegt die Nachweisgrenze oei 3 · 10 g Al. ' 
Schnelle Neutronen erzeugen über eine (n,p)-Reaktion die 9,5 min-
Aktivität von Mg und über eine (n,2n)-Reaktion die 6,5 s-Aktivi-
tät des Isomers } Al. V/egen der Kurzlebigkeit dieser Radionuklide 
gilt für die praktische Anwendung dieselbe Einschränkung wie für 
die Reaktion mit thermischen Neutronen. Da die erreichbare Fluß
dichte schneller Neutronen um Größenordnungen niedriger ist als 
bei thermischen Neutronen und da auch der WirkungsQuerschnitt 
gegenüber schnellen Neutronen kleiner ist, bieten diese beiden 
Reaktionen im allgemeinen keinen Vorteil. Schnelle Neutronen 

?7 ?4 
führen aber außerdem über die Reaktion Al(n,cx) Na zu der für 24 cnemiscne Abtrennungen günstigen 15 h-Aktivität von Na. Dieses 23 Nuklid kann aber auch durch einen (n,y)-Prozeß aus Na und durch 
einen (n,p)-?rozeß aus Mg erzeugt werden. Demnach ist eine 

2 " AluminiumbeStimmung über das Na-Nuklid nur durch eine kombinierte 
Bestrahlung mit thermischen und schnellen Neutronen möglich. 

Die Kernphotoreaktion Al(y,n) 3 Al führt wiederum auf den sehr 
kurzlebigen isomeren Zustand Al. 

Die für ilktivierungsanaiysen von Al anwendbaren Kernreaktionen 
mit Protonen, Deuteronen und # -Teilchen sind durchweg stark 
endotherm, besitzen also hohe Schwellenenergien. Einzige Ausnahme 
iet die exotherme Reaktion Al(d,p) Al. (Es gibt noch eine Reihe 
von Mehrteilchenreaktionen mit Ionen. Die erforderlichen Energien 
liegen aber oberhalb 20 MeV und sind damit für eine breitere An-

' 1 ) Wendung wenig geeignet1" ). 
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Mit einem 3 MeVVan de GraaffBeschleuniger läßt sich Aluminium 
97 ?fi 

über die Reaktion Al(d,p) Al mit guter Empfindlichkeit nach

weisen. In unserem Laboratorium wurde diese Reaktion zur Bestimmung 

9fl — 

von Al in Selen benutzt. Al ist ein ß Strahler 

und zerfällt mit einer maximalen ß~Energie von 2,87 MeV und einem in 

Kaskade emittierten yQuant von 1,78 MeV in den Grundzustand 

von
 ¿0

Si. 

Da (d,n) und (d,ρ)Reaktionen häufig positive QWerte besitzen, 

muß bei Aktivierungsanalysen mit Deuteronen von vornherein mit 

störenden Kernreaktionen gerechnet werden, die vom Matrixmaterial 

und von eventuellen Verunreinigungen herrühren. Bei bekannter 

Energieabhängigkeit der Wirkungsquerschnitte für die Aktivierung 

des Aluminiums sowie der störenden Elemente läßt sich durch 

geeignete Wahl der Einschußenergie der Deuteronen die Selektivität 

für den Nachweis von Aluminium verbessern. E. McMillan und 
(?) 

E.O. Lawrence^ haben 1935 die Aktivierungskurve der Reaktion 

97 98 

Al(d,p) Al von 0,25 bis 1,9 MeV gemessen. Die Verfasser geben 

für den totalen Wirkungsquerschnitt bei 1,9 MeV einen Wert von 

8 · 10" cm
2
 an. 1962 hat J.M. Flores^ den totalen Wirkungs

querschnitt von 2,2 MeV bis 12,6 MeV mit der stacked foilTechnik 

bestimmt. Die von ihm gefundene Aktivierungskurve erreicht ihr 

Maximum bei 7,2 MeV mit G =(2,39·+ 0,29)·10~25 cm2. Da eigene 

Kontrollmessungen keine Übereinstimmung mit diesen Literaturwerten 

brachten, wurde die Aktivierungskurve von 0,6 bis 3,2 MeV mit 

dicken Aluminiumtargets erneut gemessen. 

2. Meßprinzip 

Bei der Aktivierung einer Probe endlicher Dicke ändert sich bei 

zunehmender Eindringtiefe der Deuteronen mit der Energie E. im 

allgemeinen auch der Wirkungsquerschnitt der Reaktion. Die 
* 

"Aktivierungstiefe" D bezeichnet nun diejenige Probendicke, inner

halb der eine Aktivierung grundsätzlich stattfinden kann. D ist 

dann durch die Differenz der Reichweiten von Deuteronen der Ein

schußenergie Ξ, und der Schwellenenergie E definiert (Abb. 1 ): 
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0 = Activation depth 

0*=R(Ed°)-R(Es) 

R - Range of deuterons with bombarding energy Ed° and 

threshold energy Es 

SfcnT
2
 s~

1
)= Number of the produced

 28
Al-nuclei 

dS-NAId6(Ed) dû 

0* 
S = NAIdfe(EdJ dû 

0
J 

= NAlds*0* 

A (cm s~ ) = Activity induced after irradiation time Τ 

A=\S ƒ e'xtdt 

= NA Id (1-elTJe*0* 

6*0*- — 
NA ldd-exr) 

A b b . 1 

0* = Activation depth 

'Ά-π m J'« 
ε,ι·οι 

8*= C ross section averaged oyer ΰ (Integral cross section/ 
. 6*0* 6~= 

0' 

o = Cross section for a infinitely thin target 
- Δ le* 0*1 
0 = — r — 

Δ D* 
A b b . 3 
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Scanning system 

Scanned beam 

Ouartz filament 

Observation window 
Beam defining aperture 

Secondary electron repeller 

Sample holder 

Samples 
Insulator 

Current integrator 

Irradiation Chamber for the Activation Analysis with Charged Particles 
A b b . 2 
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(D D" = R (E¡J)  R (Eg) . 

97 9fì 

Da die Reaktion Al(d,ρ) Al stark exotherm ist, liegt die 

Schwellenenergie Er, dieser Reaktion bei Hull, d.h. aber, daß die 

Aktivierungstiefe identisch mit der Reichweite der Deuteronen in 

Aluminium ist. 

?ür die differentielle Ausbeute dS (er:" s ), d.h. für die Zaini 
 2  1 

1 3 

a l l e r in der d i f f e r e n t i e l ! dünnen Sckichtdicke dD erzeugten 
23A1Kukfliâe g i l t 

(2) ds = ::A ιά σ (Ed) dD. 

IT., (cm ) - Zahl der Al-Atorr.e/cm"' in der bestrahlten Probe, 
I,( cm-^ s~ ) = Rlußdichte der Deuteronen, 

9 97 9ft 

(J (E ·, ) (cm ) = Y/irkungs Querschnitt der Reaktion Al(d,p) Al α· 
lur aie energie E -,. 

Ci. 

Die Gesamtausbeute S e rg ib t s ich durch I n t e g r a t i o n über die 

t i v i e r u n g s t i e f e 

(3 ^ <r<3d> ¿O, 

1: h
 z

d o·
 D

 / 
DA 

mit (4) C* D = í6"(E d )dD. 

Z(U ocaenocn ~ c ^, G. a.¿ e"— · v 9 / nuj. ¿̂  LXÍ_ ̂  ~ g _i_ s o, we xixi e i n e nomo¿^ene 

27 * 

Verteilung der akt ivierbaren Ateme (hier Al) innerhalb D voraus

gesetzt werden kann. 

Die durch Bestrahlung aktivierten Kerne zerfallen mit der Zerfalls

konstanten Λ = In 2/T. /9. Bleibt die Flußdichte L während der 

ganzen Bestrahlungsdauer Τ konstant, dann gilt für die Gesamtak
— 9 — 1 

tivitat A (cm ' s ) bei Bestrahlungsende (= Anfangsaktivität): 
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(5) 

= S (1  e~
Aï
i , 

mit Gl.(3) 

(6)
 A

 
 N
A
 X
d <

1
 

 e
'
AT
) <*

 D
*' 

Die Größe K¿, d.h. der Aluminiumgehalt einer Probe kann also be

stimmt werden, wenn die Größe β" D bekannt ist; denn die Vierte 

für A, I·,, ï und ~λ sind durch das Experiment gegeben. 

Um die Größe G~ D in Abhängigkeit von der Einschußenergie E, zu 

messen, wurde eine Eichsubstanz mit bekanntem Wert IT. bei ver

schiedenen Deuteronenenergien bestrahlt und aus der Anfangsaktivi

tät A gemäß Gl.(6) die Größe <o D bestimmt. 

3. Experimentelle Methode 

Die Meßgröße C D der Reaktion Al(d,p) Al wurde für 16 dis

krete Deuteronenenergien zwischen 0,6 und 3,2 MeV gemessen. 

Aus dem lonenstrahl des Beschleunigers wurde zunächst der 

DJ lonenstrahl von den Ionen anderer Masse (Rh , ET, HD , Dp) 

magnetisch absepariert und dann durch zwei gekreuzte magnetische 

Wechselfelder (Sägezahnströme mit 5 Hz und 200 Hz) in einer Zick

zacklinie nach Art eines Fernsehrasters periodisch über die zu 

bestrahlende Fläche abgelenkt. Die Inkonstanz der beiden Ablenk

freauenzen und der Durchmesser des Deuteronenstranle von ca 1 mm 

bewirken, daß bereits nach kurzer Zeit eine homogene Ausleuchtung 

der bestrahlten Fläche erreicht wird, wie durch Autoradiographien 

bestätigt v/erden konnte. 

Als Target diente Reinstaluminium (99,99$) der Fa. Merck. Es 

wurden stets 3 nebeneinander liegende Proben gleichzeitig be

strählt, wobei die auf jeder Probe zu bestrahlende Fläche durch 

eine Lochblende (0,9 cm 0) definiert war (Abb. 2). Durch eine über 

diesem Targethalter angebrachte Rechteckblende (1,3 x 3,7 cm) 
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Die Abb. 4 leigt 6 D für Aluminium in Abhängigkeit von der Sin

schußenorgie Z^ ¿or Deuteronen. Der eingetragene Absolutfehler 
^ a 

berücksichtigt ¿on Fehler bei der Mittelwertbildung aus den ein

zelnen ho ε surgen, sowie den Fehler der Zählausbeute. Die Fehler 

der anderen Größen sind dagegen vernachlässigbar. 

Die Aktivierungstiele D läßt sich durch Integration über den 

differentielien Energieverlust dE/dx berechnen: 

/ ( f| (2d))"
1
 dB. 

(=0) 

Der differntielle ¿'nergieverlust der Deuteronen in Al wurde aus dem 

exoerinentell bekannten atomaren Bremsquerschnitt <f (eV'cm ) 
( 4) 

bestimm υ . Da Gl.(7) nicht geschlossen integrierbar ist, wurde 

das Integral mit Hilfe eines Elektronenrechners durch eine 

Summation mit hinreichend kleiner Schrittweite 2. E approximiert. 

ist die Aiot ivi e rungs tief e D bekannt, so gilt für den über D 
* 

gemittelten Wirkungsquerschnitt Q 

(8) er* = O-S— . 
D 

6" ist damit von der betreffenden Eichsubstanz unabhängig. 

Für zwei jeweils benachbarte Einschußenergien E, läßt sich 

schließlich die Differenz /] D der Aktivierungstiefen, sowie die 

Differenz A( S~ D ) bilden. Der über das Intervall benachbarter 

Energien gemittelte Aktivierungsquerschnitt berechnet sich dann 

nach 

(9) <r= i l£4A 
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Oit Bro/it 6 0 ' / Gl(t)áO ítr Reaktion Alli.pl Al fur Aluminium in Ábhingigkeit 

mótf [mithufìenergit í\ der Deuteronen 0 'Reichweite der Oeuterontn in Al 

A b b . 4 

i » ■ " 

' V 

/ 
27

Al(d.p)
2t

Al 

Oeuteronenenergie E' 

Der über nit Akt ι τ ¡transit iet e Β Ι' Reichweite itr Oeuteronen) ormitteltt totilt WtrkungsQverschnitt 

A b b . 5 

"
; r

Ai(d.,i "AI 

rrlitirrr FrUrrlSI ! >% 

as 1.1 11 !.o ;.s 3,i N,V 

Oeuteronenenergie l 

lotiltt WirkungtçiHischnitt dtr Hnktion 'Àlfd.pl Al m Åettmeicktil ron dn uruttrontnrRergit 

Abb. 6 
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Tab. 1 

Reactions for the determination of aluminium by activation 
analysis. 

R e a c t i o n 

2 7 A l ( n t h , γ ) 2 8 Α 1 

2 7 A l ( n , P ) 2 7 M g 
2 7 A l ( n , 2 n ) 2 6 m A l 
2 7 A l ( n , a ) 2 4 l \ a 

2 7 Α ΐ ( γ , n ) 2 6 m A l 

2 7 A l ( p , n ) 2 7 S i 
2 7 A l ( d , p ) 2 8 A l 
2 7 A l ( d , a p ) 2 4 N a 
2 7 A l ( a , n ) 3 0 P 

T l / 2 

2 , 2 7 min 

9 , 5 min 

6 , 5 s 

15 h 

6 , 5 s 

4 , 2 s 

2 , 2 7 min 

15 h. 

2 , 6 min 

Dec» 

ß " , 

ß " , 

,.+ 

Ρ 

ß " , 

ay 

Y 

Y 

γ 

ß
 + 

ß
+

, 

ß " , 

ß " , 

ß
+

, 

γ 

γ 

γ 

γ 

Q

+ 

-

-

+ 

Value ^ 

MeV 

7 , 7 2 4 

1 ,835 

1 3 , 2 8 8 

3 , 1 3 9 

1 3 , 2 8 8 

5 , 5 9 8 

5 ,499 

5 ,364 

2 , 6 5 2 
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Tab. 

P*7 PR 

Die Reaktion Al (d,ρ) Al in Abhängigkeit von der Einschuß

energie E, der Deuteronen. Die Aktivierungstiefe D (Al) entspricht 

der Reichweite von Deuteronen der Energie E, in Aluminium. 

E
d 

MeV 

0 , 6 

0 , 7 

0 , 8 

0 , 9 

1,0 

1,2 

1,4 

1,6 

1,8 

2 , 0 

2 , 2 

2 , 4 

2 , 6 

2 , 8 

3 , 0 

3 , 2 

σ D (Al) 
3 

cm 

( a ) 

2 , 4 7 · 1 0 "
3 2 

9 , 3 9 · 1 0 "
3 2 

2 , 2 8 · 1 0
- 3 1 

6 , 6 2 · 1 0 ~
3 1 

1 ,64 -1 Ο "
3 0 

6 , 6 6 · 1 0 ~
3 0 

1 , 6 5 · 1 0 "
2 9 

4 , 4 1 · 1 0 "
2 9 

9 . 1 4 - 1 0 "
2 9 

1 , 3 5 - 1 0
 ¿

° 

2 , 3 4 · 1 0 "
2 8 

3 , 2 7 · 1 0 "
2 8 

4 , 7 3 ' 1 0 "
2 8 

6 , 9 0 · 1 0 "
2 8 

9 , 2 7 · 1 0 ~
2 8 

1 , 2 0 · 1 0
- 2 7 

D ( A l ) 

u 

( b ) 

6 , 3 

7 , 6 

8 , 9 

1 0 , 3 

11 ,7 

1 4 , 8 

18 ,1 

21 ,7 

2 5 , 6 

2 9 , 7 

3 4 , 0 

3 8 , 6 

4 3 , 5 

4 8 , 6 

5 3 , 9 

5 9 , 5 

σ* 
2 

cm 

( c ) 

3,9 

1 ,24 

2 , 6 

6 ,4 

1 , 4 0 ' 

4 , 5 

9 ,1 

2 , 0 3 

3 ,6 

4 , 5 ' 

6 , 9 ' 

8 , 5 ' 

1 ,09 ' 

1 , 42 ' 

1 , 7 2 ' 

2 , 0 ' 

e
n

 
c
o

 
C

M
 

C
M

 

1 
1
 

O
 

o
 

Ί Ο " 2 8 

. i o " 2 8 

i o ' 2 7 

I O " 2 7 

I O " 2 7 

1 0 - 2 6 i 

i o - 2 6 : 
i o " 2 6 

1 0 " 2 ° 
i o " 2 6 

i o " 2 5 j 
i o " 2 5 ! 
I O " 2 5 ! 

ί ο " 2 5 

F 
t 

cr 
2 

cm 
(d ) 

5 , 4 · 1 0 " 2 8 

1 , 0 - 1 0 - 2 7 
, , , Λ - 2 7 
3 , 1 · 10 
6 , 8 . 1 0 - 2 7 

1 ,6 -1 Ο - 2 6 

3 , 0 . 1 0 - 2 6 

7 , 7 · 1 0 - 2 6 
1 , 2 - 1 0 - 2 5 
1 , 1 . 10" " 2 5 

2 , 3 - 1 0 - 2 5 
2 , 0 - 1 0 - 2 5 

3 , 0 . 1 0 " ^ 

4 , 2 · 1 0 - 2 5 

4 , 4 - 1 0 - 2 5 
4 , 9 - 1 0 - 2 5 

; s» ! 
2 

cm 
2 ) ¡ 

nach F l o r e s ' 

I 
! 
i 

i ! 
1 

I 

1 , 0 - 1 0 "
2 7 

- 2 7 
1 , 0 - 1 0

 ¿ í 

- 2 7 
1 , 0 - 1 0

 dl 

- 2 7 
2 , 0 ' I O

 ¿
' 

3 , Ο Ί Ο " 2 7 

- 2 7 4 , 0 - 1 0 di 

(a) m. rel. Fehler 
(b) rel. Fehler 
(c) m. rel. Fehler 
(d) m. rel. Fehler 

+ y/o ; m. abs. Fehler: + 10$, 
+ 2 bis 4% ; abs. Fehler: + 3 bis 7f° (geschätzt) 
+ 5% ; m. abs. Fehler: + 12% , 
+ 15%; m. abs. Fehler: + 20% . 
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Loe__e i uno n o A U G , O zeigen aie so ermittelten werte o 

rhlerangäben berücksichtigen auch den Fehler von D , für den 

zwischen 2y (bei 3°  3,2 MeV) und 4% (hei E° = 0,6 heV) 

Die Energieabhängigkeit der Größe ö ist in 

Abb. 6 dar"estelit. (En = arithmetisches Mittel benachbarter Ein

α 

schußenergien Ξ
0
) . Die Tabelle 2 gibt einen Vergleich unserer 

·—
 α

 ( 3 ) 

C'.Verte mit ¿en von F^ores^
 y

 im Energiebereich von 2,2 bis 3,2MeV 

ermittelten Werten. Die erheblichen Diskrepanzen 

können wir zur Zeit nicht erklären. 

Bei der von uns gewählten großen Schrittweite für 3, wird natur , 

gemäß über eventuell vorhandene Resonanzen der Aktivierungskurve 

gemittelt. Eine bessere Energie auflösung war auch nicht beabsich

tigt, da bei der aktivierungsanalytischen Aluminiumbestimmung an 

relativ zur Aktivierungstiefe dicken Proben nur der von der Ein

3 bis zur Schwellenenergie Ξ gemittelte Wirkungs
.d s

 ö ö scouienergie 

cuerscnnitt Cf interessiert. 

,,o 
»■ιe A D D . zeigt, fällt &" für Ξ? <T'1,4 MeV steil ab. Deuteronen 

mit einer Restenergie < 1,4 MeV können daher nur bei einer inho

mogenen Aluminiumverteilung noch wesentlich zur induzierten 

AlAktivität beitragen. Ist die Verteilung homogen, kommt eine 

Bestimmung von Aluminium erst für Energien oberhalb etwa 1,5 MeV 

o * 

in Frage. Im Bereich von Ξ, = 1,7 ois 3,2 MeV wächst CT um den 

Faktor 10, der Aktivierungsquerschnitt <5~ erhöht sich dabei um 

oen Faktor 4. 

Bogt man für die Anfangsaktivität als untere Grenze 

Â.,. r  10 Zerf./s zugrunde, dann können bei einer Einschußenergie 

von E^ = 3,2 h'eV, einem Deuteronenfluß I, = 5 uA/cm und einer 

10 
goze io von 2,3 m m noch 1,5 * 10 g Aluminium nachge'« o w — 

wiesen werden. Die praktische Fachweisgrenze ist allerdings· von dem 

:atrixe_ement abhängig, in dem das Aluminium bestimmt werden soll. 

.r die Erzeug 

26„_,Λ . . 28, 
jtcomm 

T G 

mögliche Interferenzen für die Erzeugung der AlAktivität 

.ie beiden Reaktionen :,Ig(d,ƒ) Al (Q = +13,771 MeV) und 
°3i(d,cx')28Al (Q = +3,121 MeV) inf rage. 
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DISCUSSION 

Mr. BONDY 

Pourriezvous résumer les avantages de votre méthode sur la production 
pQ 

du même radioélément (Al ) par la réaction n,ft~ causée par les neutrons 

thermiques ? Ce qui est un avantage dans certains cas peut devenir un 

inconvenient : Tout dépend si l'on veut analyser des couchée successives 

( votre méthode ) ou doser Al dans la masse (neutrons thermiques). Le 

fait de pouvoir analyser par couches peut souvent être, en effet, un 

avantage considérable. 

Mr. WOHLLEBEN 

27 28 
Bezüglich der Nachweisgrenze bietet die Reaktion " Al (d,p) " Al gegenüber 

27 28 

Al (n,)tj") Al keine Verbesserung. Thermische Neutronen aktivieren aber 

stets das ganze bestrahlte Probenvolumen. Ausserdem ist eine Aktivierungs

analyse mit thermischen Neutronen nur in seltenen Fällen zerstörungsfrei. 

Bei unseren Untersuchungen interessiert aber besonders der AlGehalt in 

dünnen Oberflächenschichten ( im 10 ,umBereich ). Zum Beispiel interessiert 

uns die Diffusion von Al in Se bei SeGleichrichtern mit AlGrundelektron. 

Für diese Fragestellung verbietet sich eine Aktivierung mit thermischen 

Neutronen von selbst. Durch abwechselndes Abätzen der bereits aktivierten 

Oberflächenschicht und erneuter Bestrahlung lässt sich die Verteilung des 

Al auch über grössere Probendicken bestimmen und somit eine detaillierte 

Aussage über den AlGehalt auch einer dicken Probe gewinnen. 

Mr. ALBERT 

Quelle teneur en Aluminium avezvous pu déceler dans les échantillons 

auxquels vous avez appliqué cette méthode ? 

Mr. WOHLLEBEN 

Unter den bereits genannten Bedingungen (Einschussenergie der Deuteronen 

o Ær/'iA 2 
E =3,2 MeV, sodassO = 200 mb; Flussdichte J,= 5 /uA/cm : Bestrahlungs
d d / 

zeit Τ = T.¿; Anfangsaktivität A = 10 Zerfälle/s) können theoretisch noch 

10
 /2 

1,5 10 g Al nachgewiesen werden. Unser Problem ist die Untersuchung 

von Al in Se (P= 4,79 g/cm ). Die Rechnung ergibt für D* (3,2 MeV d in Se) 

= 51,6 um und damit O^D* (3,2 MeV d in Se) = 1,03 10~
27
cm'

5
. Daraus 
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berechnet sich für die minimale Nachweiskonzentration 5,5 ppb ( Al in Se ). 

Bei den noch laufenden Bestrahlungen von SeProben mit 3MeV Deuteronen 

werden zahlreiche Radionuklide erzeugt. Mit dem Vielkanalanalysator wurden 

identifiziert : Br (6,4 min) , Br (17,6 min) , Se (18,6 min) , 
Q ̂  Ο Α

 Γ
7
Γ
7 

Se* (57 min) , Br* (4,5 h) , "ßr (58 h) . Die 2,27 minAktivität von 
pQ 

Al konnte im Vielkanalanalysator ganz schwach beobachtet werden. Aufgrund 

der induzierten Störaktivitäten schätzen wir, dass die praktische Nachweis

grenze  bei Zählung über den 1,78 MeV Q  ρ 

meter  bei ca. 50 ppb (Al in Se) liegen wird 

pQ 

grenze  bei Zählung über den 1,78 MeV Q  peak von Al im Einkanalspektro
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APPLICATION DE L'ISOMERIE NUCLEAIRE 

AU DOSAGE NON DESTRUCTIF DE CERTAINS ELEMENTS 

PAR ACTIVATION DANS LES PHOTONS γ DE 4 à 8 MeV 

p a r 

Ch. ENGELMANN et D. Y. JEROME 

C E . A . France  C.E.N. Saclay 

Abs t rac t 

We used the braking gamma radiation of electrons produced by 

a small linear accelerator to study the possibilities of non

destructive analyses afforded by the isomeric reactions ( y, y
1
) . 

Experience shows that numerous elements of an atomic number higher 

than 31 can thus be assayed by using gammaspectrome try for counting. 

This type of nuclear reaction has the advantage of giving 

active isotopes whose gamma spectra are particularly simple, so that 

interference risks are rare. 

We studied the influence of certain parameters on the specific 

activities induced. Activation curves versus energy of incident 

electrons are given in respect of various elements (Sr, Y, Cd, In, 

etc ) . 

With the relatively simple equipment employed and an average 
4 

electron beam intensity of 10 A, assays can be done on quantities 

of a few microgrammes for isotopes with periods greater than one 

second. 
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I  INTRODUCTION 

P o u r la plupart des isotopes , on connaît et l 'on sait p rodu i re des 

états exci tés métas tab les du noyau. On a l 'habitude de dis t inguer les états 

i somér iquee des é ta ts exci tés o rd ina i res des noyaux pa r le fait que l eu r s 

durées de vie peuvent ê t re m e s u r é e s avec des techniques de comptage con

ventionnelles . 

Un i somère nucléai re peut ê t re obtenu p a r tout p r o c e s s u s impl i 

quant un apport d ' énerg ie suffisant pour induire une t rans i t ion nucléa i re du 

niveau fondamental à un niveau mé tas t ab le . Notamment p a r coll is ion inélas

tique avec d ive r s e s pa r t i cu les c h a r g é e s . Mais la production d ' i s o m è r e s au 

moyen d'une excitation pa r photons γ semble la technique la plus p r a t i q u e , 

bien que la section efficace de l ' événement cor respondant soit t r è s faible. 

C 'es t ainsi que fut pra t iquée la photoactivation de Cd, In, à 

l 'a ide des rayonnements γ (1 ,17 et 1 ,33 MeV) du Co [1][2] , en ut i l isant 

des sources de quelques mi l l i e r s de Cur ie . Des expér iences du même type 

avaient déjà été e s sayées dès 1939 pa r GOLD HABER f3]avec une source 

226 
de Ra. 

Ce n 'es t qu'en I960 qu'a été en t r ep r i s e par LUKENS , OTVOS, 

WAGNER et GUINN [ 4] Γ5] l 'exptoration sys t éma t ique de la plupart des é lé

ments s t a b l e s , au moyen du rayonnement de freinage d'un faisceau d ' é l e c 

t rons , i ssu d'un Van de Graaff de 3 MeV. 
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Ces expér iences ont été r e p r i s e s en 1963 p a r KAMINISHI et 

KOSIMA [6 ] , qui u t i l i sa ient le rayonnement de freinage produi t su r une 

cible de plomb de 3 m m , p a r des é lec t rons de 6 MeV d'un a c c é l é r a t e u r l i 

n é a i r e . 

Enfin, BOIVIN, CAUCHOIS et HENO ont , tout r é cemmen t [ 7] 

employé l ' a c c é l é r a t e u r l inéa i re de 2 MeV du Labo ra to i r e de Chimie Physique 

de la Facu l té des Sciences d ' O r s a y , afin de " d é t e r m i n e r si la photoactivat ion 

nuc léa i re p a r rayons X était suscept ible d ' ê t r e ut i l i sée comme méthode 

analytique sinon de m a n i è r e g é n é r a l e , du moins dans des cas p a r t i c u l i e r s " . 

Une réponse encourageante à cet te quest ion était déjà fournie en i960 p a r les 

expér iences faites aux Eta ts Unis p a r LUKENS et al [ 4 ] [ 5 ] . 

Un i s o m è r e nuc léa i re se désexc i te en émet tan t un rayonnement γ 

dont l ' éne rg ie es t égale à la différence en t re le niveau d ' énerg ie mé tas tab le 

et le niveau fondamental . Ce re tour à l ' é ta t s table s'effectue avec une v i t e s se 

différente suivant les noyaux, c a r a c t é r i s é e p a r la pér iode de désexci ta t ion . 

On connaît environ 250 cas pour lesque ls la demi v i e es t c o m p r i s e 

en t re 10 seconde et p lus i eu r s années [ 8 J . 

Cependant , l e s i somères à long t emps de vie co r responden t à des 

noyaux de nombres de m a s s e A i m p a i r s . On les t rouve groupée juste avant 

que le nombre de pro tons ou de n e u t r o n s , l 'un des deux étant i m p a i r , a t t e i 

gne un nombre magique [ 9 ] . 

Les i s o m è r e s nuc léa i res obéissent d ' a i l l eu r s aux p r inc ipa les 

règles suivantes Γ 10] [ Π ] : 
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 L e s noyaux c o n t e n a n t un n o m b r e p a i r de p r o t o n s et de n e u t r o n s n ' e x i s t e n t 

p a s d a n s d e s é t a t s m é t a s t a b l e s 

q 

 Tous l e s noyaux ayan t un sp in / 2 d a n s l ' é t a t f o n d a m e n t a l ont un é t a t 

m é t a s t a b l e 

 Aucun noyau ayan t un sp in 3 /2 ou 5 /2 d a n s l ' é t a t f o n d a m e n t a l n ' a d ' é t a t 

m é t a s t a b l e 

C e s r è g l e s de MATTAUCH c o m p o r t e n t c e p e n d a n t q u e l q u e s r a r e s 

e x c e p t i o n s . On peu t y a jou t e r la r e m a r q u e s u i v a n t e : de g r a n d s c h a n g e m e n t s 

de sp in d a n s d e s t r a n s i t i o n s i s o m é r i q u e s c o r r e s p o n d e n t à de l o n g u e s pér iodes 

d e s p e t i t e c h a n g e m e n t s à de c o u r t e s p é r i o d e s . 

L ' i d e n t i f i c a t i o n d 'un i s o m è r e peu t donc se f a i r e en m e s u r a n t l ' é n e r 

gie du r a y o n n e m e n t γ ém¿6 et la p é r i o d e c a r a c t é r i s t i q u e de c e t t e é m i s s i o n . 

D'où le d o s a g e p o s s i b l e de l ' e s p è c e c h i m i q u e c o r r e s p o n d a n t e . Il suffit en 

effet de c o m p a r e r l ' a c t i v i t é de l ' é c h a n t i l l o n é tud ié avec c e l l e d ' un é t a l o n de 

m a s s e connue i r r a d i é et c o m p t é dans d e s c o n d i t i o n s i d e n t i q u e s . 

L e g r a n d a v a n t a g e de c e t t e m é t h o d e r é s i d e d a n s le fa i t que s e u l e 

m e n t q u e l q u e s é l é m e n t s de Ζ >3 1 donnen t d e s i s o m è r e s de p é r i o d e supé r i eu r* 

à 1 s e c o n d e e n v i r o n . L't l ' é t a l e m e n t de l ' e n s e m b l e d e s p é r i o d e s a i n s i que d e s 

é n e r g i e s γ e s t t e l q u ' a u c u n e confus ion n ' e s t p o s s i b l e . D ' a u t a n t p l u s que 

l ' a c t i v a t i o n de ce type se p r o d u i t p o u r d e s é n e r g i e s i n f é r i e u r e s aux s e u i l s 

p h o t o n u c l é a i r e s (γ , ρ) (γ , η) e t c . . . A i n s i le s p e c t r e de la r a d i o a c t i v i t é γ 

d 'un é c h a n t i l l o n i r r a d i é c o n t e n a n t d e s i s o t o p e s s u s c e p t i b l e s de d o n n e r d e s 

i s o m è r e s ser,a t o u j o u r s t r è s s i m p l e et f ac i l e à e x p l o i t e r en vue d ' e f f e c t u e r 

d e s a n a l y s e s q u a n t i t a t i v e s . 
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Nous avons a ins i essayé de d é t e r m i n e r quelles sont les p e r f o r m a n 

ces poss ib les su r le plan analytique de cet te mé thode , en ce qui concerne le 

dosage non destruct i f de ce r t a ins é léments dans d ive r s ma té r i aux . 

II  CONDITIONS EXPERIMENTALES 

Pour ces e x p é r i e n c e s , nous avons ut i l isé un pet i t a c c é l é r a t e u r 

l inéa i re cons t ru i t p a r la C . S . F . , no rma lemen t prévu pour des s t é r i l i s a t ions 

indus t r i e l l e s . 

Les p r inc ipa les c a r a c t é r i s t i q u e s de cet te machine sont les su i 

vantes : 

 énergie var iab le de 4 à 7,5 MeV 

 intensi té moyenne 100 à 300 μ A pour un faisceau f ixe , en balayage 

on peut monter à 1 mA 

 d i a m è t r e du fa isceau à 9 cm de la fenêtre t e rmina le 20 à 25 mm 

La cible de convers ion es t const i tuée p a r deux disques de plat ine 

de d i amè t r e 20 mm et d ' é p a i s s e u r 1 m m chacun. Une c i rcula t ion d 'eau ent re 

ces deux disques de P t , d is tants de 15 m m , a s s u r e l 'évacuat ion des ca lor ies . 

La car touche contenant l 'échant i l lon à i r r a d i e r es t placée juste d e r r i è r e la 

cible (10 à 20 m m envi ron) , dans un tube en dura lumin refroidi à l ' e a u , qui 

es t en fait le t e r m i n a l du sys t ème de t r ans fe r t pneumatique qui p e r m e t de 

r é c u p é r e r l e s échanti l lons en 3 à 4 secondes . L ' a u t r e bout du pneumatique 

se t e rmine d ' a i l l eu r s dans le château de plomb protégeant le compteur équi

pé d'un Nal (TI) de 80 χ 100 m m . Les échanti l lons sont a insi t r a n s f é r é s d i 

rec tement de la posit ion d ' i r r ad ia t ion à celle de comptage . 
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L e s c a r t o u c h e s son t en a l u m i n i u m . Aucune a c t i v i t é p a r a s i t e n ' a 

pu ê t r e m i s e en é v i d e n c e . On p o u r r a tout a u s s i bien i r r a d i e r d a n s d e s c a r 

t o u c h e s en p o l y e t h y l e n e , p o l y s t y r è n e , ou toute a u t r e m a t i è r e p l a s t i q u e t r è s 

p u r e c o n t e n a n t peu d ' i m p u r e t é s de Ζ > 3 1 . Le t r a n s f e r t d e s é c h a n t i l l o n s 

avan t c o m p t a g e e s t a b s o l u m e n t inut i le d a n s la p l u p a r t d e s c a s . Ce qui s i m 

pl i f ie c o n s i d é r a b l e m e n t le mode o p é r a t o i r e . 

C o m m e é q u i p e m e n t de m e s u r e , nous avons u t i l i s é un s é l e c t e u r 

d ' a m p l i t u d e SA 40 Β à 400 c a n a u x , pouvan t tout a u s s i bien f o n c t i o n n e r en 

m u l t i é c h e l l e , ce qui e s t t r è s p r a t i q u e p o u r i d e n t i f i e r d e s p é r i o d e s de l ' o r 

d r e de la s e c o n d e , ou en s p e c t r o m é t r i e γ . 

Nos e s s a i s ont p o r t é s u r l e s é l é m e n t s s u i v a n t s : 

Ge , S e , B r , S r , Y, Z r , Rh, A g , C d , In , B a , Hf, W, I r , P t , A u , K g , P b . 

L e s é c h a n t i l l o n s m é t a l l i q u e s , d ' o x y d e s (Hf et Hg) ou a u t r e s (ί\ 3 r ) é t a i e n t 

de p u r e t é t o u j o u r s s u p é r i e u r e à 9 9 ^ e t , d a n s de n o m b r e u x c a s s u p é r i e u r e 

à 99,9<ro . L e s q u a n t i t é s i r r a d i é e s é t a i e n t de l ' o r d r e d 'un g r a m m e . 

Aucun e s s a i n ' a p o r t é s u r l e s gaz r a r e s : Kr et Xe : 

1 8 3 m K r t 1 / 2 l , 9 h ; l 2 9 m X e t 1 / ; , 8 , 9 J ; Π 1 " X e t ^ 12 j 

ni l e s é l é m e n t s dont la p é r i o d e conv ien t m a l aux c o n d i t i o n s de l ' a n a l y s e 

p a r a c t i v a t i o n ; 

pé r iode 

17 m s 

12 a 

14 j 

245 j 

104 j 

58 j 

'Ce 9 ,2 m s 

i s o m è r e n u c l é a i r e 

75 

931 

117 

119 

123 

125 

138 

As 

Nb 

m 
Sn 

m 
Sn 

m _ 
Te 

Te 

m _ 
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ainsi que Er ( Er t. , 2,5 s) et Os ( Os t. / 5,7 h et 

190 tri l n . . ' /Z 

Os t. / 10 min) 

Toutes les valeurs utilisées tant pour l'énergie que pour le courant 

moyen d'électrons nous ont été fournies par les opérateurs de la machine. 

L'intensité du faisceau est mesurée par l'intermédiaire de ferrites et lue 

sur un galvanomètre. L'énergie résulte d'une mesure calorimétrique de la 

puissance fournie à la sortie du guide accélérateur. Ces résultats sont en

tachés d'une incertitude de 5 à 10"£ . Néanmoins, ces paramètres, intensité 

et énergie, se sont avérés reproductibles et des mesures de l'activation pro

duite (7 VleV 100 μ A) du Cd donnaient des résultats d'une irradiation à l'au

tre identiques à moins de 5°/o près. Ce qui montre la bonne stabilité du fais

ceau au cours du temps. 

III  RESULTATS EXPERIMENTAUX 

Les principales caractéristiques des éléments étudiés sont rassem

blées dans le tableau I. Les valeurs numériques sont extraites de la char

te [12] . 

A. Irradiation à 7 MeV I = 100 μ A 

Tous les éléments du tableau I ont été irradiés à saturation avec 

une durée maximale limitée à 10 minutes. 

C'est ainsi qu'aucune activité n'a pu être détectée avec Ge , Zr, 

et Pb, résultat en accord avec les conclusions d'autres auteurs [ 4J f 5| [6] 

[ 7] ayant utilisé l'activation (γ , γ ' ) . 
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T A B L E A U I 

P R I N C I P A L E S C A R A C T E R I S T I Q U E S DES E L E M E N T S ETUDIES 

E l é m e n t 

G e 

S e 

B r 

S r 

Y 

Z r 

Rh 

A g 

Cd 

In 

Ba 

Hf 

W 

I r 

P t 

A u 

H g 

P b 

I s o m è r e 

n u c l é a i r e 

73 m _ 
Ge 

77 m „ 
Se 

79 m 

B r 
87 m_ 

S r 

89 m y 

9 0 m Z r 

1 0 3 m R h 

107 m A 

A g 
109 m A 

A g 

1 1 1 m C d 

113 m T 
In 

115 m T 
In 

135 m _ 
B a 

1 3 7 m B a 

178 m H f 

179 m H f 

180 m H f 

183 m w 

191 m T 
I r 

195 IT» 

P t 
197 m . 

A u 
199 m,_ 

Hg 
2 0 4 ir» 

P b 
2 0 7 m „ . 

P b 

A b o n d a n c e 

i s o t o p i q u e 

7 , 7 6 ^ 0 

7 , 5 8 

5 0 , 5 4 

7 , 0 2 

100 

51 , 4 6 

100 

51 , 3 5 

4 8 , 6 5 

1 2 , 7 5 

4 , 2 8 

9 5 , 7 2 

6 , 5 9 

11 , 3 2 

2 7 , 1 4 

13 , 7 5 

3 5 , 2 4 

1 4 , 4 0 

3 7 , 3 

33 , 8 

100 

1 6 , 8 4 

1 , 4 8 

2 2 , 6 

P é r i o d e 

0 , 5 3 s e c 

1 7 , 5 " 

4 , 8 " 

2 , 8 h 

16 s e c 

0 , 8 3 " 

57 m i n . 

44 s e c 

40 

49 m i n . 

1 , 7 h 

4 , 5 h 

2 8 , 7 h 

2 , 6 m i n . 

4 , 8 s e c 

19 " 

5 , 5 h 

5 , 5 s e c 

4 , 9 " 

3 , 5 j 

7 , 2 s e c 

42 m i n . 

67 " 

0 , 8 s e c 

E n e r g i e d e s γ 

o b s e r v a b l e s e n M e V 

0 , 0 5 4 0 , 0 1 4 

0 , 1 6 

0 , 2 0 8 

0 , 3 9 

0 , 9 2 

2 , 3 

0 , 0 4 0 

0 , 0 9 4 

0 , 0 8 8 

0 , 2 5 0 , 1 5 

0 , 3 9 3 

0 , 3 3 5 

0 , 2 7 

0 , 6 6 

0 , 4 3 0 , 3 3 0 , 2 1 0 

0 , 2 2 0 , 1 6 

0 , 4 4 0 , 3 3 0 , 2 2 

0 , 1 6 0 , 1 1 0 , 0 6 

0 , 1 3 0 , 0 4 

0 , 1 3 0 , 0 3 

0 , 2 8 0 , 1 3 

0 , 3 7 0 , 1 6 

0 , 9 1 0 , 2 9 

1 , 0 6 0 , 5 7 

0 8 9 
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Pour les 2 premiers éléments, cet échec peut, sans doute, être 

attribué à la très courte période des isomères correspondants et à la rapi

dité encore insuffisante de notre installation de transfert pneumatique. C'est 

. , 207 ITI u _ „ 204 rn L . , , . , , 
aussi le cas pour Pb. Quant a Pb , il s'agit d'un isotope 

8 2 

"pairpair" pour lequel l'existence d'un isomère nucléaire constitue une des 

rares exceptions (comme pour ' Zr) aux règles générales de MATTAUCH. 

En ce qui concerne le rhodium, nous avons pu mettre en évidence 

une nette activation, mais nos conditions opératoires se prêtaient mal à 

des mesures quantitatives précises sur des rayonnements d'aussi basses 

énergies (40 KeV). 

1 β f\ yy~ 

En revanche, nous avons pu observer l'existence de Hf 

(trois pics dans le spectre γ à 0 ,44 0 ,33 et 0 ,22 MeV) dont la période 

t1 , 5,5 heures a été vérifiée. Il semble que ce soit la première fois que 

cet isomère est produit dans de telles expériences. Le très faible rende
l o f i r r ì 

ment de production de Hf interdit toute application analytique sérieuse 

et cet isomère ne constitue aucunement une gêne dans l'étude du hafnium 

par le biais de Hf. Notons aussi que nous n'avons pas pu mettre en 
1 7 R m 

évidence l'isomère de 4,8 secondes Hf. 

Enfin pour le platine nous n'avons trouvé qu'un pic à 70 KeV envi

ron. Les valeurs indiquées dans la charte semblent donc fausses. Cette 

énergie a également été déterminée par les auteurs cités. 

Signalons encore que : 

 pour l'indium nous ne sommes pas arrivés à mettre nettement en eviden
ti v 113 m_ _, . . . . . ,, . . , 

ce 1 isomere In. Il y avait bien un pic photoélectrique aux environs de 
1 1 Γ 

0,390 MeV, audelà de ceux de In, mais trop faible pour une identifi

cation certaine 
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135 m. 
la formation de "Ba ( t , 28 ,7 h) a été faci lement o b s e r v é e , bien 

•endement soit 

2 ,6 min), 

1 1 *7 

que son rendement soit faible comparé à l 'exci tat ion de Ba ( t . 
V 1/2 

Dans les conditions expér imenta les p r éc i t é e s E = 7 MeV 

I = 100 uA t =10 m i n u t e s , les quantités minimales dé te rminab les 
r max 

définies comme étant cellee , qui donnent au maximum du pic photoélectr ique 

un nombre de coups égal à deux fois le bruit de fond, sont indiquées dans 

le tableau II. Nous y avons également por té les va leurs publiées pa r 

LUKENS et al [4"1 , re la t ives à une énergie d ' i r r ad ia t ion de 3 MeV, une 

intensité de faisceau de 1 mA , la durée maximale d ' i r r ad ia t ion étant 1 heure . 

B. Amél iora t ions poss ib les 

Les va leurs du tableau II concernent une intensité de faisceau de 

100 μ A. Avec un a c c é l é r a t e u r l inéa i re d ' énerg ie voisine ou infér ieure à 

10 MeV, il est facile de monter à 1 mA. 

Notre montage d ' i r r ad ia t ion était en fait t r è s rud imenta i re et pas 

du tout adapté à ce type d ' i r r ad ia t ion . De sor te que pa r une instal lat ion judi

cieuse de l ' ensemble c iblepneumatique on doit ici auss i gagner un facteur 

d ' amél io ra t ion non négl igeable . 

De plus le faisceau ayant , pour des in tensi tés de 1 mA , un dia

mè t r e re la t ivement grand £ 20 m m , on p o u r r a i r r a d i e r des échantil lons 

SOU6 forme de disques de p lus i eu r s g r a m m e s . Ainsi les t eneurs min imales 

dosables seront de l ' o r d r e de grandeur de ce l les indiquées dans le tableau 

III, ou noue supposons toujours une i r rad ia t ion de 10 minutes au m a x i m u m , 

dans un faisceau d ' é lec t rons de E = 7 à 8 MeV 1 = 1 mA, d'un échantil lon 

de quelques g r a m m e s . 
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T A B L E A U II 

QUANTITES MINIMALES DETERMINABLES 

Elément 

Se 

B r 

S r 

Y 

Ag 

Cd 

In 

Ba 

Hf 

W 

I r 

Pt 

Au 

Hg 

Quantités min ima les dé t e rminab le s 

(a) 

1 mg 

0 ,5 -

10 

5 

1 

0,5 -

0 ,5 -

10 

0,1 -

20 

2 

5 

ο , ι -

20 

(b) 

3 , 3 

-

3 , 2 

77 

3 

1 

0 , 2 

200 

ο , ι 

-

1,3 

64 

2 , 5 

37 

m g 

-

-

-

-

-

-

-

-

-

-

-

-

-

(a) Nos r é su l t a t s E = 7 MeV I = 100 μΑ t = 10 min 

r max 

(b) Résultat de LUKENS , OTVOS , WAGNER [41 

E = 3 MeV I = 1 mA t = 1 h 

max 
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T A B L E A U III 

TENEURS MINIMALES DOSABLES 

Elément 

Se 

Br 

Sr 

Y 

Ag 
Cd 

In 

Ba 

Hf 

W 

Ir 

Pt 

Au 

Hg 

Teneur minimale dosable 
en ppm mass ique 

10 
5 

100 
50 
10 
5 
5 

100 
1 

200 
20 
50 
1 

200 
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C. Etude de l ' influence des d ive r s p a r a m è t r e s Sur l e s 

ac t iv i tés spécifiques induites 

1.Remarque su r la sect ion efficace des réac t ions (γ , γ ' ) 

Con t ra i r emen t à ce qui se pa s se pour les réac t ions photonucléa i res 

(Y ι n) (Y ι p) e t c · · l e s courbes de sect ions efficaces pour les réac t ions 

(Y > Y') p r é s e n t e n t , soit deux pics , soit un p r e m i e r pic à basse énergie et 

un a c c r o i s s e m e n t p rogres s i f de la sect ion efficace aux plus hautes é n e r g i e s . 

Dans la p lupar t des c a s , le p r e m i e r pic es t situé aux environe de 9 MeV, 

le eecond v e r s 18 MeV. Rappelons que les seui ls des réac t ions (γ , η) ou 

(γ , ρ) sont vois ins de 8 MeV pour les é léments moyens et l o u r d s . 

Enfin les va leurs numér iques des sect ions efficaces dans le vo i s i 

nage des maxima sont tou jours re la t ivement f a ib l e s , de l ' o r d r e de quelques 

mb dans les cas les plus favorables [13 "I[l41. 

2. Influence de l ' éne rg ie des é l ec t rons a c c é l é r é s su r 

l ' ac t iv i té induite 

On comprend faci lement d ' a p r è s ce qui p r écède que dans ces condi

tions , l es act ivi tés induites doivent augmente r t r è s vite avec l ' éne rg i e des 

é l e c t r o n s . P a r exemple , la var ia t ion de l ' ac t ivat ion du Cd en fonction de 

l ' éne rg ie des é lec t rons es t r e p r é s e n t é e su r la f igure 1. Nous avons de m ê m e 

r ep ré sen t é sur la figure 2 p lu s i eu r s courbes en coordonnées s e m i  l o g a r i t h 

miques pour les é léments suivants : Cd , In , Au , Sr et Y. On peut vo i r que 

les courbes obtenues ont aux e r r e u r s expé r imen ta l e s p r è s des a l l u r e s expo

nent ie l les . L 'ac t iv i té induite A étant r e p r é s e n t é e p a r une fonction du type : 

A , k » E 
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ACTIVITE SPECIFIQUE 
(unites relatives) 

7.10' AUCYYD A U 

Influence de l'épaisseur de la cible 
sur lactivite induite 

Cible Cu 

6.104 

5.104 _ 

4.10 

mm 

F ig .3 
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Une loi du même type exis te pour les act ivat ions photonucléa i res [15 

dès qu'on es t aude là de la résonance géante soit à p a r t i r de 30 MeV pour les 

é léments l é g e r s C , N et O. 

Dans les conditions expér imen ta les p r é c i t é e s les va l eu r s de > 

d é t e r m i n é e s graphiquement pour les 5 é léments étudiés sont : 

E lément λ en MeV " t , , 

1/2 

Sr 0,92 2 ,8 h 

Y 1,73 16 s 

Cd 0,77 49 mn 

In 0,92 4 ,5 h 

Au 1 ,26 7,2 s 

L' influence globale de l ' éne rg ie des é l ec t rons su r l ' ac t iv i té induite 

appara î t a ins i c l a i r emen t . On voit le gain appor té p a r augmentat ion de 

l ' éne rg ie des é lec t rons en vue d 'appl icat ions analy t iques . P a r exemple pour 

l ' y t t r i um la sensibi l i té est a m é l i o r é e d'un fac teur 100 en pa s san t de 4 à 

7,2 MeV. 

3. Influence du choix de la cible 

Il est bien connu que le rendement de convers ion es t c r o i s s a n t avec 

le Ζ du ma té r i au u t i l i sé . D'où l ' i n t é rê t du plat ine qui de plus es t inoxydable. 

L ' é p a i s s e u r de la cible est t r è s impor tan te elle a u s s i . Pour le m o n t r e r , 

nous avons i r r a d i é des moni teurs d ' o r en ut i l i sant des c ibles de cuivre d ' é 

p a i s s e u r s c r o i s s a n t e s , à 7 MeV. La courbe expér imenta le t r adu i san t les 

résu l ta t s obtenus est r e p r é s e n t é e figure 3 . Elle confi rme la théor ie qui 

prévoi t que l 'ac t ivat ion es t d 'autant plus grande que la cible es t mince . Le 

rayonnement de freinage dur es t en effet produi t dans les p r e m i è r e s couches, 

le r e s t e de l ' á p a i s s e u r contr ibue à l ' ab so rp t ion , donc à un affa ibl issement 

du flux des photons γ produi t . 
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Mais on ne peut pas chois i r une cible t rop mince à moins de dév ie r 

le faisceau d ' é l ec t rons ap rès sa t r a v e r s é e . L 'échauffement des échant i l lons 

p a r absorpt ion des é lec t rons en t ra îne ra i t des pe r tu rba t ions t rop impor tan tes 

Donc il faut avoir r ecou r s à une épa i s seu r suffisante pour que les é l ec t rons 

ne puissent t r a v e r s e r la c ible . L 'u t i l i sa t ion d'un sys tème de déviation é l ec 

t romagnét ique n 'es t pas plus ra t ionnel . Il faut en effet l a i s s e r un in te rva l le 

ent re la cible et l 'échant i l lon tel que les t r a j ec to i r e s é lec t ron iques soient 

complè tement en dehors des zones d 'ac t ivat ion. La pe r t e de flux de photons 

qui en résu l te est a lo rs auss i grande sinon plus qu'avec une cible é p a i s s e . 

D'où cet te d e r n i è r e solution qui est d ' a i l l eu r s de loin la plus s imp le . 

En conclus ion, il faut une cible de Ζ élevé dont l ' é p a i s s e u r n ' e s t 

pas t rop supé r i eu re au p a r c o u r s des é l e c t r o n s . 

4. Influence de la d is tance c ib leéchant i l lon 

Ces e s s a i s avaient pour but de complé te r nos conna i ssances su r l e s 

conditions p ra t iques d ' i r r ad ia t ion en vue de l ' ana lyse p a r act ivat ion. En 

p a r t i c u l i e r on peut e s t i m e r la p e r t e de flux de rayonnement γ reçu lo r sque 

l 'on éloigne l 'échant i l lon de la c ib le . 

Les r é su l t a t s d ' i r r ad i a t i ons p a r é l ec t rons de 7 MeV su r un échan

tillon d 'y t t r ium sont r e p r é s e n t é s su r la f igure 4 pour des d i s tances 

échant i l lonc ib le Pt de 10 à 100 m m . 
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A ACTIVITE SPECIFIQUE 
(unites relatives) 

20 

8,YCr.T')e9mY 
Inf luence de la distance cible-échantillon 

sur l'activité induite 

Cible Pr ( 2 x 1 mm} 

F,,-. A 
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IV  AVANTAGES ET INCONVENIENTS DE LA TECHNIQUE D'ANALYSE 

PAR REACTIONS ( γ , γ ») 

En i r r ad i an t avec un a c c é l é r a t e u r convenable , E 8 à 9 MeV, 
max 

I moyen >, 1 mA , la photoexcitat ion d ' i s o m è r e s nuc l éa i r e s se p r é s e n t e com

me un moyen d 'ana lyse quali tat ive et quantitat ive applicable à une vingtaine 
 6 ,  5 

d ' é l é m e n t s . Les quanti tés min imales dé t e rminab le s étant de 10 à 10 
g r a m m e . 

A. Jj^ony_énient_ 

Cette technique ne s 'applique qu 'à des é léments r e l a t ivement 

lourds (Z > 31). Inconvénient que ne connaissent pas les méthodes plus 

t rad i t ionnel les de l ' ana lyse p a r act ivat ion. En p a r t i c u l i e r l ' ac t ivat ion 

(η , γ) et (γ , n) et aux pa r t i cu l e s c h a r g é e s . 

De plus les sec t ions efficaces de photoexcitat ion sont net tement 

plus faibles que ce l les des réac t ions avec changement du nombre de nucléons. 

De tel le so r t e que ces d e r n i è r e s p e r m e t t e n t d ' a t t e indre des sens ib i l i t és 
3 

me i l l eu r e s différant parfois d'un fac teur 10 

L 'u t i l i sa t ion d'un rayonnement de freinage d ' énerg ie r e l a t ivement 

faible peut e n t r a î n e r ce r t a ines difficultés dues à son absorpt ion p a r l ' é chan

tillon et quelques p rob l èmes en ce qui concerne le choix d'un étalon convena

ble. 

L ' absence d ' i s o m è r e s nuc l éa i r e s de pé r iodes m e s u r a b l e s pour l e s 

isotopes s tables l é g e r s , peut ê t r e cons idé rée comme une s implif icat ion dans 

de nombreux cas d ' ana lyse . 



En effet, ce sont bien souvent les p r e m i e r s é léments de la c lass i f i 

cation périodique qui consti tuent la mat r i ce des échantil lons ana lysés . 

P a r exemple : C, N, O, \ ' a , P , S, Ce dans les milieux biologiques, 

Na , S i , K, Mn , Fe , Co, Ni, Cu, dans les roches 

ne s 'act ivent aucunement pa r i r rad ia t ion dans des photons d 'énerg ie infé

r ieure à 8 MeV environ. Ainsi les é léments formant des i s o m è r e s actifs 

pa r photoexcitation peuvent y ê t re dosés d'une façon non des t ruc t ive à des 

teneurs de quelques 10 

De grandes poss ib i l i tés d 'ana lyses sans sépara t ions chimiques sont 

ainsi offertes par l ' i s o m e r i e nuc léa i re . 

La s p e c t r o m é t r i e γ est cons idérablement simplifiée pa r rappor t 

à cel les que nécess i tent habi tuel lement les analyses par act ivat ion. 

La désexci ta t ion d'un i somère ne donne lieu en généra l qu'à un ou 

deux pics le plus souvent ve r s quelques centaines de KeV. Et les pér iodes 

que l 'on est suscept ible de r encon t r e r ap rè s photoexcitation sont dans beau

coup de cas a s sez différentes pour que l 'on puisse s ' a f f ranchi r 'd ' éventue l les 

in te r fé rences ent re rayonnements γ . 

C . Activation_p_a_r_le s_ J}£uJ;£oris_de£ .rÇÎÇlÎPH?. 

^ D ( Y , n)¡H et ^Be (γ , n)^Be 

Ce sont les seules réact ions nuc léa i res pouvant se p rodu i re avec 

des photons d ' énerg ie in fé r ieure à 8 MeV d'une façon sensible . Comme le 

signalent LUKENS et al [ 4 J , ces neutrons peuvent ac t iver la ma t r i c e ou 

ce r t a ines impure té s et c r é e r de ce fait des act ivi tés p a r a s i t e s . 
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L e d e u t e r i u m p e u t p r o v e n i r de l ' e a u de r e f r o i d i s s e m e n t de la c i 

b l e . D a n s le c a s d ' a n a l y s e s p o r t a n t s u r d e s é c h a n t i l l o n s en s o l u t i o n il f a u d r a 

é t u d i e r le p r o b l è m e . 

L e s n e u t r o n s a i n s i c r é é s son t e s s e n t i e l l e m e n t d e s n e u t r o n s r a p i 

d e s . L e u r flux p o u r d e s é c h a n t i l l o n s ne c o n t e n a n t p a s du d e u t e r i u m et du 

b é r y l l i u m en q u a n t i t é s p r é p o n d é r a n t e s e s t t o u j o u r s t r è s f a ib l e p a r r a p p o r t 

à c e l u i d e s p h o t o n s p r i m a i r e s . 

De s o r t e que c e s i n t e r f é r e n c e s p o t e n t i e l l e m e n t p o s s i b l e s n ' i n t e r 

v i e n n e n t que d a n s d e s c a s tout à fa i t e x c e p t i o n n e l s . 

P e n d a n t t o u t e s nos e x p é r i e n c e s nous ne s o m m e s j a m a i s a r r i v é s à 

m e t t r e en é v i d e n c e l ' a c t i v a t i o n de l ' a l u m i n i u m p a r l e s deux r é a c t i o n s 

27 28 27 24 

Al ( η , γ ) Al et Al ( η , a ) N a . Ce qui m o n t r e b ien que d a n s le c a s 

g é n é r a l on p e u t c o n s i d é r e r l ' a c t i v a t i o n p a r l e s n e u t r o n s p r o d u i t s s e l o n l e s 

r é a c t i o n s c i  d e s s u s c o m m e n é g l i g e a b l e . 

V. C o n f u s i o n s 

L ' a n a l y s e p a r a c t i v a t i o n au m o y e n d e s r é a c t i o n s (γ , γ ' ) p e u t ê t r e 

c o m p a r é e de p a r s a s i m p l i c i t é d ' u t i l i s a t i o n à l a m é t h o d e de d o s a g e p a r i r 

r r a d i a t i o n d a n s l e s n e u t r o n s de 14 MeV. 

C o m m e e x e m p l e s d ' a p p l i c a t i o n s c i t o n s : 

 l e s d o s a g e s de Cd d a n s Z n , Hf d a n s Z r 

 l e s d o s a g e s de A u , P t , I r , A g , d a n s l e s m i n e r a i s de m é t a u x r a r e s 
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Il faut r e m a r q u e r que la plupart des anions suscept ib les d ' in te rveni i 

dans la composit ion de composés du métal étudié n 'apportent aucune compl i 

cation supp lémenta i re . C 'es t le cas notamment des oxydes , f l u o r u r e s , 

c h l o r u r e s , iodures , de tous Ks composés c a r b o n é s , azotés ( n i t r a t e s , ni

trii res etc . . . ) sulfurés (sulfures , sulfates , sulfites , e t c . . . ) des s i l ica tes 

et des phosphates . Une except ion, le cas des composés du b r o m e , puisqu ' i l 

existe de cet é lément un i somère nucléa i re de pér iode 4,8 s. 

Il n'y a guère d ' au t r e s techniques d 'analyse par act ivation qui 

puisse p ré t end re s 'aff ranchir à ce point des in te r fé rences dues à l ' env i ron

nement chimique. 

Nous pensons que l ' ana lyse au moyen de l 'act ivat ion (γ , γ ' ) pour

rait t rouver des applications i n t é r e s san t e s pour le dosage d ' impure t é s dans 

les corps organiques (par exemple les hyd roca rbu re s ) . 

La dé te rmina t ion d ' é léments lourds dans les milieux biologiques 

(problème des oligo é léments) nous pa ra i t également un domaine d 'appl ica

tion poss ib le . 

Cette technique nouvelle devra i t connaî t re un grand développement 

à côté des au t r e s méthodes de l ' ana lyse pa r ac t iva t ion , qu 'el le ne peut p r é 

tendre r e m p l a c e r , mais qu'el le complète parfois avantageusement . 
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DISCUSSION 

Mr. RICCI 

When you say target ( "cible" ), do you refer to the electron A^ray 

converter or to the sample itself ? 

Mr. ENGELMANN 

Il s'agit effectivement de la cible de conversion des électrons en 

rayonnement de freinage, cible qui intercepte le faisceau d'électrons 

et qui est placée devant l'échantillon à irradier. 

Mr. HOLM 

Do I understand this would be good for gold prospecting ? 

Mr. ENGELMANN 

Effectivement cette méthode semble très intéressante pour des dosages 

systématiques d'or dans des minerais. 

Si vous disposez d'un accélérateur linéaire capable de descendre en 

énergie en dessous de 10 MeV, cette méthode résoudra votre problème 

d'une façon très élégante et peu onéreuse. Mais compte tenu du prix 

d'un petit accélérateur linéaire ( de k à 8 MeV ), et du nombre restreint 

d'élément que l'on peut doser ( 15 à 20 de ΖJ> 31 ) , l'achat d'une machine 

pour cette application très particulière n'est certainement pas justifiable 

Mr. WOHLLEBEN 

Welche Energie hat das**' in der Reaktion (̂ /') ? 

Mr. ENGELMANN 

Je ne pense pas qu'il soit possible d'exploiter à des fins analytiques le 

rayonnement #"' émis lors de la réaction d'excitation (if,ft") 

En effet : 

1) Il faudrait que la mesure se fasse près de l'échantillon où le 

fond continu dû au rayonnement de freinage primaire, produit par 

1'accélérateur,masquerait certainement cette emission #"'. 

2) De plus, l'énergie de ce rayonnement £*' n'est pas caractéristique 

puisqu'égale à la difference entre le rayonnement d'excitation 
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Ey^ et celui émis lors de la désexcitation ultérieure qui lui est 
caractéristique. Comme E» —peut avoir toutes les valeurs compatibles 
avec l'ampleur du spectre desude freinage, il en résulte que l'énergie 
des X"̂  émis immédiatement est caractérisée par un spectre continu lui 
aussi. 

Mr. MACHIROUX 

Voudriez-vous. s'il vous plait, repéter la limite de sensibilité du 
Cd dans le Zn. 

Mr. ENGELMANN 

Les teneurs de Cd que nous avons déterminées par cette méthode étaient de 
200 à 300 ppm. Mais je répète que les conditions expérimentales utilisées 
pour ces expériences préliminaires furent très mauvaises. De sorte qu'en 
irradiant dans un faisceau conçu pour l'activation ()fj<"') s o n intensité 
étant de 1mA on doit pouvoir descendre à 1 ppm au moins. 

Mr. ALBERT 

Puis je demander à Mr. LAVERLOCHERE quels sont parmi les éléments étudiés, 
par MM. JEROME et ENGELMANN ceux dont le dosage est aussi sensible par 
irradiation dans les neutrons de 1̂+ MeV ? 

Mr. ENGELMANN 

Je voudrais préciser que les valeurs portées dans le tableau des teneurs 
minimales dosables, concernent une intensité de faisceau de 100 ,uA 
seulement, et un ensemble de cible de conversion très mal adapté à l'analyse 
par activation C^",«/'). De sorte qu'en irradiant dans un faisceau de 1 mA 
avec une cible bien choisie les quentités dosables sont environ 100 fois 
plus petites. De Plus, l'expérience montre que l'on peut irradier des 
échantillons de plusieurs grammes. Ainsi des teneurs de l'ordre de la ppm 
sont déterminables. Je pense que dans l'ensemble, la sensibilité est aussi 
bonne qu'avec les neutrons rapides. Mais la simplicité des spectres V^des 
isomères crées, la variété des périodes et le nombre restreint d'isomères 
existants, font de cette méthode un outil analytique très simple d'utili
sation, où les interférences sont inexistantes pratiquement, se justifiant 
surtout pour des dosages systématiques sur de très nombreux échantillons 
de certaines impuretés caractéristiques, dont un isomère peut être obtenu 
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à basse énergie ( E<.8 à 9 MeV environ ). 

Mr. LAVERLOCHERE 

1) Quelle est la vitesse de rotation de votre porte échantillon pour l'accélérateur 
linéaire ? Vous semblez trouver que cette vitesse est trop élevée. Ai-je bien 
compris ? 

2) Dans le cas du cyclotron énergie fixe, quelle est la puissance maximum 
autorisée par le refroidissement à air que vous avez adopté ? 

Mr. ENGELMANN 

1) Nous n'avons pas encore mesuré cette vitesse de rotation. Elle est cer
tainement de l'ordre de plusieurs centaines de tours par minute, ce qui 
est plus qu'il faudrait normalement. Mais la simplicité du système utilisé 
est telle que nous ne devrions pas avoir des difficultés d'exploitation. 
Aussi avons-nous préféré garder cette vitesse de rotation élevée, plutôt 
que d'interposer des systèmes réducteurs qui augmenteraient la complexité 
du dispositif. 

2) Je ne peux pas vous dire qu'elle est la puissance maximale autorisée. Mais 
dans notre cas nous avons desi de kk MeV, l'intensité du faisceau est voisine 

2 2 
de 5 /uA/cm , soit donc—100 W/cm . Or nous n'avons pas rencontré de difficul 
tes majeures avec cette puissance dissipée. Les températures que l'on peut 
atteindre font l'objet d'expériences en cours dans le cadre d'une étude très 
générale sur le problème du refroidissement des échantillons irradiés par 
des particules chargées. 
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USE OF THE NAVAL RESEARCH LABORATORY 60 MeV LINAC FOR 
PHOTON ACTIVATION ANALYSIS WITH PARTICULAR REFERENCE TO 

THE DETERMINATION OF FLUORINE IN SEA WATER 

P. Wilkniss and V.J. Linnenboom 
Naval Research Laboratory 

Washington U.S.A. 

ABSTRACT 

Use of the NRL 60 MeV Linac for photon activation analysis is 
outlined. The converter and the bremsstrahlung intensity distribu
tion are described, as are the pneumatic transfer system and sample 
rotator used in the irradiations. The determination of fluorine in 
sea water and the problems encountered, such as interfering reac
tions, sample preparation etc. are discussed and some results ob
tained with the method are given. 
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Introduction: 
Of all methods of activation analysis, photon activation seems 
to be suited best for the determination of small amounts of 
fluorine in complex matrices. This is well documented by 
actual determinations of fluorine by photon activation analysis 
in metals (1,2), stony meteorites (3)» rocks and ores (4) and 
biological matrices (5)· We have used the NRL βθ-MeV Linear 
Accelerator to investigate the use of photon activation analysis 
for the determination of fluorine in sea water. The concentration 
of fluorine in sea water is approximately 1.4 ppm, well within 
the detection limits of photon activation analysis given in 

-8 
references 1-4 to about 10 g. 

NRL Linac: 
The b0 MeV NRL Linac was constructed by the NRL staff 

and is described in detail by Godlove, Tobin and McElhinney (6). 
For activation analysis experiments we used beam 2A, in which 

ι 0 the electron beam is deilected 45 from its original path in the 
accelerating section of the machine. The obtainable beam current 
in beam 2A varies and lies usually between 30 - 50 /UamD. This 
is the average beam current, measured directly on the converter. 
The spread of the electron energies in the beam can be controlled 
by slits. For our experiments the slits were usually set for a 
G% energy spread. The converter which is used as the bremsstrah
lung source is located several centimeters from the beam exit 
window. It is a copper box which contains 22 sheets of tantalum 

2 representing a thickness of 9·7ο g/cm . The tantalum sheets are 
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spaced approximately 0.07 cm apart to allow for the flow of 
2 

cooling water. The tantalum thickness of 9·7ο g/cm corre
sponds to about 1.6 radiation lengths. This means a con
siderable reduction in forward bremsstrahlung yield (maximum 
at approximately 0.75 radiation lenghts). On the other hand 
the electron beam is very efficiently stopped in the converter; 
thus sample heating is avoided. For instance, in a one-hour 
irradiation directly at the converter sodium metal (m.p. = 
97«5°C) did not melt. Furthermore, the highest bremsstrahlung 
intensity is obtained close to the converter. The intensity 
distribution in the bremsstrahlung beam at 22 MeV and 30 /Uamps 
was measured by irradiating small pieces of Teflon foil and 
counting the F produced via F " (y,n)F * Results obtained 
show that in a plane parallel to the face of the converter and 
at a distance of 2 cm from it, the bremsstrahlung intensity 
decreases rapidly with distance from the center of the beam, 
being reduced to about Λ0% of the on-axis value at 2.5 cm. 
The on-axis bremsstrahlung intensity 6 cm from the converter is 
about one third of the intensity 1 cm from the converter. 

Sample transfer system: 
The discussion of the bremsstrahlung intensity distribution 
shows that the highest sensitivity for photon activation analysis 
is obtained when the sample is irradiated close to the con
verter. In a position close to the converter the sample 
volume for which a fairly uniform irradiation can be achieved 
is limited to approximately 1 ml because of the strong flux 
gradient. The irradiation is, of course, much more uniform 
when the sample is rotated. 
Therefore we have constructed a pneumatic system by means of 
which the sample may be transferred from a remote outside location 
to the irradiation position directly in front of the converter, 
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rotated during irradiation, and then returned to the outside 
location. The samples are packed in small screw-capped alumi
num containers of 0.7 ml usable volume. During the irradiation 
the aluminium rabbits are rotated at approximately 300 rpm by 
an electric spinner system. V/hen the rabbit reaches the 
irradiation position it activates a microswitch, which in turn 
starts the rotator and also a clock for timing the irradiation 
period. For optimum positioning of the sample in the bremsstrah
lung field the rotator is lined up against the dark spot on a 
glass plate which is irradiated directly with the electron beam. 
To irradiate the glass plates with the electron beam and also 
to allow the use of this beam by other experimenters the con
verter and the rotator can be simultaneously moved out of the 
electron beam by remote control. 

Determination of fluorine in sea water 

The first practical application of the NRL Linac 
and the transfer system was for the photon activation analysis 
of fluorine in sea water. Since this determination is usually 
carried out by a strectrophotometric method developed by Greenhalgh 
and Riley (7), it is relevant to consider briefly the advantages 
of the photon activation technique for this specific case. 
Aside from the often discucced advantages of activation analysis 
for trace determinations in general, an important consideration 
in developing this particular procedure is that photon activation 
analysis should allow the determination of fluorine, bromine, 
and iodine in a single sample of sea water. These halogen 
ratios are of interest, because they shed light on geochemical 
processes. Neutron activation analysis has been used extensively 
by Winchester et al (8) to determine chlorine, bromine and iodine 
ratios in many geological samples. Fluorine which is not readily 
determined by neutron activation analysis was omitted but it now 
seems possible to fill this gap by means of the photon activation 
technique described here. Finally the interest of chemical 
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oceanographers is not limited to sea water only, but to a 

variety of specimens as sediments, fossils, bones, organic 

matter etc., all of which can be analysed for fluorine by 

photon activation analysis much more conveniently than by 

other chemical methods. Therefore, the photon activation tech

nique for the analysis of fluorine in sea water which is reported 

here is considered as a first step to the general use of the 

method for other types of samples of marine geochemical interest. 

Interfering reactions: 

The most serious interfering reaction is Na ( V, o<»n)F , because 

23 

of the high Na/F ratio in sea water. The yield curve for Na ' 

( v",v<n)F which was first measured by Engelmann (1) rises steeply 

a few MeV above the Q value of 20.9 MeV. We have also measured 

the yield curve for Na (v,ci.n)F because of our different ex

perimental set up. For these experiments the pneumatic trans

fer system and sample rotation were not used. Sodium metal 

which was purified by vacuum distillation was packed in a screw

capped aluminium container. This container was sandwiched 

between foils of pyrolytic graphite and Teflon, which served as 

flux monitors. The samples were irradiated at increasing 

energies from the 20 to 28 MeV, at an average beam current of 

30 ,uamp and 30 min irradiation time. After the irradiation a 

radiochemical separation of fluorine by distillation as Η SiF, 

was performed, preceded by a AgNO precipitation to scavenge 

bromine contamination. The yield curve for the Na ' (y ot»n) F 

reaction agreed fairly well with that obtained by Engelmann. 

A detailed comparison is not possible because of different ex

perimental parameters. While Engelmann still observes the 

Na (Y.ún)F reaction at 22 MeV, we do not, because fluorine 

contamination in the sodium metal masks any Na (Υι* n )F yield 

below 23 MeV. Therefore, we find an apparent threshold of 23 

MeV for the reaction. However, this must be regarded only as an 
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23 

upper limit, not only because of the fluorine contamination 
in the sodium, but also because of the very low /-photon 
intensity at the maximum electron beam energy due to the 
thickness of our converter. Operation of the Linac at an 
energy of 22 MeV successfully avoids interference by the Na 
, » 18 
C/,0Tn)F reaction. 

Another interfering reaction which v/e investigated is the 
1 P\ 1 ft 

initiation of 0 (p,n)F by recoil protons. It is well known 
that this reaction occurs in water-moderated reactors, where 
the collision of energetic neutrons with hydrogen atoms pro
duces the recoil protons. The converters used for the production 
of bremsstrahlung from Linacs are also sources of energetic 
neutrons, because of the high photo neutron cross sections of 
the high-Z elements used. It therefore seemed possible that these 
photoneutrons could create recoil protons in collision with the 
hydrogen atoms of the sea water sample, and thus would inter-

in 
fere with the fluorine determination by producing F from 
if ift 0 (p,n)F . The purest substance available for the experiments 

was triply distilled water. To avoid contamination of the water 
1R 

sample and to prevent loss of carrier-free F to the aluminium 
container walls the samples were irradiated as ice. The ice 
was contained in a cavity near one end of an aluminium rod, the 
lower end of which was immersed in liquid nitrogen in order to 
keep the sample frozen during the irradiation. These experiments 

18, χ 18 
showed that the 0 (p,n)F reaction takes place to a significant 
extent in the irradiated water at an energy of abeut 30 MeV. It 18. . 18 was further concluded that 0 (p,n)F is initiated by protons 
produced from the 0 Qf%p)N reaction, because only irradiations 

18 
in the bremsstrahlung beam produced F , whereas irradiations 
outside the bremsstrahlung beam at comparable fast neutron 

18 18, ν 18 intensities did not produce F . The 0 (p,n)F reaction, 
however, was not observed at 22 MeV; thus it will not interfere 
with the fluorine determination when irradiations are carried out 
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at this energy. 
Finally, the production of F from Ne according to Ne 
18 (/', d)F , Q = - 21 MeV was considered. No yield or cross 

section data were available, but the very low concentration 
-11 of Ne in sea water of 2 χ 10 gNe/g makes any interference 

from this reaction unlikely. 

Sample preparation: 
The irradiation of sea water itself is disadvantageous 

because of the limited sample volume available. Therefore, 
the water was removed from the sample by drying. Simple „_ 
evaporation in a desiccator led to very inhomogeneous samples. 
Therefore, a freeze drying technique was used. Three ml of 
sea water were rapidly frozen in liquid nitrogen to avoid 
fractionation and were then subjected to freeze drying for 
16 hours. The resulting white powder was packed in a small 
polyethylene bag and wrapped in addition in aluminium foil. 

To check the method, artificial sea water samples were 
prepared from triply distilled water and the purest ingredients 
available. Standard samples were prepared the same way but con
taining three times the amount of sodium fluoride as the regular 
samples. 

Irradiation conditions: 
For the irradiations one sea water sample and one standard 

sample were packed in one aluminium rabbit. They were irradiated 
for 20 min, at an average beam current of 30 /Uamps. 

Radiochemical seperation: 
18 A radiochemical separation of F after the irradiation is 

of course necessary. The other halogenes were first removed by 
precipitation with AgNO , followed by the well established 
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distillation of fluorine as H SiF,. Finally, PbCIF was precipitated 
and counted. 

Counting: 
18 The F decay curves were followed for at least M- half 

lives with a coincidence counting arrangement. Two 3 x 3" 
Nal/Tl Scintillation crystals were used, together with two 
single channel analyzers set at the O.5I MeV annihilation 
peak, a fast coincidence and a scaler and timer. Least squares 
analysis of the counted data was performed by using the CLSQ 
decay curve analysis program (9)· 

Results and Discussion: 
Table I shows results obtained for the determination of 

fluorine in artificial sea water. The standard samples con
tained ^.37 /UgF/g and the sea water contained 1.^3 /UgF/g. 
These values include a fluorine blank value of 0.05 /UgF/g 
found in artificial sea water, which was prepared without add
ing NaF. 
The table shows that accuracy and precision of the method are 
acceptable. 

The method was also tested on real sea water samples, where 
1.3^ /UgF/g were found in good agreement with a value of 1.29 
,ugF/g found by other investigators using a sprectrophotometric 
method. 
The overall sensitivity of the method was calculated to be about 
3 X IO"8 g of fluorine for an irradiation of 220 min ( 2 half 

18 lives of F Jat a beam current of +̂5 /Uamps. This corresponds 
to the detection of O.OO6 ppm of fluorine in sea water, when a 5 g 
sample is used. 
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TABLE I 

Irradiation 
No. 

1. 

2. 

3. 
4. 

CPM at Irr. 
Standard 

893+ 7 
922+ 6 

690+ 7 

735+ 7 

End 
Sample 

295+ 4 

296+ 4 

211+ 4 

251+ 4 

^ugF/g 
added 

I.43 

1.43 

I.43 

I.43 

Sea Water 
found 

I.45 

1 .41 

1.34 

I.49 

iverage : 1.42 +_ O.O6 ,ug F/g (or +_ %) 
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DISCUSSION 

Mr. ENGELMANN 

Je voudrais savoir quel est le diamètre approximatif du faisceau d'électrons. 

Mr. WILKNISS 

The diameter is about 1 cm. 

Mr. ENGELMANN 

La courbe représentative du gradient transversal, de votre faisceau de 
photons if de freinage, est en effet tellement pointue, qu'on pourrait 
croire que le faisceau d'électrons a un diamètre très inférieur à 1 cm. 
En effet d'après nos expériences à 35 MeV, avec une épaisseur de cible 
Platine de 6 mm, ce gradient transversal est beaucoup moins important que 
le vôtre, pour une tache faisceau également voisine de 1 cm. 

Mr. HOLM 

A comment on the beam size determination : 
We have irradiated Cu and Lucite sheets and done autoradiography to determine 
the beam intensity profile. It works well on the machine we used. 

Mr. WILKNISS 

We have also used Lucite but have not performed autoradiography, this is 
an interesting possibility. 

Mr. HOLM 

Why not use a long stationary sample with standards at each end ? 

Mr. WILKNISS 

With this method we have obtained very bad results, as far as precision 
is concerned. 

Mr. HOLM 

Why not use large diameter standards and samples and count the complete 
samples. For example if the beam is 1 cm in diameter,use samples and 
standards 3 cm in diameter. The beam wandering should not be important. 
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Mr. WILKNISS 

This has disadvantages because one cannot use the comparator method. 

Mr. GRAHAM 

What was the material of the distillation equipment in which the 
distillation of the SiF, ~ complex was carried out ? 

Mr. WILKNISS 

From a regular pyrex glas distiller. 

Mr. GRAHAM 

Can Dr. WILKNISS comment on the nature & suitability of the PbCIF 
precipitate he used ? 

Mr. WILKNISS 

The PbCIF precipitate was always satisfactory, but precipitating 
conditions,especially the pH are very important. 

Mr. ENGELMANN 

Je crois effectivement que le système rotatif est indispensable si l'on 
veut des résultats reproductibles d'une expérience à l'autre. 
Une autre solution consiste naturellement à se placer très loin 
derrière la cible de conversion où le faisceau de photonsv^est 
certainement homogène. Mais alors du fait de la variation du flux 

2 
suivant 1/d , les activités spécifiques induites seront très faibles 
et les possibilités de dosage fortement réduites compte tenu des 
faibles intensités de faisceau (quelques dizaines de ,uA) dont nous 
disposons. 
Le problème sera à reconsidérer quand nous disposerons d'un linéaire 
capable de fournir des faisceaux des plusieurs centaines de ,uA, voir 
quelques mA, en courant moyen. 
Mr. REVEL 

Le fait de disposer deux étalons recouvrant exactement les faces avant et 
arrière de l'échantillon ne suffit pas à donner un étalonnage correct. 
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En opérant de la sorte, nous avons souvent constaté des différences 
importantes entre l'activité des deux étalons. Une des explications 
peut être que l'axe du faisceau n'était pas exactement perpendiculaire 
à la surface irradiée. Dans ces cas les faces avant et arrière sont irradié
es inégalement. Augmenter la taille de l'échantillon par rapport à celle 
du faisceau constitue une limite de la méthode, aussi la solution de 
l'échantillon tournant dans le faisceau nous parait préférable. 

Mr. ENGELMANN 

Je voudrais tout d'abord préciser que les expériences dont fait état 
Mr. REVEL ont été faites dans notre laboratoire. 
Les résultats antagonistes trouvés s'expliquent, je pense, par le fait 
que Mr. REVEL a irradié un empilement de disques, dont chacun a un grand 
volume, avec notre système dans lequel les cartouches tournent avant 
d'être en position d'irradiation normale, dans le faisceau de photons Y* » 
Ainsi la partie médiane de son empilement sera plus fortement irradiée 
que le coté le plus près du faisceau en position normale. Nous avons 
également obtenu des résultats de ce genre chaque fois que la rotation 
ne s'est pas effectuée très rapidement comparativement au temps d'ir
radiation total. De toute façon nos recherches sur la forme du faisceau 
de photons )fàe freinage montrent que juste derrière la cible existe une zon« 
de perturbation dont nous n'avons pu expliquer à ce jour l'origine et qui 
s'étend sur 1 à 2 cm environ. Au-delà de cette zone le gradient d'activatior 
longitudinal suit une loi exponentielle et est caractérisé par une distance 
moitié d,/ correspondante à une réduction de l'activation dans un rapport 2. 
Par exemple pour une cible de platine d'épaisseur 6 mm nous avons trouvé 
cL, = 28 +_ 3 mm pour l'activation du carbone. Cette valeur semble in
dépendante de l'énergie entre 22 et 45 MeV. 

Mr. GIRARDI 

I think that another good reason in favour to the technique of Mr.WILKNISS 
is that by freezing the sample immediately after collection and keeping 
it continuously in the solid phase he can keep contaminations, exchange 
reactions with containers, and precipitation reactions to the very minimum. 
This would not be possible by irradiating a large volume of water in the 
liquid phase. 



Mr. SCHUSTER 

Die Distillation von F - unter Zusatz von Fluorträger - führt nach ca. 
20 Min. zu einer Ausbeute von 80 bis 909a. Nach einer Minute liegt die Aus
beute bei etwa 15 bis 20%. Wir haben das Fluor aus perchlorsaurer Lösung 
im Wasserdampfström als H.SiF, abdistilliert. 

¿ b 
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SUR L'ETUDE DES POSSIBILITES D'ANALYSE DE TERRES RARES PAR IRRADIATION DANS 

LES PHOTONS γ DE HAUTE ENERGIE 

p a r 

A. OWLYA , R. ABDEYAZDAN e t Ph. ALBERT 

L a b o r a t o i r e d 'Analyse pa r A c t i v a t i o n du C.E.C.M.C.N.R.S. V I T R Y / S E U Î E 

R E S U M E 

Ge travail constitue une suite aux recherches de E. SCHWEIKERT et 

Ph. ALKEET (6). 

Des échantillons métalliques et des oxydes des éléments des terres 

rares et de 1'yttrium ont été irradiés dans les photons γ à des énergies 

maximales comprises entre 25 et 45 MeV» 

Il s'agissait d'identifier les radioisotopes produits et de mesurer 

les radioactivités observées. 

Les résultats de ces mesures sont considérés à deux points de vue ; 

1/ Possibilité de dosage de chaque élément irradié. 

2/ Interférence éventuelle de l'activité des radioisotopes produits 

par l'irradiation des éléments des terres rares dans le dosage du carbone 

(par ''C) et de l'oxygène (par -Ό). Il est ainsi possible de préciser si 
les dosages de ces deux impuretés pourront être envisagés sans séparations 
chimiques ou exigeront celles-ci. 

Nous montrons que l'irradiation dans les photons Y peut être un moyen 
de dosage très sensible de certains éléments des terres rares. 

I N T R O D U C T I O N 

L'analyse par activation s'est beaucoup développée grâce aux possi

bilités d'irradiation par les neutrons thermiques, dans les réacteurs 

nucléaires. 

Cependant, pour certains éléments comme l'oxygène, le carbone et 

l'azote,notamment l'irradiation dans les neutrons thermiques ou rapides 

^ 

PÎ. Se. de l'Université de Téhéran. Instructeur de Chimie analytique au 
Centre d'Etudes Nucléaires de Téhéran. 
* *Ing. Chimiste de l'Université de Téhéran - Chef du Department de Chimie 

de l'Ecole Militaire de Téhéran. 
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Α . . 

ne permet pa3 un dosage très sensi l i e . 

Pour d 'autre? éléments eoa·:.e la plupart, de ceux du groupe des terree· 

r a r e s , le cadr.;ium, le tore etc l ' ana lyse de leurs impuretés par 

i r r ad ia t ion dans les neutrons thermiques pose des problèmes d i f f i c i l e s 

car i l s absorbent t r è s fortement les neutrons et l ' a c t i v a t i o n des impuretés 

n ' e s t pas uniforme dans les échanti l lons qui sent de plus t rès r ad ioac t i f s . 

Certains dosages comr.e celui du nickel dans le cuivre ne peuvent pas 

ê t re effectués par i r r ad ia t ion dans les neutrons thermiques où rapides avec 

une bonne s e n s i b i l i t é . 

I l a été montré par divers chercheurs ( 1 ) , (2) , (3) , ( 4 ) , (5),(6), (7) , (β) , 

que l ' i r r a d i a t i o n dans les photons i de hautes énergies peut ê'.re une 

autre méthode d'analyse par rad icac t iva t ien t rès in té ressan te pour le dosage 

de cer ta ins éléments. 

Les éléments comme l'oxygène, le carbone et l ' a z o t e donnent des réac

t ions nucléaires qui peuvent conduire au dosage t r è s sensible de ces impu

re t é s (3) , (4) , (5) , (8 ) . 

E. SCUWEIKERT et Ph. ALBERT ont étudié les réact ions nucléaires pro

dui tes par i r r ad ia t ion dans les photons β de 24 éléments (6 ) . 

Dans le but de compléter ce t te étude nous nous sommes proposés dans 

ce t rava i l de rechercher les radioisotopes produits par l ' i r r a d i a t i o n des 

éléments des t e r r e s rares et l 'y t t r ium dans les photons J . En ef fe t , ces 

éléments n'absorberont pas les photons 0 comme cela se produit pour les 

neutrons thermiques. 

Ce t ravai l const i tue la sui te des recherches effectuées par E. SCHWEI

KERT e t Ph. ALBERT (6) sur l ' é tude des p o s s i b i l i t é s de dosage des éléments 

par i r r ad ia t ion dans l es photons 0 · 

Nous donnerons l e s r é su l t a t s de nos expériences qui seront décr i tes 
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entièrement dans d ' au t res a r t i c l e s (8) , (1C) . 

Cependant, nous ferons à t i t r e d'exemple la descr ip t ion des études 

effectuées pour le samarium et le néodyme. 

I  APPAREILLAGE UTILISE 

Les irradiations ont été effectuées dans les photons Í du rayonnement 

de freinage des électrons grâce à l'accélérateur linéaire du Centre d'Etudes 

Nucléaires de Saclay. 

Cet accélérateur a été modifié depuis les premières expériences de 

E. SCHYEIKERT et il peut accélérer des électrons jusque 45 MeV. Il est 

ainsi possible d'obtenir des faisceaux d'electrons de 25 MeV à 45 KeV. Ceux

ci sont arrêtés sur une cible de platine et les échantillons sont irradiés 

derrière cette cible à très faible distance (de l'ordre de 10 cm) dans des 

conditions qui seront décrites par Ch. ENGELMANN dan3 un autre article 

du rapport de cette conférence (Cf. article sur les dispositifs d'irradia

tion dans les photons ï) et les particules chargées à Saclay, page ). 

Les mesures de radioactivité ont été effectuées en spectrométrie ¿ en 

utilisant des détecteurs INa (Tl) de grandes dimensions (8C χ 100 mm) et 

des sélecteurs à 400 mémoires (SA 40 Intertecbnique). Un appareillage compi« 

mentaire permettait de compter en coïncidence les photcns f) de 51 1 KeV émit 

+ 

par anmihilation des /j 

II  METHODE D'ETUDE 

Les échantillons ont été irradiés sous enveloppe de feuille d'aluminiut 

pendant 5 minutes en général. Dans quelques cas il a été fait des irradia

tions plus courtes (1 minute) ou plus longues (1C minutes) pour favoriser 

• · o / · o « 
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/ c . . 

l ' a c t i v a t i o n des radi oi so te pe o de courtes ou 1er. gu (-s r ' r i e d e s . 

Après i r r ad ia t ion la rad ioac t iv i té der, échantil lons é t a i t -épurée 

en spectrométrie U et on recherchait, l e s différents pics décelables. 

La décroissance de la rad ioac t iv i té é t a i t suivie pour chaque pic photo

é lect r ique décelé . 

La décroissance de l ' a c t i v i t é mesurée en coïncidence é t a i t également 

su iv i e . 

De toutes ces mesures on a déduit les a c t i v i t é s mesurées pour chaque 

pic photoélectrique et on a calculé les valeurs à la f in de l ' i r r a d i a t i o n . 

Tous les r é s u l t a t s présentés sont des valeurs confirmées par plusieurs 

i r r ad i a t i on effectuées dans des conditions identiques ou vois ines . La d i s 

persion des r é su l t a t s é t a i t de l ' o rd re de 10 c/o pour les valeurs de radio

a c t i v i t é des isotopes produits par des réactions nucléai res sur les élément 

des t e r res r a r e s . 

Les éléments lanthane, cerium, samarium, gadolinium, dysprosium et 

yt t r ium, ont été i r r a d i é s sous forme métal l ique. Les échant i l lons nous 

avaient été donnés par Monsieur F. TROMBE , Directeur du Laboratoire des 

t e r r é s rares du C.N.R.S. (Bellevue). 

Après l ' i r r a d i a t i o n e t avant l e s mesures les plaquet tes de ces métaux 

é t a i en t décapées afin d 'éliminer l e s pe l l i cu les super f i c i e l l e s d'oxyde qui 

pouvaient également contenir du carbone adsorbe sous forme de gaz carbo

nique. 

Nous rappellerons que ce phénomène a été nettement e i s en évidence 

pour 1'aluminium (11)· 

Dans ces métaux noua avons recherché s ' i l é t a i t possible de déceler 

0* (T = 2,1 »n) et C (T = 20 mn) sans séparation chimique. 
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Dans quelques cas (yttrium, samarium et gadolinium) nous avons effec

tué une évaluation de la teneur en carbone en séparant par combustion dans 

11 S 

l'oxygène le C Oj. 

Les autres éléments des terres rares : praséodyme, néodyme, europium, 

holmium, erbium, thulium, ytterbium et lutecium, ont été irradiés sous forme 

d'oxydes purs. Dans ces oxydes irradiés nous avons seulement recherché les 

isotopes produits par des réactions sur les éléments des terres rares. 

III  EXEMPLES DE LA RECHERCHE DES ISOTOPES PRODUITS PAR IRRADIATION DU 

SAMARIUM ET DU NEODYME 

Cas du samarium 

Cet élément a sept isotopes naturels dont trois sont très faiblement 

radioactifs. 

Nous avons d'abord dressé la liste des isotopes radioactifs qui 

peuvent être produits par des réactions : ( » ,n), ( » ,2 n), ( Χ ,ρ) , (Υ,ηρ)» 

n,d), a.nd), Cy,t), (Y,nt), (̂ ,
3
He), (>,n

3
He), (*,·<), (»»<), 

sur le samarium (12)„ 

Après irradiation de 5 minutes dans un faisceau de photons u produits 

par un courant de 24 ua d'élections de 25 MeV, nous avons étudié la radio

activité de l'échantillon de samarium (155 mg). 

Le spectre Q présente seulement 2 pics 6 nettement visibles à 

511 KeV et 102 KeV (figure 1). La décroissance de la radioactivité corres

pondant à chaque pic montre que le rayonnement à 511 KeV est émis par dea 

isotopes de 9 minutes et 72 minutes de périodes tandie que le rayonnement 

à 102 KeV est émis par un isotope de période 46,7 heures· 
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N, 
On peut supposer que ces périodes et les énergies f observées corres

pondent aux isotopes : 

143 + 

Sm T = 9 mn /$ 

142 + 

Sm T m 72 mn β 

153 

Sm Τ = 46,7 heures E fi =102 KeV 

qui sont les seuls ayant ces caractéristiques dans la liste dressée pré ' 

cédemment. 

Les réactions qui prevent produire ces isotopes par irradiation du 

samarium sont : 

, . 144 , V 143 

(1) Sm ( ¿f,n) Sm 

. . 144 / V ,H2 

(2) Sm ( y,2n) Sm 

, , 154 / v . 153 

(3) S»(if,n) Sm 

En examinant le tableau de tcutes les réactions nucléaires pouvant 

produire ces isotopes par irradiation d'un élément quelconque nous trouvons 

«rue : 

14| 

a) les réactions (1) et (2) sont les seules pouvant produire le Sm 
142 

et le Sm. 
153 

b) les autres réactions pouvant produire Sm sont : 

156 3 . 157 y 

Gd ( ƒ , Hej Gd ( ό,οζ) 
157 v 3 158 

Gd ( ô,n He) Gd ( /,no() 
Cependant, en irradiant du gadolinium dans les photons 0 nous n'avons pas 
décelé la période de 46,7 h. pour une énergie O de 102 KeV ; donc ces 
réactions ne se produisent pas à une intensité décelable dans nos expé
riences. 
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/ β · β 

c) en irradiant le même samarium dans les neutrons thermiques nous 

1 5 5
 /a 

avons trouvé que le Sm produit/bien le même spectre que celui que nous 

avons observé pour la période de 46,7 heures après irradiation en photons ¡f. 

Nous remarquerons que l'irradiation en photons, dans nos conditions expé

rimentales a produit des quantités notables de Sm par ( $,n) mais que 

155 
nous n'avons pas décelé de Sm (T = 23 mn) qui est produit par (η,X) dans 

les neutrons thermiques. Cela signifie que les neutrons rapides, dans nos 

conditions d'irradiation sont beaucoup motns efficaces que les photons 

sur ces deux isotopes du samarium. 

Le tableau I donne les sensibilités de détection du samarium par les 

3 isotopes identifiés. 

L'irradiation à 35 MeV (E des électrons) n'a pas montré la création 

max. r 

d 'au t res radioisotopes . 

Remarques 

Nous n'avons pas décelé de période de 20 minutes dans la décroissance' 

143. + / Ν
 1 4 5

o « 

de l ' a c t i v i t é /? (511 KeV). D'autre pa r t , nous remarquerons que le Sm 

de période 9 minutes gênera la détect ion de faibles concentrations d'oxygène 

,
1 5

 Ν 

( 0 à une période de 2,1 minutes). 
11 

En cherchant à séparer par combustion le CO2 qui a pu être produit 

par l'irradiation du samarium métallique nous avons trouvé de très faibles 

activités de carbone 11 et les teneurs en carbone évaluées à l'aide d'un 

étalon de mylar étaient de l'ordre de 18 à 38 ppm. 

Cas du néodyae 

Le néodyme a également 7 isotopes naturels. 

Nous avons dressé la liste des isotopes radioactifs qui peuvent être 

produits par les réactions ( D ,n), ( Y,2n)     sur le néodyme. (voir 

samarium · ···/ 
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TABLEAU JT 

Limite de détection à to 

(100 imp/mn - At = Activité pour t minutes irradiation) 

ISOTOPE 

143 

51t KeV 

142 
Sm 

T 1/2 = 
72 mn 

511 KeV 

a 

b 

a 

b 

Limite de 
d é t e c t i o n 

1,69 ug 

0,540 ^ g 

0,497 ug 

0,158 jug 

862 p g 

82,7 ^ g 

41 ,3 ug 

46,29 jug 

4,44 ug 

2,22 ug 

Condi t ion 

A 5 mn 

A s a t . 

A 5 mn 

A s a t . 

A 5 mn 

A 72 mn 

A s a t . 

A 5 mn 

A 72 mn 

A s a t . 

a = 25 MeV 24 uA 

b = 35 KeV 25 uA r 



170 

TABLEAU IT 

Limite de détect ion à to 

(100 imp/mn - At = Activité pour t minute i r rad ia t ion) 

ISOTOPE Limite de 
détection Condition 

143 
Sm 

9 mn 

511 KeV 

1,69 ug 

0,?4C ug 

0,^97 ug 

0,158 ug 

A 5 mn 

A sat. 

A 5 mn 

1 sat. 

142 
Sm 

T 1/2 = 72 mu 

511 KeV 

862 F 
82,7 ^g 

41,3 ug 

46,29 ug 

4,44 ug 

2,22 pg 

A 5 mn 

A 72 mn 

A sat. 

A 5 mn 

A 72 mn 

A sat. 

a = 25 MeV 24 uA 
b = 35 MeV 25 uA 
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TABLEAU TJ / %¿i.7h J 

Limite de détection à to 

100 imp/mn - At = Activité pour t minute h et j irradiation 

ISOTOPE 

I53 

Sm 

T 1/2 = 46,5 

102 KeV 

a 

b 

Limite de 
détection 
à to 

526 ug 

1,31 ug 

0,699 ug 

93,45 ug 

0,233 ug 

0,124 ug 

Con 

A 

A 

A 

A 

A 

A 

di tion 

5 mn 

46,7 h 

8 j 

5 mn 

46,7 h 

8 j 

a = 25 MeV 24 uA 
b = 35 MeV 25 uA 
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Après i r r ad i a t i on de 5 minutes dans un faisceau de photons 6 

produits par un courant de 25 «a d 'é lec t rons de 25 MeV nous avons étudié 

la rad ioac t iv i té de l ' échan t i l lon d'oxyde de néodyme (22 mg). Les premières 

mesures ent été f a i t e s après 20 minutes d ' a t t en te pour l a i s s e r décroître 

l ' a c t i v i t é de 15o dû à l ' i r r a d i a t i o n de l'oxygène (oxyde). 

Le spectre de la f igure 2 montre que nous trouvons 7 pics d 'énergies 

différentes.(110 KeV  142 KeV  200 KeV  260 KeV  420 KeV  511 KeV 

650 KeV). 

La décroissance de la rad ioac t iv i t é correspondant à chaque pic a mis 

en évidence les périodes de 1,8 heures, 2,5 heures, 3,3 jours et 11,1 jours'. 

Le spectre de la figure 3 montre après 9 jours de décroissance que les 

énergies t à 90 KeV et 500 KeV correspondant respectivement aux rayonnements 

des isotopes de périodes 11,1 jours e t 3,3 jours qui peuvent être a t t r ibués 

au U°Nd (3,3 j E¿ = 500 KeV) e t au Nd ( 11,1 j E,= 90 KeV). 

L ' ac t iv i t é du rayonnement Λ (511 LeV) du spectre de la figure f¿ 

décroî t avec une période de 2,5 h et une t r è s fa ible proportion d ' a c t i v i t é 

de période 3,3 jours (pic à 500 KeV). On peut a t t r i bue r ce rayonnement au 

141 + 
Nd (2,5 j tf ) . 

Les a c t i v i t é s de rayonnement û à 200 KeV  142 KeV  260 KeV  420 KeV 

et 650 KeV décroissent avec une période de 1,8 heures e t une très faible 

proportion d ' a c t i v i t é de période 11,1 j o u r s . De p lus , on remarquera, que 

l ' a c t i v i t é du rayonnement ¿) d 'énergie 110 KeV décroî t avec une période 

de 1,8 heures au début e t une t r è s fa ib le proportion d ' a c t i v i t é de période 

11,1 jours qui correspond comme le montre l a figure 3 en r é a l i t é à une 

énergie Y de 90 KeV. On peut a t t r i b u e r ces rayonnements 0 (110 KeV  200 KeT 

260 KeV  142 KeV  420 KeV et 650 KeV au U9Nd ( T = 1,8 h ) . 

. . . / 
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/... 

Les seules réactions sur le néodyme qui peuvent être produites parmi 

celles qui ont été envisagées comme possibles sont donc : 

150 149 142 141 

Nd (} ,n) Nd Nd ( Y,n) Nd 

143 14t 142 140 

Nd ( Y ,2n) Nd Nd ( y,2n) Nd 

148 147 

Nd ( Y3n) Nd 

Si nous considérons les autres réactions nucléaires pouvant produire 

ce3 radioisotopes par irradiation d'autres éléments nous trouvons que : 

χ , H9 

a) les reactions pouvant produire Nd sont : 

152 v 3 154 

Sm U , He) et Sm (Y ,°(n) 

Mais en irradiant le samarium dans les photons Y nous n'avons pas décelé 

149 

des rayonnements de période 1,8 h pour les énergies [ du Nd (200 KeV.. 

·...) ; donc ces réactions ne se produisent pas de façon notable dans nos 

expériences. 

141 

b) la seule aut re réaction pouvant produire Nd es t : 

144 w 3 

Sm U , He) 

Y mais en irradiant le samarium dans les photons b nous n'avons pas déèele 

dans la décroissance de l'activité du rayonnement x? (511 KeV) la pério

de de 2,5 h ; donc cette réaction ne se produit pas de façon notable dans 

nos expériences. 

140 
c) les réactions pouvant produire Nd sont : 

144 w 144 w 3 

Sm (X ,o() et Sm ( 0 , He,n) 

mais en irradiant le samarium dans les photons Y nous n'avons pas décelé 

l'activité de période 3,3 jours pour une énergie υ de 500 KeV ; donc ces 

réactions ne se produisent pas de façon notable dans nos conditions 

*. ·/ 
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d'expériences. 

147 

d) les réactions pouvant produire Nd sont : 

150 ν 3 152 
Sm (¡h, He) e t Sm (j ,o(n) 

mais en i r r a d i a n t l e samarium dans l e s photons 0 nous n ' avons pas 

déce l é d ' a c t i v i t é de pé r iode 11,1 j o u r s pour une é n e r g i e Q de 90 KeV ; 

donc ces r é a c t i o n s ne se p roduisen t pas de façon n o t a b l e dans nos cond i 

t i o n s d ' e x p é r i e n c e s . 

Le tableau I I donne l e s s e n s i b i l i t é s de d é t e c t i o n du néodyme par l e s 

4 i s o t o p e s i d e n t i f i é s . 

En i r r a d i a n t l e s mêmes é c h a n t i l l o n s de néodyme dans l e s photons de 

p l u s haute éne rg ie ( p r o d u i t s par des é l e c t r o n s de 40 MeV) nous n ' avons 

déce l é l a c r é a t i o n d ' a u t r e i so tope r a d i o a c t i f . 

IV  RESULTATS EXPERIMENTAUX POUR LES AUTRES ELEMENTS DES TERRES RARES 

Le tab leau I I I r e u n i s l e s p r i n c i p a u s r é s u l t a t s de t o u t e s l e s i r r a 

d i a t i o n s de t e r r e s r a r e s e f fec tuées en photons 0 · 

Nous y rassemblons l e s i s o t o p e s r a d i o a c t i f s i d e n t i f i é s par l e s 

méthodes que nous venons de d é c r i r e su r deux exemples. 

Pour chaque i so tope r a d i o a c t i f nous ind iquons l a p é r i o d e , l a r é a c t i o n 

n u c l é a i r e , l e % i s o topique de l ' i s o t o p e qu i donne l a r é a c t i o n , l ' é n e r g i e 

minimale n é c e s s a i r e de3 photons { ( s e u i l ) . 

Pour chaque rayonnement l dont l ' é m i s s i o n e s t i n t e n s e nous donnont 

l ' a c t i v i t é mesurable j u s t e à la f i n d ' i r r a d i a t i o n pour l e p i c p h o t o é l e c t r j 

que correspondant en impulsions par minute par milligramme d ' é l émen t t 

1 7 4 

( l a r g e u r de 21 canaux en généra l sauf pour l e p ic à 85 KeV du Lu pour 

l e q u e l nous avons u t i l i s é 7 canaux) . 

. . . / 
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TABLEAU Jf 

La limite de détection à to 
. 149 141 

100 imp./minute pour Nd et Nd 
At = activité pour t minute ou heure d'irradiation 

I S O T O P E 

149 
Nd 

T 1/2 = 1,8 h 

200 KeV 
H t 

Nd 

T 1/2 = 2 ,5 h 

511 KeV 

a 

b 

a 

b 

Limite de 
d é t e c t i o n 

9,25 jug 

0 , 5 9 5 / i g 

0 ,3 l5yug 

3,44 jxg 

0,220 ug 

0 ,1 l7yug 

18,51 yug 

0,854 yug 

0,455 yug 

5,95 / ig 

0,273 / ig 

0,145 ^ g 

Condi t ion 

A 5 mn 

A 1,8 h 

A 7,2 h 

A 5 mn 

A 1,8 h 

A 7 ,2 h 

A 5 mn 

A 2 ,5 h 

A 10 h 

A 5 mn 

A 2 ,5 h 

A 10 h 

a m 25 MeV - 25 uA 

b = 4o MeV- 25 «A 
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TABLEAU S( ^ 

La l i m i t e de d e t e c t i o n à to 
, 140 . U 7 

100 imp. /minute pour Nd e t 500 imp./6C0 minutes pour Nd 

At = A c t i v i t é pour t minute ou heure d ' i r r a d i a t i o n 

I S O T O P E 

140 
Nd 

T 1/2 = 3,3 j 

511 KeV 

147 
Nd 

T 1/2 . 11,1 j 

90 KeV 

a 

b 

a 

b 

Limite de 
d é t e c t i o n à to 

1041 ug 

1,53 ug 

0,951 ug 

153 jug 

0,227 ug 

0,139 ug 

9,25 pg 

5,17.10"^ug 

5,95 ^ug 

3 f 36.10" 3 ug 

Condition 

A 5 mn 

A 3,3 j 

A 8 j 

A 5 mn 

A 3,3 j 

A 8 j 

A 5 mn 

A 8 j 

A 5 mn 

A 8 j 

a = 25 MeV - 25 uA 

b = 40 MeV - 25 uA 



3 

if 

5" 

ί 

7 

% 

°ì 

m 
ίο 

c, 
62 

43 

Gd 
Hl 

i t ' 

y0 
£ . 1 

' * p r 

^Nd 

'»NA 

>^S„ 

1 4 2 q 

153 c 
OrVn 

Λ Α 

mF. 

¿CA 

Tb 

15* 

Dy 

53 

t>y 

Ifeif 

H0 

3,
1
* mm 

*/Λ 

3 , ï j 

Ή,Ί j 

" mu*-

^ ^ Λ · * ^ * ^ * 

tø,}* 

9 ,3* 

I f * 

Aj/m*n 

Jnvwr-

AO-l· 

î,ll 

jj- /»M*v 

""f t  (* .« ) 

*°Mi(ï,«) 

*» ti 

m
m o w 

S/^ ( χ * ) 

· * & - ( * , * ■ · ) 

,s%
S~a~) 

Ét* (l,*) 

K°y ι I \ 

'Vw 

"Vw 

^Ho a « ) 

5 ; il 

2
M 

HZ/-1 

5",? 

3,03 

3,09 

22, Ή 

5ÎZ/2 

4?,* 

2 V 

22,/ε 

0,05 Ζ 

0,03 0 

AGO 

9,3? 

Κϊ-,λί, 

},ΙΤ 

?,u 

JO, ét 

Ito 

lur 

ï, 05 

7too 

-

-

-

t,AZ 

5Αή 

SM 

2D0-HO-?¿o- l^x-iíZO 

SAA 

Soo 

9 ο-4ψζ - 2A o - 2σο -teo 

SIA 

SA\ 

102. 

A-zo^mi-ViO-Ko-sn 

7νψ -4ΖΟ-4Ι0- ?4* 

3i>0~A?o 

Α70 

Ä 3 0 - - / β ο 

Ato- IZO- βΑ1 

3 3 0 

9θ 

SAA 

5Άή 

3.00 
AIO 

SAA 

5Όο 

3ο 
Λ1/2. 

tT-M 

5--4Ί 

ΑΟΖ 

no 
ΐ·)0 

3Η4 
Ato 

3Í0 

4}0 

2 3 0 

fío 
230 

330 

90 

6 

»03 

■10$ 00 
A 02.00 

Sí/00 

% 

SO 

55*5H 

4.46 

ΑβΟ 

211« 
4¿fOO 

Atoo 

iOÎO 

A 000 

Sí 4 

AAÇtiO 

S 

Ψ1 

kUoo 

AfJxA0 

7-2.00 

Λ0ΟΟΟ 

■ii-Soo 

Αί,ΪΟο 

É.JO 

\tfO 
130 

ÍZJoo 

lo-iLi 

Z2A. 

35-fo 
3 3 ? f 
3460 

235Ö 
Ab30 

3 35 

ÎOf 

G04O 

¿3 

- f20 

1 7 0 0 0 

;$>»*» 

i?/m"~ 

5Vrm** 

$"/vn**l· 

5/>w» 

5>H«*> 

2/r>vUv 

¿5tu</ 

%5Ί1ν/ 

2&ftf 

2.5/1,* 

zShtv 

2Srit/ 

« V * / 

2frfl 

ay** 

■ 

^Tfl 

^5" /̂9 

z^fi 

1ù^f\ 

25-^ 

S'y*** 

5'/vm*. 

4,5 /VMX\. 

5"/ΤΛΜΛ. 

3./m*n 

3/H**M 

3/V>Vk»»v 

35Tft· 

ήΌ/%^ 

35-^/f^ 

kctlf 

ZSMtv 

3SñtJ 

isn« 

25/>* 

¿
i > f l 

ZSyíifl 

25>«/J 

Λ5/<Λ 

2 ί > θ 

«5>Λ 





 181 

/ · . . 

Pour chaque élément nous donnons des valeurs d'activité qui ont été 

obtenues après des irradiations à deux énergies différentes des électrons 

produisant le3 photons (\ . 

Le tableau IV montre les sensibilités de dosages possibles pour chaque 

élément. Nous avons supposé une irradiation de 1 h maximum ou à saturation 

pour les isotopes de courtes périodes· 

Le calcul de ces sensibilités est basé sur la mesure de 100 impul

sions/mn dans le pic photoélectrique le plus intense et pour l'énergie 

la plus favorable. 

Quand la période est longue ( T /■ 10 jours) on á évalué la sensi

bilité sur la mesure de 500 imp./600 minutes dans le pic photoélectrique 

le plus intense. 

Pour les isotopes de périodes moyennes (T 0¿ quelques heures) la 

sensibilité a été évaluée sur la mesure de 100 imp./l0 minutes dans le 

pic photoélectrique le plus intense. 

Le tableau V montre les sensibilités qu'il serait possible d'obtenir 

pour des irradiations plus longues. 

CONCLUSIONS GENERALES 

Nous avons irradié dans les photons ]f 13 éléments des terres rares 

et 1'yttrium. 

Cinq éléments et 1'yttrium ont été irradiés sous forme de plaquettes 

métalliques. Les autres éléments des terres rares ent été irradiés sous 

forme d'oxydes· 

Nous avons pu identifier trente radioisotopes et mesurer les acti

vités spécifiques produites par les irradiations à 25 MeV (énergie maxi

male des Y ) ou à 35, 40 et 45 MeV. 

.../ 



32 

TABLEAU Ty" 

CONCLUSIONS GENERALES 

N° 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

IO 

11 

12 

13 

14 

ELEMENT 

La 

Ce 

Pr 

Nd 

Sm 

Eu 

Gd 

Dy 

Ho 

Er 

Ta 

Tb 

Lu 

Τ 

ISOTOPE 

136
La 

139 
Ce 

H0pr 

U 9
Nd 

1
^Sa 

152
Eu 

159
Gd 

^ 

164 
Ho 

161„ 
Er 

168 

Ta 

167
ïb 

174
Lu 

88y 

REACTION 

( S,2n ) 

(/, η ) 

(ί, η ) 

(/, η ) 

(¡U) 

(r, η) 

(ï, η) 

( f, η ) 

dr.») 

(if. o 

(IT..) 

(ÌT, η ) 

(Υ, η) 

(if. η ) 

PERIODE 

9,5 an 

140 j 

3,4 an 

1,8 h 

9 mn 

9,3 h 

18 h 

10 h 

37 an 

3,1 h 

85 j 

18 an 

165 j 

108 j 

SENSIBILITE 

pour 1 h d'irradiation 

IO"
6 

IO"
7 

6.10
9 

(5 min d'irradiation 

IO"
7 

quelques 10


107 

io
7 

quelques 10" 

IO"
7 

quelques 10~ 

2.10
8 

quelques 10 

6.10
7 

6.10
8 
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TABLEAU Ϋ 
Sensibi l i tés de dosages des éléments des ter res rares 

Eléments 

La 

Ce 

Pr 

Nd 

Sm 

Isotopes 

136 
La 

140 La 

135 
Ce 

139 Ce 

140 
Pr 

139 
Pr 

149 
Nd 

141 
Nd 

140 
Nd 

147 
Nd 

143 
Sm 

142 
Sm 

153 
Sn 

Périodes 

9,5 mn 

40,2 h 

18 h 

140 i 

3.4 mn 

4.5 h 

1,8 h 

2,5 h 

3,3 j 

11,1 i 

9 mn 

72 mn 

46,7 j 

Durée 
d * irradiation 

9,5 mn 

40 h 

18 h 

18 h 

5 mn 

5 h 

2 h 

2 h 30 

3 j 

8 j 

9 mn 

72 mn 

46 h 

Activité 
mesurée 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

500 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

500 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

Sensibilité 

35.10-6 g 
10-6 g 
95.10-6 g 
33.10_b g 

20.10"6 g 
2.10-6 g 
4.10-8 g 
5.10-9 g 

v.10-8 g 
6.10-9 g 
5.10-6 g 
0,3.1tT6 g 

0,6. 10"6 g 
0,2.10~6 g 
0,9.10"6 S 
0,3.10-6 g 

1,6.10-6 g 
0,2.10_ö g 

5.10-9 g 
3.10-9 g 

1,2,10"6 g 
0,4.10-6 g 
82.10"6 g 
4,4.10 g 
1,3.10-6 g 
0,2.10"6 g 

E en MeV 

30 
45 
30 
45 

25 
45 
25 
45 

25 
35 

25 
35 

25 
40 
25 
40 

25 
40 

25 
40 

25 
35 
25 
35 
25 

5 5 
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TABLEAU V (Suite) 

Sensibilités de dosages des éléments de3 terres rare3 
(2) 

Eléments 

Eu 

Gd 

Dy 

Ho 

Er 

Isotopec 

152 

Eu 

150 

Eu 

159 

Gd 

159 

Eu 

163 

Tb 

155 

Dy 

157 

Dy 

164 
Ho 

161 

Er 

167 

Ho 

166 

Ho 

Périodes 

9,3 h 

14 h 

18 h 

19 mn 

7 mn 

10 h 

8,2 h 

37 mn 

3,1 h 

3 h 

27,2 h 

Durée 

d'irradietion 

9 h 

14 h 

16 h 

19 mn 

5 mn 

10 h 

10 h 

40 mn 

3 h 

3 h 

21 h 

Activité 

mesurée 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

1CC imp/mn 

1C0/imp/mn 

10C imp/mn 

1C0 imp/mn 

100 imp/mn 

1C0 œmp/mn 

100 imp/mn 

Sensibilité 

0.6.10"
6
 g 

0,2.10"
6
 g 

0,7.10"
6
 g 

0,3.10-6 g 

10"
6
 g 

0,2.10
_b
 g 

-6 
400.10 g 

17.10-6 g 

90.1C
-6
 g 

10.1C
-
 g 

27.10"
6
 g 

11.10-6 g 

16.10 t g 

7.10 - g 

10"
6
 g 

0.6.1C-
6
 g 

24.10"
6
 g 

-6 
9.10 g 

30.IO"
6
 g 

6,4.IC"
6
 g 

16.10"
6
 g 

5.10"
6
 g 

Εγ en MeV 

25 

40 

25 

40 

25 

35 

25 

35 

25 

35 

25 

35 

25 

35 

25 

35 

25 

35 

25 

35 

25 

35 
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TABLEAU ~V (SUITE) ^' 

Sensibilités de dosages des éléments des terres rares 

Eléments 

Tm 

Yb 

Lu 

y 

Isotopes 

168 
Ta 

167 
Yb 

175 
Yb 

" 4L„ 

88 
Y 

87 
Sr 

Périodes 

85 j 

18 mn 

4,2 i 

165 i 

108 j 

2,8 h 

Durée 
d'irradiation 

8 j 

18 mn 

4,2 j 

8 3 

8 j 

2,8 h 

Activité 
mesurée 

500 imp/600mn 

100 imp/mn 

100 imp/mn 

500 imp/600mn 

500 imp/600mn 

100 imp/ mn 

Sensibilité 

6.10-10 g 
10.10-10 g 

13.10-6 g 
10.10-6 g 

0,7.10"6 g 
0,5.10"6 g 

4.10-8 g 
3.10-9 g 

3.10-9 g 
3.10"10 g 

-6 14.10 g 
1,5.10"6 g 

E en MeV 

24 
40 

25 
45 
25 
45 · 

25 
40 

25 
35 
25 
35 



 1 8Π 

/ · · O 

1) Cependant à aucune des  iner t i es V auxque l les noue avon3 i r r a d i a s 

nous ne cons ta tons l a product ion du même r a d i o i s o t o p e pour deux éléments 

d i f f é r e n t s donc, dans no3 cond i t i ons expor imenta le3 , i l e s t poss ib l e 

d ' e n v i s a g e r l e dosage s é l e c t i f de3 t e r r e s r a r e 3 é tud i ée s e t de 1 'y t t r ium 

par i r r a d i a t i o n dan3 l e s photons f de 25 à 45 ¿"ieV (éne rg ie raximale du 

rayonnement de f r e i n a g e des é l e c t r o n s ) . 

2) pour c e r t a i n s éléments nous observons que l e s a c t i v i t é s spéc i f iques 

sont beaucoup p l u s grandes pour l e3 i r r a d i a t i o n s aux é n e r g i e s l e s p lus 

hau te s de photons ç pour l a même i n t e n s i t é de courant des é l ec t rons dans 

l ' a c c é l é r a t e u r . 

3) Le courant d ' e l e c t r o n s mesuré a toujours é t é de l ' o r d r e de 2S mi

croampères à t o u t e s l e s énerg ies u t i l i s é e s . Dans ces c o n d i t i o n s i l e s t 

p o s s i b l e de doser avec une t r è s grande s e n s i b i l i t é 4 é l é  e n t s des t e r r e s 

140
 5

 , -+x 

r a r e s e t 1 ' y t t r i u m . Par exemple, l e Fr de pér iode 3,4 minutes v (λ ) 
—S » , —9 

peut permet t re de d é c e l e r après 5 minutes d ' i r r a d i a t i o n de 6.10 " k 6.10 

(55 MeV) de praséodyme s i ce t i s o t o p e (25 MeV) peut ê t r e déce lé sans sépa

139 7 
r a t i o n . Par c o n t r e , l e Ce (pé r iode 140 j o u r s ) permet de doser 10. de 

168 , ν 
cerium après j _ h d ' i r r a d i a t i o n , l e Tm (85 j o u r s de p e r i o d e ; permet de 

R "
 1 7 4 / 

dose r 2 .10"° de thul ium après 1 h d ' i r r a d i a t i o n , l e Lu (per iode de 
7 æ 

165 j o u r s ) permet de doser 6 .10" de lu tecium e t Y (IO8 j o u r s de p é r i o d e ; 
Q 

permet de doser 6.10 d ' y t t r i u m ap rès 1 h d ' i r r a d i a t i o n . En e f f e t , s i l a 

s é p a r a t i o n chimique de ce3 i so topes e s t n é c e s s a i r e à l e u r d é t e c t i o n , l e 

temps e s t largement d i s p o n i b l e puisque l e u r s pér iodes sont t r è s l ongues . 

Enf in , l 'holmium, 1'europium, l e gadol inium, l e néodyme peuvent ê t r e 

dosés à des c o n c e n t r a t i o n s de l ' o r d r e de 10 après seulement 1 h d ' i r r a 

d i a t i o n e t 1 'erbium, l ' y t t e r b i u m , l e samarium e t l e dysprosium peuvent 

ê t r e dosés à des c o n c e n t r a t i o n s de l ' o r d r e de quelques 10  '5 pour 1 h 

d ' i r r a d i a t i o n . . . . / 
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/ . o . 

Nous remarquerons que certains accélérateurs linéaires en service 

dans d'autres laboratoires produisent aisément des faisceaux d'électrons 

de 100 à 250 microampères et que l'on peut donc espérer un gain de sen

sibilité de l'ordre de 5 à 10. 

4) Pour les métaux étudiés nous avons cherché s'il est possible 

d'envisager le dosage non destructif de l'oxygène et du carbone après 

irradiation dans les photons j · 

a/ Pour le lanthane, le dysprosium et le samarium il n'est pas 

possible de déceler l'oxygène 15 avec grande sensibilité sans séparation 

chimique car ces éléments donnent des isotopes de périodes 9,5 minutes 

\Æ ) , 7 minutes (230 KeV saturé) et 9 minutes (^ ) qui sont trop voi

sines de celle de 2,1 minutes. 

b/ Dans 1'yttrium et le gadolinium nous avons trouvé une acti

+ 15 

vité /Ζ de 2,1 minutes provenant certainement de 0 pour de fortes 

concentrations d'oxygène et l'activité des isotopes dûs à l'irradiation 

des éléments empêchera de déceler de très faibles concentrations en 

analyse non destructiveo Dans les échantillons de cerium étudiés nous 

n'avons décelé d'activité s? de 2,1 minutes mais il sera aussi difficile 

d'obtenir une grande sensibilité sans séparation chimique. 

c/ Dans le samarium (^ 9 mn et 72 mn) nous n'avons pas décelé 

d'activité s? de 20 minutes après expérience de séparation de COg 

nous trouvons des concentrations de l'ordre de 10 à 40 ppm seulement. 

m 
Dans le lanthane, le cerium, le dysprosium, le gadolinium et l'yttriu 

nous avons trouvé des activités élevées de 20 minutes {^p ) mais il serait 

impossible de déceler de très faibles concentrations de carbone. 
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DISCUSSION 

Mr. MAY 

Quel est l'avantage de cette méthode de dosage des terres rares par rapport 

aux réactions n,X classiques ? 

Je ne vois pas, vues les courtes périodes de certaines terres rares (La, Pr) 

qui sont de l'ordre de quelques minutes comment vous envisagez une sépération 

chimiques des terres rares ? 

Mr. ALBERT 

Je vais distinguer les deux questions dans ma réponse. 

1.) Si on veut effectuer un dosage de terres rares dans un métal ou un 

composé de l'une d'entre elles ou un alliage de plusieurs d'entre 

ellee ou dans un élément fortement absorbant pour les neutrons 

thermiques, comme le cadnium, le bore, le hafnium, etc.... il se pose 

de difficiles problèmes de manipulation de très hautes activités et 

d'étalonnage (pour tenir compte de 1'autoabsorption dans 1'échantillon), 

Par contre les photons )f ne sont pas absorbés si rapidement dans les 

échantillons, les 1Cw étant de l'ordre des centimetres au lieu de 

fraction de millimètres donc les irradiations peuvent être homogènes 

dans les échantillons si le système d'irradiation dans le faisceau ù 

est convenablement conçu. 

Du point de vue général du dosage de chaque élément des terres rares 

il faut noter que l'irradiation en photonsJf (de 25 à ^5 MeV d'énergie 

maximale) , si les faisceaux sont intenses ( 100 à 250 microampères 

de courant d'électrons ), peuvent être très sensibles pour certains 

de ces éléments et pourront être réalisés en utilisant d'autres radio

isotopes que ceux produits par les réactions (n,^). Par exemple : 

Y sera dosé par Y T = 108 jours (* 

90 * Λ 

au lieu de Y T = 6k h β pur 

pour un courant d'électrons de 25 /Ua nous avons trouvé une sensibilité de 
oo * / o 

detection par Y qui peut atteindre 6.10 gr après seulement 1 h d'ir

radiation pour T = 10Ô jours ! ! (intérêt pour essais traceurs) . 
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139 * Ce sera dosé par Ce ( T = 1̂+0 jours ) avec une très grande 
sensibilité par (¿fn). Car après quelques jours d'irradiation 

-9 il sera possible de doser 10 gr. de cerium. 
174 * Cu sera dosé par Cu de période beaucoup plus longue : I65 jours 

(intérêt pour essais traceurs) avec une sensibilité pouvant atteindre 
-9 3.IO gr. après quelques jours d'irradiation. 

Je dois aussi préciser que cette étude est encore préliminaire et 
qu'il faudra bien d'autres expériences concrètes sur des mélanges de 
terres rares pour déterminer exactement toutes les possibilités 
d'utiliser pour les dosages de ces éléments les isotopes de courtes 
et longues périodes. 

2) Pour l'analyse systématique des terres rares les méthodes classiques 
de M. WINCHESTER (Ann Arbor) de M. NERVIK et Mme. LESBATS ( Vitry ) 
et de Mme FALCOFF ( Saclay ) peuvent être utilisés pour les isotopes 
de longues périodes : Ce, Pr, Nd, Sm, Eu, Gd, Dy, Er, Tm, Yb, Cu, Y. 
Mais pour les autres éléments qui ne donnent en (/7n) que des isotopes 
de courtes périodes ( pour une détection sensible ) : La (9i5 min), 
Ho (37 min) les isotopes gênant en analyses non destructive seront 
le Sm (9 min) le Pr (3»^ min), Ce Yb (18 min) dont les périodes 
et les énergies ̂ seront voisines ou identiques. Il faudrait pour ces 
éléments utiliser des méthodes de séparations très rapides. 

Mr. LAVERLOCHERE 
Connaissez-vous les seuils des réactions ()<f,n) utilisées pour ces 
dosages de terres rares ? Avez vous mesuré les courbes des sections 
efficaces en fonction de l'Energie des photons d'activation ? 

Mr. ALBERT 
Dans beaucoup de cas les seuils des réactions (Vn) sont généralement 
de 7 à 12 MeV. (6,81 MeV pour 1 7 Yb (jfn) 175Yb et 11,86 MeV pour 9Y (Vn) 
88 ü ° 
Y . 

Nous n'avons pas eu assez de temps de faisceau pour étudier systématique
ment la variation de (F avec l'énergie des électrons (produisant un 
bremsstrahlung s'étendant de E jusqu'à de très faibles énergies V ). 
Cependant en général nous avons deux séries de mesures de l'activité 
spécifique en impulsion/min/mg pour chaque isotope à deux énergies 
d'électrons différentes de 10 à 20 MeV entr'elles ( par exemples des 
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mesures d'activités après irradiation à 25  30 MeV et les mesures d'activi

tés après irradiation à 35  45 MeV). 

Dans certains cas il y a de fortes différences d'activité ( pour une même in

tensité nominale du courant d'électrons de l'accélérateur) celle obtenue 

après irradiation à 40 - 45 MeV étant beaucoup plus élevée (d'un facteur 

3 à 10) mais parfois nous n'avons pas de différence notable d'activité. 

Mr. GIRARDI 

Can you give some details on how the sensitivity was calculated ? Is it for 

0.51 MeV annihilation radiation or are there other useful peaks ? If this 

last is the case, I think that/3  Y coincidence techniques and multi

dimensional analysis could perhaps lead to a simple and elegant determina

tion of many rare earths simultaneously without chemical separation. 

Mr. ALBERT 

La sensibilité dans chaque cas est calculée pour l'élément naturel. La mesure 

est faite en utilisant uniquement le nombre d'impulsions dans le pic photo

électrique choisi comme le plus sélectif en tenant compte cependant que la 

sensibilité est grande. Dans le tableau III sont indiquées les énergies Y 

identifiées et celles auxquelles les calculs de sensibilité ont été faites. 

Dans beaucoup de cas il n'y a pas emission/i , dans d'autres cas l'émission 

ρ est seule. Pour 8 isotopes il y a des Λ et des emissions V à différentes 

énergies. 

Mr. MARKOWITZ 

As there will be many neutrons in the vicinity from the Bremsstrahlung 

absorption, have you considered the possible interference of ( |L ,P ) 

nuclides ? If the neutrons are thermalized, the cross sections can be 

enormous, i.e.£;1000b for certain rare earths ? 

Mr. ALBERT 

Nous n'avons décelé qu'une seule réaction de type (n,y) celle sur le Lanthane 

139T , 1* 140
 ô 

La (n,jr) La 

Parmi celles qui auraient pu être décelées notons que nous n'avons vu ni 

l6
°Tb (ò„ (th) = 45 barns) ni

 1
 Ho (c5 (th) = 64 barns) ni

 17
°Tm «5„ (th) = 125 

barns) et aucune autre. Certains isotopes peuvent être dûs à des Gfn) et 

aussi à des n.ymais pour les éléments concernés nous n'avons jamais décelé 

les autres isotopes qui auraient dû être produits aussi par η Y avec la 
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même probabilité. 

Il faut cependant remarquer qu'il y a peu de chance que nous ayons sur 

notre cible beaucoup de neutrons thermiques ( peu d'eau est interposée sur 

le trajet des neutrons rapides produits par les électrons et les Vsur le 

platine et les autres matériaux environnant l'échantillon). Les sections 

efficaces des réactions (n,/) produites par les neutrons rapides sont 

généralement beaucoup plus faibles et dans nos essais nous n'avons pas 

décelé cellesci à l'exception du cas cité pour le lanthane. 

Mr. PEISACH 

The neutrons obtained by (Κιn) reactions would be fast neutrons and their 

cross sections for radioactive capture is much smaller than for thermal 

neutrons. 

Mr. ALBERT 

Oui, bien sur. 

Mr. TOUSSET 

Vous obtenez pour une grande part les mêmes radioéléments que ceux qui sont 

produits par les neutrons de 14 MeV. (réactions η,ζη). Mais, alors que, 

dans ce cas, les réactions (n,p) se révèlent gênantes, vous dites que les 

réactions (/, ρ ) sont par un heureux hasard sans conséquences. C'est une 

supériorité intéressante de l'utilisation de ces j/. 

Nos spectres obtenus avec un détecteur solide à germanium de mélanges de 

terres rares irradiées aux neutrons de 14 MeV ne permettent, pour l'instant, 

que l'identification certaine, sans séparation chimique, de 4 à 6 d'entre 

elles. 

Mr. ALBERT 

Comme vous pouvez le remarquer dans le tableau III nous avons observé 4 réac

tions (y*,p) sans que les isotopes produits interfèrent avec ceux obtenus par 

réactions (/,n). Nous avons observé aussi 6 réactions (K2n) et une réaction 

(j/,d) ou (y,pn). Nous n'avons identifié de façon certaire qu'une réaction 

(n,vO sur le lanthane. 
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Mr. ENGELMANN 

En réponse à la question de Mr. TOUSSET je voudrais préciser qu'il existe 

dans tous les cas la réaction (/,p) dont le seuil est toujours inférieure 

à celui de la réaction (Y , n) 

Mais, 

1) du fait de l'existence de la barrière de coulomb que doit 

franchir le proton pour sortir du noyau, la section efficace 

est très faible pour les éléments lourds. 

2) Pour les terres rares le hazard veut que les réactions (/,p) 

aboutissent systématiquement aux éléments stables et non à des 

isotopes utilisés pour les dosages. 

Mr. ALBERT 

C'est exactement pour les réactions (y.cO ι (giP
n
)
 e
^ plus complexes le 

même phénomène que pour les réactions de spallation ou de fission possibles 

dans le cas des irradiations en particules chargées. Il ne suffit pas que 

le seuil soit au dessous de l'énergie de la particule utilisée dans le 

dosage pour que la réaction produise une interférence gênante; il faut que 

la section efficace de la réaction soit d'une valeur suffisante et ce n'est 

pas systématiquement le cas heureusement. 
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NON DESTRUCTIVE ACTIVATION ANALYSIS WITH PROTONS, DEUTERONS AND 
"GAMMA"-PHOTONS 

P. MEYERS 
Instituut voor Kernphysisch Onderzoek,Amsterdam-Netherlands 

Summary. 

Several methods of non destructive activation analysis have been 
developed. These methods, applied to various samples, refer to : 

1. determination of copper- and silvercontent in ancient gold coins, 
2. determination of copper-, gold- and leadcontent in ancient silver 

coins, 
3. determination of Fe, Ni, Zn, As, Sn, Sb and Pb in ancient copper 

coins and bronze objects, 
4. determination of Fe, Ni and Co in iron meteories, 
3. determination of the weightratio of nitrogen and fluorine in fossil 

bones and teeth. 

The gold and silver coins were irradiated in the external beam of the 
IKO cyclotron with 30 MeV protons and 26 MeV deuterons respectively. Copper 
coins and bronze objects were irradiated with fast neutrons, while iron 
meteorites and fossil bones were activated with high energy photons, 
produced in the IKO linac. 

The gamma ray count-rates of the various activities in the irradiated 
samples were determined by decay analysis, using a 3" x 3" Nal(Tl) crystal, 
connected to a single channel analyser, or by gamma ray spectrum analysis, 

3 using a 8 cm Ge(Li dr: 
pulse height analyser. 

3 using a 8 cm Ge(Li drifted) crystal, connected to a 400 or 1024 channel 
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Introduction. 

Activation analysis can sometimes be more succesful than other 
analytical methods, e.g. in a large number of cases the sensitivity 
(especially of neutron activation analysis) is better than the sensitivity 
of other methods. Secondly, in some cases activation analysis can give a 
lot of information in a short time interval, so that instrumental routine 
analyses on a large scale is possible. Finally, when a non destructive 
analysis is required, activation analysis can solve a large number of 
analytical problems. 

In general non destructive activation analysis will be used, when the 
accuracy of the determination is so good that no chemical treatment is 
needed, when chemical treatment is too time-consuming because of short half-
lives or when destruction of the sample is not allowed. 

Because of the last reason a number of samples have been analysed 
non-destructively in our institute : 

1. Ancient coins. 

Non destructive activation analysis can be a very useful method in 
numismatics to solve a number of problems, for instance the decision if a 
certain coin is a falsification or an authentic one can often be made by 
comparison of the quantities of trace elements from a set of coins. 

The experiments of this report refer to : 
a) gold coins, in which the copper- and silvercontent have been determii 

by proton and deuteron activation. 
b) silver coins, in which the copper- gold- and leadcontent have been 

determined by proton and deuteron activation. 
c) copper-coins, in which the quantities of the following elements have 

been determined by neutron activation : Fe, Ni, Zn, As, Sn, Sb and Pb. Also 
objects of the bronze age haven been analysed in the same way. 
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2. Iron meteorites. 

A method using photon activation to determine the weight-ratio of Fe, 
Ni and Co was tested on 8 iron meteorites. 

3· Fossil bones. 

Using photonactivation the weight-ratio of nitrogen and fluorine in fossil 
bones could be measured. On the basis of the results a relative age determination 
is possible. 

It has not been our purpose to make statistics of large series of objects. 
Our aim was only to illustrate the various methods of non destructive activation 
analysis. 

Irradiations. 

A. Cyclotron. 

Irradiations with deuterons (energy 26 MeV) and protons ν max energy 32 MeV) 
were performed with our synchrocyclotron. A design of this machine is given in 
fig. 1. Some information about the cyclotron is shown in fig.2. 

The charged particle beam can be extracted from the cyclotron chamber by 
means of an extraction magnet. Two pairs of quadruple magnets are used for 
focussing. Finally the charged particle beam can be switched into one of the 
eight beampipes using a bending magnet. The irradiation facilities for activation 
analysis are situated at the end of one of these beampipes. 

Information about the beamcurrent and beambroadness is obtained from a 
beammonitor, shown in fig.3, which can be moved into and out of the beampipe 
by remote control and consists of a copper-plate, divided in 6 electrically 
isolated parts. The current can be measured on each of these parts. Because 
of the large distance to the quadrupole magnets the bundelspot is rather large 
(5<y/o of the beam in 12 cm , 93% in 30 cm ) but it will be shown below that this 
has great, advantages. The beammonitor is placed just before a thin aluminium 
"exit-foil", with a diameter of 6 cm, through which the beam can leave the pipe. 

Gold and silver coins were irradiated with 26 MeV deuterons and 30 MeV 
protons (obtained by means of a copper-plate of thickness 2.43 / 2 ) as follows 
a lead plate of thickness 2 mm (enough to stop as well as 26 MeV deuterons as 
30 MeV protons) was mounted at the end of the beampipe close behind the "exit" 
foil. In the leadplate are several holes (mostly five). The dimensions of these 
holes are always smaller than the samples to be irradiated. These samples (coins 
and standarddiscs) were fixed behind the holes in the leadplate. 



re 
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F i g . 2 . 

Synchro-cyc lo t ron 

P a r t i c l e s Energy 
a t r = 76 
MeV. 

p ro tons 30 

deu te rons 25 ·3 

a l p h a - p a r t i c l e s 31 

3He++ 67 

of 

cm 

Magnet : Pole t i p d iameter 
magnet ic f i e l d 

O s c i l l a t o r : Dee v o l t a g e 

R e p e t i t i o n r a t e 

t h e I n s t i t u u t voor 

Frequency 

MHz 

21 .3 - 19.7 

1 0 . 6 3 - 10 .23 

1 0 . 6 7 - 10.27 

14.4 - 13.6 

: 180 cm 

: 1.4 Wb/m 

16 KV 
1300 Hz 

Kernphysisch Onderzoek. (IKO) 
Amsterdam. N e t h e r l a n d s . 

Beam cu r r en t Beam cur re 
μΑ ( i n t e r n a l ) nA (ex te rn 

10 33 

20 100 

4 not méasur 

3 à 4 no t measur 



200 

' » ■ i i c m . 

Beammonitor 

fig. 3 
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Two foils were placed between the leadplate and the samples : the first one, a 
thin copperfoil, for beam monitoring and a second one, a gold- or aluminium 
foil to avoid contamination of the samples by recoil atoms from the Cu-foil. 

Due to the width of the beam, five samples could be irradiated 
simultaneously with a flux density of the same order of magnitude. 

The current at the end of the beam pipe was about 100 nA for deuterons 
and 33 nA for protons. 

Fast neutron irradiations could be performed by placing a 2 mm thick 
berylliumtarget in the 26 MeV deuteron beam. The deuterons were stopped in a 1 cm 
thick aluminium plate behind the Be-target. Copper coins and bronze objects were 
irradiated behind this Al-plate together with sandwiches of copperdiscs and 
discs or pills, containing the elements to be determined. 

B. Linear accelerator. 

High energy photon irradiations were carried out with our linear 
accelerator. Some information about the linac is given in fig. 4. Fossil 
bones and iron meteorites were irradiated with the bremsstrahlung photons from 
a tantalum target situated in the electron beam. The energy of the electrons 
used for the irradiations of bones was 17 MeV and for the irradiations of iron 
meteorites 22 MeV. The focussing of the electron beam was regulated in such a 
way that several samples could be irradiated simultaneously. 

Methods and Experiments. 

A. Activation with protons and deuterons. 

1. Theory. 
At the irradiation of a target, being thicker than the range of the bombarding 

particles, the production of radionuclide y by the interaction of nucleus X with 
a beam of charged particles can be characterized by the expression : 

D = Fn 
y 

ƒ * ot dt (1) 
in which D = number of atoms of nuclide y formed in unit time Y J 

F = number of charged particles per second (flux) 
η = number of atoms X per milligram of target 
R = range of the charged particles in the target in g/ 2 

ρ » v*^ 
o, = cross section in cm at thickness t 
t = thickness in *y 2 

' cm 
χ A survey on charged particle activation is given by Tilbury . 
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Linear accelerator of 

Number of accelerator 
length of one section 
number of klystrons 
injection energy 
pulse duration 
repetition frequency 
max. energy 
electron current 

Fig. 4. 
the Instituut voor Kernphysisch Onderzoek (IKO) 

Amsterdam. Netherlands. 

sections 2 
3 m 
1 

max. 80 keV. 
1 μεβο. 

100 Hz. 
40 MeV. 
3 μΑ. 
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The value of o. depends on the nuclear reaction under consideration and it is 
also a function of the energy of the particle. The latter is determined by R, 
which in its turn depends on the composition of the target and the particle 
energy. For this reason the actual value of D is very difficult to determine. 

(2) y 

Ricci and Hahn , however, have pointed out a method to overcome this problem. 
They have introduced an average cross section ο , defined as 

.ƒ, ~,(dt/JT0 dE 
c = 

( ,dt 
(2) 

E- ( 'dE* * 

Inserting the expression for the stopping power for the nonrelativistic case 

Cv) ^ d t = - { \ ] ^r/mi I (3) 

where k is a constant and I(Z) is the effective ionization potential of the 
atoms of atomic number Ζ in the target, equation (2) can be written as : 

ƒ °f [> » [%ζ J 
- 1 

dE 
E 

a = (4) 

ƒ » £ t a [%Ζ>]Γ dE 

For a given target I(Z) is constant, so the term lnlE/I(Z) varies slowly with 

jVi«] - L J energy, or kin |E/I(Z)| is approximately constant. 
Therefore : 

o 

σ » 
E J σ ( Ε ) E dE 

/ 
E dE 
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To a good approximation, o is independent of any properties of the target 

material and is constant for a given nuclear reaction and a fixed bombarding 

energy. Ricci and Hahn tested these approximations for the 0 (He ,p)r reaction 

and found σ changed by only 8% from Ζ = 4 to Ζ = 93, and changed by only Jfo 

for Ζ values from 4 to 37. 

Using the relation between the range R and the kinetic energy Ξ of the 

charged particles : 

R o 

R = f dt =j (dt/dE)dE ; 

ο E 

and eouation (2), D car. be written as : 

y 

D = F η ο R (3) 

Considering the fact that en.(^) is only accurate, 

le when no relativistic correction in eq. (3) is necessary, 

2e when the cross section in the energy region, in which the stopping power differs 

from the relation in eq.(3), can be neglected, 

3e when k In / , , will be approximately constant, it is reasonable to 

assume that formula (3) can be used also for our experiments with bombardments 

of 26 MeV deuterons and 30 KeV protons on samples containing copper, silver and 

gold. All samples and standard discs have to be thicker than the range. 

Eq.(3) was tested with the method described below, using metallic copper, 

silver, gold and several standard alloys containing these elements. The formula 

showed to be accurate at least within 3 percent. 

2. Experiments. 

To determine the weight fraction of the element X in a sample, standard 

samples of known weight fraction of element X were irradiated and measured under 

the same conditions as the sample. Eq.(3) can be written as : 

Τ = cD = 10~
3
 c F ^-r- Õ R 

y A 

where Τ = c. ρ .m. of nuclide Y 

c = constant factor (containing decay constants, counting efficiency 

and irradiation time) 

w = weight fraction of element X 

Ν = Avogadro's number 

A = atomic weight of element X. 
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Comparing the expressions for the sample 

w^ N 
Τ = 10

;
 c F y Õ R 

y y A y 

and for the standard 

, w Ν 

T = 10
 >
 c F JL_ o R 

s s A £ 

the weight fraction W is found to be 

y 

w = 

F W R 
s s s 

x JL (6) 
y F R τ 

y y s 

T and T were measured; the ratio F /F was determined in our experiments as 
y s s' y 

follows. The irradiated pieces of the copper foils were cut out and each piece 

was dissolved in 2 ml dilute nitric acid in a glass tube. The decay of the 311 

keV annihilation rays (mainly from Zn , Cu and Cu for 30 MeV proton 

irradiations and Cu for 26 MeV deuteron irradiations) was measured, starting 

24 hours after irradiation during several hours, using a 3" x 3" Nal(Tl) well

type crystal, a single channel analyser and a sample changer (Philips, PW 4003). 

The ratio of the countrates of the foils belonging to standard c.q. sample 

is equal to the ratio F /F H
 s' y 

R was found using the energyrange tables from ref. 3)· When the standard was 

an alloy, R could be calculated from the equation : ( see ref.4) 
s 

=
 W

l +
 w

2 + _"J 
R ï , _ + (7) 
S R

l
 R

2
 R

3 

W can only be calculated directly, when the quantities of the main components 

of the sample are known. In that case R can be calculated by neglecting the 

trace quantities. 

Otherwise, equation (6) has to be found for each main component of the sample. 

Using equation (7), where w, , w , w_,       now are the unknown weight 

fractions, together with the various equations (6), these weight fractions can 

be calculated. 
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Ancient gold coins. 

Gold coins (with a thickness of at least 1 mm), together with discs 
of copper (thickness 2 mm), gold (thickness 1 mm) and silver (thickness 2 mm) 
were irradiated with 30 MeV protons. The irradiation time was 1C minutes with 
a current of 33 nA. Five samples could be activated in one irradiation period. 
(It was not necessary to include all standard discs in all irradiations, because 
the proton beam was stable in intensity and place during one bombardment.) 
The gamma ray activity of the coins and gold, copper and silver standards was 
first measured on a 3" x 3" Nal(Tl) crystal. The decay of the 311 annihilation 
rays, mainly fromZn ,was followed using a single channel analyser, starting 
13 minutes after irradiation during 20 minutes. The count rate at 23 minutes 
after irradiation was found by interpolation. After correction for the 
contribution of the Au ' activity ( and sometimes for the Ag activity), 
these count rates served as a measure of the activities due to copper. 
The copper content was then calculated using eq.(6). 

About 7 days after irradiation the coins and gold and silver discs were 3 measured on a 8 cm Ge-crystal (Li drifted). The gamma ray spectra were 
displayed on a 400 channel (Intertechnique 5A 40), or a 1024. channel pulse 
height analyser (Nulcear Data) . A typical gamma ray spectrum of a gold coin 
is given in fig.6. By determining the area of the photopeak of the 310 keV 
gamma ray of Ag , the silvercontent of the coins could be calculated again 
on the basis of eq. (6). 

Only some preliminary results can be given in fig.3 because the experiments 
are not finished yet. The silver content is omitted, because it has not yet 
been calculated with satisfactory accuracy. The accuracy is about IO70 with 
a lower limit of detection of about C.OOjfo Cu and O.I70 Ag. Irradiations with 
26 MeV deuterons gave about the same results with a slightly higher detection 
limit of Cu. However, because of danger of surface-enrichment in coins, irradiation 
with 30 MeV protons is preferable. 

Ancient silver coins. 
A similar method is used for silver coins. Coins and discs of copper, silver, 

gold and several alloys of known composition were irradiated with 26 MeV deuterons. 
The irradiation time was 10 minutes at a current of 100 nA. The thickness of the 
samples was at least 1 mm. 
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F i g . 3 · Analys is of some gold c o i n s . 

Roman Republic 

number 

5 1013 

S 1013 

RC 1019 

S 1019 
S 1019a 

s 1019 
S 1086 

S 1133 

% Cu 

0.07 

0.07 
0.07 

O.03 
0.14 

0.07 
0.06 

0.03 

Roman Empire 
Trajanu? ° a - 117 A.D. 

number 

RIC 109 

RIC 142 
RIC I 4 3 b 

RIC I30 

RIC 132 

RIC 326 
RIC 366 

RIC 374 

RIC 738 

% Cu 

2.2 * 

0.07 

O.O3 

O.O3 

O.O3 

0.09 

O.O3 
O.O8 
1 A * 

1.4 

Dutch 10 g u i l d e r p i e c e s . 

minted in 

1373 
It 

1877 
tt 

II 

tt 

1397 
tt 

tt 

II 

tt 

II 

1933 

1933 

% Cu 

3.9 

9.7 
9.6 

17.0 * 

9.0 

8 .3 
9.0 

8.8 

8.7 
8.8 
9.6 
9.7 
9.4 

17 .0 * 

» f a l s i f i c a t i o n . 

See for o t h e r methods and r e s u l t s r e f . 6 , 
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3 3 0 ke V 350 keV 

10 

Ag 1 0 6 510 keV 

10 -

10 

Reactions: A 1 9 7 , ΙΑ 1 9 6 

Au (ρ, pnj Au 
Α 107 . , . Κ)6 
Ag (Ρ,ρη) Ag 

Gamma ray spectrum of a gold coin 
containing 3,5% Ag 
measured on a 8 c m 3 

Ge (L i -dr i f ted) crysta l 
8 days a f te r i r radiat ion w i t h 
30MeV pro tons 
Mainly Au 1 9 6 

10 J I I I I I 1 I I I 

fig. β 
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The decay of the 311 annihilation rays (mainly from Zn , Cu and Ag ) 
was followed on a lial(Tl) crystal during 30 minutes starting 173 minutes after 
irradiation.. The count-rates at 190 minutes after irradiation were determined by 
interpolation. On that moment the activity induced in copper is maximal compared 
with the activity induced in silver. By subtracting the contribution of the 
"siiveractivity" the count rates of the "copperactivities" were found, and the 
copper content could be calculated. 

Tne coins and the standard discs were measured about 7 days after irradiation 
3 on a 8 cm Ge(Li drifted) crystal. The Au-content can be calculated using the 

198 area of the photopeak from Au (410 keV). 
Gamma rays at 320 keV, SOO keV and 88O keV (Bi 206) in spectra of several 

coins showed the presence of lead in silver coins. A typical gamma ray spectrum of 
a silver coin is shown in fig. 8. 

The experiments with silver coins are also being continued, so only 
preliminary results are given in fig. 7. 

B. Activation with fast neutrons. 

Ancient copper coins and bronze objects were irradiated behind the Be-target 
together with a number of sandwiches. Each sandwich contained 3 copper discs 
(diameter 19 mm, thickness 1 mm) with between these 3 discs, 2 discs of the elements 
to be found of the same size. These discs are either metal discs ( Fe, Ni, Zn, 
Sn, Pb) or pressed pills (Sb+ cellulose, AS 0_ + cellulose). 

The irradiation time was 2 - 4 hours at a current of 100 nA of deuterons. 
64 The 311 annihilation rays of Cu of the coins, bronze objects and Cu 

standard discs were measured 24 hours after irradiation on a Nal(Ti) crystal 
using a single channel analyser. 

The gamma-ray spectra of the coins, bronze objects and the standard discs 
were measured at different times on a Ge(Li drifted) crystal : 

Ie. Two hours after irradiation, the 840 keV, I8IO keV and 2120 keV 
gamma rays of Mn , induced in Fe, were measured in the coins, bronze objects 
and Fe-discs. 

2 . Seven days after irradiation the activities induced in Sn(Sn ,160 keV), 
Zn(Cu67, 180 keV), Pb(Pb203, 280 keV) and Sb(Sb122, 370 keV) were measured in 
the energy range 0 - 6OO keV, in coins, bronze objects and Sn-.Zn-,Pb- and Sb-
discs. 

3 · Ten to twenty days after irradiation the activities induced in 
As(As74, 600 keV and 640 keV), Ni (Co58, 810 keV) and again Zn (Zn , 1120 keV) 
were measured. 
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Fig.7. Analysis of some ancient-silver coins, 

Roman E m p i r e . 
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RIC 3 

RIC L67 

RIC 1 

RIC 9 

RIC 22 

RIC 23 

RIC 26 

RIC 34 

RIC 3 

RIC 7 
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d a t e 
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27 B . C . - 14 A.D. 
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63-6? A.D. 

6 3-6 r- A.D. 

63-69 A.D. 

6 3 - 6 ° A.D. 
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See for other methods ar.d results ref.c,7,8 an 
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Some of the gamma ray spectra are shown in fir. 1C and 11. 
The various, count rates were determined as the areas of the concerning 

'hotopea.o. 
All count rates had to be corrected for gamma ray selfabsorpti .-r.. 
For all elements the weight-ratio of element X and copper could be calculated 

;sinr the following «/nuation : 

weight ratio (£ ) ^ A
x
 3Cu/GCu (3) 

Cu V VGx 

where A -: count rate of activitv induced in element X of the coin, or the χ bronze object. 
64 Ar, _ - count rate of the Cu -activity in this sample. 

ν_ΊΙ 
Β., = court rato of a disc of element X. 

64 B„ - count rate of the Cu activity m a correr disc. Cu . . . 
G = weight of a disc of element X. 
Gp _ =" weight o: a copper disc. 

Rr_ and B. are found by interpolation of the countrates of the various discs 
olì A 

oí' or.e sandwich. 

Some results are shown in fig. 9· 

C. Iron meteorites. 

Pieces of iron meteorites were irradiated with the Bremsstrahlung photons, 

together with discs of metallic Co, Fe, Ni and discs of an alloy of known 

composition of Fe, Ni and Co. The irradiation time at an electroncurrent of 

3 μΑ was 10 minutes. 

Gamma ray spectra of an alloy at different tim.es after irradiation are 

shown in fig. 13« 

The decay of the 311 annihilation rays of mainly Fe was followed on a 

Kal(Tl) crystal and a single channel analyser. By subtracting the longer lived 

activities the decay curve of the S¿7mactivity was obtained. Two days after 

56 

irradiation (when the 2.36 h Mn activity, induced in Fe had died out) the 
57 

annihilation rays, mainly from Ni , were measured. Three weeks later, after 

57 53 

disappearence of the Ni activity, the annihilation rays of mainly Co were 

measured. Corrections for disturbing activities from Fe \Fe " (γ,ρη)Μη j were 

applied to the measurements of the Ni  and Co  activities, using the 
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Fig.
 Q
. Analysis of some »ancient copper coins and bronze objects 
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Pb 
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0.11 

Object
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Luristan 
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Cu 
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O.3I 

0.13 

1.06 

O.45 

Ni 

0.047 

0.033 

0.13 

0.070 

Zn 

1.36 

<0.1 

1.70 

26.5 

As 

O.82 

0.27 

0.31 

0.05 

S η 

c
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3.2 

6.4 

0.04 
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<C.i 

0.14 

0.21 

»'. ¿^ 

F h 
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Ail values are relative to copper, which content is fixed on 100. 

χ falsification. 

See for other methods and results ref. 6,10,11,12. 
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58 
countrates of the Fediscs at the appropriate times. Corrections for the Co 

57 58 

activity, disturbing the Ni measurement and the Co activity produced in 

Ni I Ni (y,pn)Co jdisturbing the determination of the count rate of the Co 

activity induced in Co, were based on the count rates of the Ni and Co discs 

of the two counting periods in the following way : 

X + aY  , , _ » 

bX + Y : 

57 
where A = uncorrected count rate of the Ni measurement of the meteorite 

rO 

Β = uncorrected count rate of the Co measurement of the meteorite 

_ count rate of cobaltdisc during 57N'imeasurement 
a —

 ζΡ 

count rate of cobaltdisc during Comeasurement 
rO 

, count rate of nickeldisc during Co measurement 

57 
count rate of nickeldisc during Ni measurement 

57 57 

X = count rate of the Ni activity during the Ni measurement 
¡■p rq r p ¡o 

Y = count rate of the Co activity from Co (γ,η) Co during Co 

measurement 

X and Y can be solved from equation (9)· 

The weightratios of Fe, Ni and Co were calculated from the obtained count 

rate ratios using the count rate ratio and the known weight ratio of the 

standard alloy. The results are given in fig. 12. 

Care had to be taken with the irradiations, because of the facts, that the 

energy of the Bremsstrahlungphotons is angular dependent and that the (γ,η) 

reactions have different threshold energies. This effect was noticeable when the 

distance from the samples to the tantalum target was too smal. 

Gammaray selfabsorption will not influence the results, for it is the 

same for all 511annihilation rays. 

D. Fossil bones. 

The non destructive method for obtaining a relative age estimation of fossil 

bones and teeth is founded on the following principles : Due to the influence 

of the groundwater, several chemical reactions will occur in the buried bones : 

1 . The nitrogen bound in the bone protein (collagen) will slowly leave 

the bones 

2 . Fluorine ions in the groundwater will slowly be picked up by the bones 

by means of a displacement of the hydroxylions in the apathie crystals 

(ion exchange). 



217 

Fig. 12, 

The weightratios Fe/tøi and Ni/Co in some 
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this work 

14.5 ± 0.7 

11.6 + 0.5 

11.7 + 0.5 

9.5 + 0.4 

11.4 + 0.5 

14.6 + 0.7 

4.6 + 0.3 

9.9 + 0.4 

lit. 

~17.3
χ
) 

12.9
 2
^ 

11.0
2) 

11.5
2) 

12.0
2) 

 I ?
1 1 

11.3
 1] 

ll
1 5 

ironmeteorites 

Weicht ratio 
Ni /Co 

this work 
17.0 + 1 

19.6 + 1 

20.1 ¿ 1 

26.7 + 1 

19.2 + 1 

15.7 + 1 

14.2 + 1 

20.5 + 1 

lit· 

14.7
2) 

15.6
?) 

20.4
2) 

15.6
2) 





1) Data obtained from ref. 13 

2) " " " ref. 14 and ref. 15. 
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I AFTER 25 HOURS J 

I AFTER 6 DAYS 

—. 
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By determining the weight ratio of N and F, a relative age determination 

is possible. However, because the constitution of the groundmatrix strongly 

affects the absolute values, only ages of bones from the same groundmatrix 

can be compared with eachother ( see ref.5). 

The analyses were performed by irradiation of one or more bones, together 

with a pressed pill of known nitrogen and fluorine content. In order to avoid 

activating the carbon I C (γ,n)C \ , which would disturb the ^¡determination 

the maximum of the electronenergy was chosen to be 18.9 KeV. The .irradiation 

time was 5 minutes. The decay of the 511 annihilation rays from bones and pills 

was followed during 50 hours on a Nalcrystal. A sample changer was used for 

pills and for small bones. The sample changing of larger bones was done by hand. 

Using the leastsquares method, the decay curves were analysed by computer 

15 32 13, 

analysis. The main activities were 0, Ρ (tiL = 2.4n), 'T.
7
 (lCm), 

F(ll2m) and some long l i v e d a c t i v i t i e s of 4 ' C a ( 4 . 6 d) and A \ (22 h) . 

The results on one serie of bones and teeth, containing bones and teeth 

from men, pigs, horses, bisons, mammothes, deers, etc. are shown in fig. 14. 

The gamma ray spectra of the bones showed besides the 511 annihilation 

rays, the photopeaks of Sr (2.8 h, 390 keV) and \ and Ca. An accurate 

non destructive determination of Sr and Ca is possible only when gammaray 

selfabsorption can either be neglected or calculated. 

Discussion. 

Compared to other non destructive methods on gold and silver objects like 

pileneutronactivation and Xray fluorescence, charged particle activation 

analysis can be attractive in a number of cases. The main difficulties in 

pileneutronactivation as shielding (size of the sample), flux monitoring, 

gamma ray selfabsorption, will not arise in charged particle activation, 

while a cyclotron has the additional advantage of variable energy and sometimes 

( as in our cyclotron) the choice of two or more kinds of bombarding particles. 

Irradiation with charged particles, especially when the energy of the bombarding 

particles exceeds 20 MeV, involves generally the formation of a large number of 

radioactive nuclides. On one hand this can make a gamma ray spectrum rather 

complicated, but on the other hand a satisfactory analysis will often be 

possible with the modern counting equipment as large Ge(Lidrifted) crystals, 

and multichannelanalysers. Xray fluorescence has the disadvantage that only 

the surface can be analysed. This means, that surface effects as enrichment and 

corrosion of the samples will influence the results. 

Fast neutron activation on copper or bronze objects proved to be more 

favourable than charged particle activation f although the gamma ray self
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Fig . 14. 

N/F Weight ra t jo of some f o s s i l bones . 

e s t i m a t e d age: 1.000 - 100.000 y e a r s , 
f j j idj^i i^plaçe: Gewande,Noord-Brabent, Nether lands , 

22.7 

21.5 
15.0 

14.8 

14.2 
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11.2 
10.8 

10.4 
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9 . 3 
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absorption, especially in large objects, is difficult to determine, 
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DISCUSSION 

Mr. TOUSSET 

On sait que la composition de la surface des pièces anciennes peut être très 
différente de celle du coeur. N'est-ce pas un peu dangereux d'utiliser des 
particules chargées pour donner la teneur globale des pièces ? 

Mr. MEYERS 

Charged particle analysis was applied to gold and silver coins. When there 
are surface effects (e.g. corrosion) they will not have much influence 
on the results, because the range of 30.MeV protons in gold is about 1 mm 
and the range of 26 MeV deuterons in silver is about 0,7 ma· 

Mr. KUIN 

How thick are these gold coins ? 

Mr. MEYERS 

All samples were thicker than the range. The thickness of the gold coins 
was at least 1 mm. 

Mr o ALBERT 

Avez-vous une idée de la sensibilité du dosage du Pb en utilisant la 
réaction Pb(d,2n) Bi ? A quelle énergie la sensibilité est-elle la 
plus grande. 

Mr. MEYERS 

We did not expect to find lead in silver coins, but the gamma ray spectra 
206 206 , x206 

recently obtained proved the presence of Bi, formed by Pb(d,2n) Bi. 
Up to now I had no time to examine this reaction, but I will do that in the 
near future. 
Mr. KUIN 

What are the thresholds of your reactions ? 
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Kr. MEYERS 

The thresholds of the various reactions are in the range of k - 8 MeV. 
Some of them e.g. (p,2n), (d,2n) are somewhat higher. 

Mr. KUIN 

About the question of Mr. TOUSSET : Then the bulk is activated. 

Mr. MEYERS 

Yes, that is one of the great advantagesof this method. 

Mr. GILBOY 

Did you know the isotopie abundances of the iron etc. in your meteorite 
samples ? Since they are of extra-terrestrial origin they presumedly 
are different to earthly values for these elements. 

Mr. MEYERS 

To my idea, the isotopie abundances of iron and nickel in meteorites are 
the same as in material on earth, for it is assumed that the meteorites 
are from our planetary system. Cobalt gives of course no problems for it 
is raonoisotopic. 
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SIMULTANEOUS DETERMINATION OF O AND O ISOTOPES 

3Y He
3
 ACTIVATION ANALYSIS * 

James 1
?
. Lamb, Diana M. Lee, and Samuel S. Markowitz 

Department of Chemistry and Lawrence Radiation Laboratory 

University of California 

Berkeley, California U.S.A. 

ABSTRACT 

Sensitive, rapid, nondestructive activation analyses with He as 

(1) 
incident projectile have been discussed previously. In this dis
cussion we briefly review the principles and then discuss the 

1 6 18 
specific application to simultaneous measurement of 0 and 0 

AÇ. Λ Ç. Ύ Α Ο fl*} 
isotopes. The nuclide 0 is measured by the 0 (He ,p)F reaction, 

/]0 st Q ~z TA 

0 is measured via the 0 (He ,p)F reaction. Both products are 
electron emitters with half-lives of 110 min and 10.7 sec, respectively. 

20 The F , in addition, emits a nuclear gamma ray of energy 1.63 MeV. 
We irradiate with k- to 20-MeV He ions, remove the sample by a simple 
gravity drop, and, after a ten-second delay, follow the decay of the 
20 

F with a Nal(Tl) scintillation spectrometer coupled to a multi
channel analyzer. The analyzer views only the 1.63-MeV gamma ray and 
is used as a A-00-channel scaler. After the F has decayed, the 0 
is measured through the 0.51-MeV annihilation radiation emitted by 

18 the F . Samples of Ta_0-, KH-PO,, and glycine, with various amounts 
18 of 0 have been determined. Interferences and the general application 

of the method to other nuclides and elements will be discussed. 
Characteristics of a small, "desk-top", cyclotron for He acceleration, 
will be presented. 

* Supported by the U.S. Atomic Energy Commission 
(1) Samuel S. Markowitz and John D. Mahony, Ana±. Chem. 3̂ ,_ 329 (1962). 
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n t ι 

Charged particle activation analysis using accelerated He ions 

provides a method for determining the isotopie content of oxygen in various 

materials. The method is most important for samples v'r.ose oxygen content is 

difficult tc prepare in a form suitable for mass spectrcmetric analysis, or 

for samples ".:hich must be analyzed ncndestructively. Among the former are a 

variety of high melting inorganic oxygen compounds and organic compounds which 

yield much too comp].J cated mass spectra v.hen analyzed directly. 

Trie method reported hore is based upon the nuclear reactions induced 

Ο ι ι 

in oxygen during bombardment vith He ions accelerated to about 10 KeV. 

,.χ 1β_,3,· Nl8t, J 16./3. >18„ 1.3 sec . l8„ 

(1) 0(ke,p) ï + 0( ne,n) Ne > 

, χ 18 Λ / 3 , »20 

(2) 0(
3
He,p) F. 

η α -ι y 

Lhe ' F activity, produced from C by the two reactions, has been reported pre

, ι 18 

viously. ρ decavs with a 110nin 
inute half life directly to the ground 

18 

stato of stable 0 by positron emission. The cress section for total pro
η D OD 

duetien of F is abtut 260 ir.b at F.. _ = 10 MeV. F is a negatren emitter 

ne 3 

ρ r ev i cu zi y inve s t i gat e d. 
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I. EXCITATION FUNCTION FOR THE REACTION 0(
3
He,p)

2
°F 

The absolute cross section for the reaction θ( He,p) F, measured 

at incident He particle energies 2 to 20 KeV, is shown in Fig. 1. The beam 

intensity used was about 0.2 μΑ. 

20 
The short half life of F precluded the use of the stacked foil 

technique so that each point in Fig. 1 represents a separate bombardment, lhe 

energy of the incident beam from the Berkeley HILAC was degraded from its 

initial value of 312 MeV by the appropriate thickness of aluminum foil beam 

Q ι A 

degraders. The target consisted of 0 enriched Ta 0 prepared by anodization 
¿ j 

k 
of tantalum foil. The same target was used throughout the experiment because 

20 
the F half life is sufficiently short. 

The irradiation chamber is shown diagramatically in Fig. 2. The 

secondary electron monitor foil allowed measurement of beam intensity during 

sample irradiation even though the thick tantalum foil sample backing attenu

ated the beam current readings. This was done by obtaining a monitor foil 

versus Faraday cup calibration at each beam energy before introducing the 

sample into the chamber. The chamber wa.s operated under a helium gas atmos

phere rather than in the accelerator vacuum to minimize time loss during 

sample retrieval. The activated samples were transferred to the counting 

chamber by a gravity fall delivery track which introduced the sample for 

counting within k sec after the end of bombardment. 

20 
The F activity was determined by following the decay of its associated 

1.6MeV γ ray using a 3 X 3 in
 diameter Nal(Tl) scintillator coupled to a 

RIDL irOOchannel analyzer operated as a scalar, with scaling intervals of 
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2 0 

X B L 6 7 I - 3 3 0 

Fig. 1. Excitation function for the reaction 0( Ke,p) F. 
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2 sec. The resulting decay curves være resolved using a computer code. 

20 
Fig. 3 is

 a
 typical spectrum showing the 1.6MeV photopeak from F decay. 

II. ISOT0PIC OXYGEN ANALYSIS 

The isotopie content of a number of samples was determined by measuring 

» c η β 

the 0: 0 ratio from the activity produced in a single bombardment. Samples 

i8 

consisted of Η,0, KH PO, , and glycine of various atom percent 0, obtained,' 

together with approximate analyses, from the Weizmann Institute of Science, 

Rehovoth, Israel. 

Targets were prepared from the KH PO. and glycine by allowing the 

finelyground materials to settle onto a backing foil from an ether suspension, 

drying, and fixing the powder with a drop of dilute polystyrene in dichloro

ethylene. Samples were prepared from the water by anodizing tantalum foil 

18 k 

in a solution of the H O containing a few crystals of KCl. Thin tantalum 

cover foils were placed over all targets to prevent recoil losses. 

Each sample was irradiated for 10 sec at a beam energy of 10 MeV. 

20 

Decay of the shortlived F was followed for 300 sec, the samples allowed to 

18 

cool for k hr, and then the decay of the F followed by measuring the 511keV 

Yray resulting from β annihilation. The t̂hr cooling period was sufficient 

for complete decay of any activities resulting from any other reactions of 

C, N, and 0 which produce positron activity. 

ι R 

The '" 0 atom percents were calculated by comparing the ratios of the 
A values of ' F: F in the samples to the ratio measured for one of the Tao0,_ 
o
 r

 2 5 
targets selected as a standard. The composition of the water from which the 
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100,000 

10.000 

1000 

0 0 
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18 20 Fig. 3· Ge^ma-ray SDOctrum of F and F produced by bombardment of 

0-enriched Ta 0,. target. 'We. energy = 10 MeV. 
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standard v/as prepared was verified by mass spectrometric analysis. This 

method of treating the data removes beam-current integrator readings and 

sample weight determination from the calculations, leaving the counting 

statistical error as the major source of error. Results of several isotopie 

oxygen analyses are shown in Table 1; the errors shewn represent maximum 

variations in triplicate analyses. 

III. CONCLUSIONS 

Helium-3 activation analysis proviies a nondestructive method for 

determination of the isotopie eentent of oxygen in a wide variety of materials 

which, in principle, meets analytical requirements of accuracy, sensitivity, 

and relative freedom from interference. 

The accuracy and sensitivity (at the concentrations studied in this 

paper) are both concerned primarily with counting statistics which, in turn, 
η y -j η Q 

will, be governed by available beam current. Both the θ( He,p) F and the 

0( He,p) F reactions have maximum cross sections of hundreds of millibarns 

and they both produce radiation which may be detected without complication 

and with reasonable counting efficiency. No effort has been made to push 

either the sensitivity or the accuracy of the analysis to the limit, since 

available He beam intensity at the Berkeley HILAC is only a fraction of that 

which may be produced in a small cyclotron. Limitations on sample sizes due 

to the small depth of penetration of tne "He beam are not generally of much 

importance when the sample under consideration is of an isotopically-enriched 

material. 
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T a b l e 1 

NONDESTRUCTIVE ANALYSIS OF OXYGEN 

BY HEL1UK3 ACTIVATION 

SAMPLE 

m , r\ 
i. Λ r~ \J r 

¿ 5 
η-, n 

ia.- o. 
¿ 5 

ΚΗ2Ρ0Λ 

ΚΙ12ΪΌΛ 

GLYCINi t 

c* 
/o 

1 8 0 Quoted' 

0.204 

3.13 

9.4 

40 

8.7 

1.6 

1C 

0.24 

3.3 

Stan; 

44 .8 

7 .7 

1.9 

11.5 

Found 

_ n r.-î 

- 0 1 

Î5X*c 

1 1.4 

± C.5 

i 0.1 

¿ 1 . 7 

r.cir.· s c i e n c e 

t. NH..CE,C:C: 



- 233 -

There is only one nuclide whose presence in a sample would produce 
ΊΟ Π ft C f\ 

significant interference. F, if present, would produce both F and F 
by the reactions F("He,û') F and Fi He,2p) F. The cross section for 

18 1° 5 6 7 
production of F from F̂ is about 20 mb at E., „ = 10 MeV. ' The cor

He3 
20 

responding cross section for F production is now being investigated and 

appears to be about kO mb at ETT _ = 10 MeV. Should it be necessary to 

Hej 

measure isotopie oxygen in the presence of fluorine, it might be possible to 

Π ft OC\ 

account for the F and F contribution from fluorine through the reaction 

10 λ 21_ 

F( He,n) lia. This reaction is also being currently studied at this labo

ratory. The F cross sections are, however, considerably lower than the 0 

and the C cross sections; furthermore, the " 0 may be determined via the 

0(
3
He,a)

15
0 reaction. 

A small, "desktop", cyclotron has been devloped at the Lawrence 

Radiation Laboratory, Berkeley, for the purpose of acceleration of l8MeV 

He ions for activation analysis and other nuclear reaction studies; details 

ar e given in Ref. 8. 
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DISCUSSION 

Mr. HOLM 

I noticed in the slide of Beactivation, that there seemed to be a point 

below 0 MeV. Would you explain this ? 

Hr. MARKOWITΖ 

This is an old slide that I did not remake. The energies of the He 

particles are displaced to lower energies because of the stackedfoil 

technique and are rangeenergy curves. Straggiinp* increases the beam 

heterogenity and at low energies, the energy loss is large as indicated 

by the horizontal bars. This is no analytical problem; one does not 

usually irradiate on the leading edge of the excitation function. I shall 

correct the slide. 

In addition one can observe activity below the computed coulomb barrier 

due to uncertainties in the barrier itself, beam heterogenity, and quantum

mechanical tunneling. Further one should look beyond even the range of 

a beam because, near any accelerator target, large quantities of neutrons 

are produced and these secondaries may cause unwanted activities. 

Mr. CUYPERS 

Pourriezvous me rappeler la teneur d'oxygène en surface de l'échantillon 

1 f¡ 
d'aluminium utilisé pour tracer la courbe d'excitation de 0 

Mr. MARKOWITZ 

The oxygen content of that first foil of aluminium was about 0,059a. 

This agreed with estimation of surface oxygen by the commercial supplier 

and with an estimation by some researchers at Oak Ridge National Laboratory. 

It was indeed the "Bump" at energies thermodynamically impossible for 

Al (He , 5 "Ό F on the excitation function below 10,4 MeV that lead us to 
5 

calculate the possibility of using He nuclear reactions as a sensitive 
analytical tool. 

Mr. WILKNISS 
3 I would like to ask a general question about He activation analysis. 
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Dr. RICCI said yesterday he could overcome interferences and you said 

today that you can minimize them. Can you give me an idea about what 

can be actually achieved today for say oxygen or fluorine or another 

element which you might comment on. 

Mr. MARKOWITZ 

One cannot rive a complete prescription for all interferences. You will 

hear in the talk by Mr. REVEL of practical analysis below 1 ppm. The 

10 ppb range has already been attained. With careful sample handling, 

use oí' proper radioactivity detectors, and proper irradiation conditions, 

the ultimate nuclear sensitivity oí' less than ppb can be attained. 

This, for certain elements, such as oxygen, may be far less than the 

content of any real sample because of the difficulty in preparation of 

such ultra-pure materials, and in the maintenance of high purity after 

preparation. 

Mr. RICCI 

First I want to make clear that I did not claim yesterday that interference 

could be overcome. The interfèrent-, ΙΓ present, can only be minimized by 

adequate choice of irradiation energy, when the same nuclide is produced 

by several reactions. Each sample is a particular problem in itself. Second, 

I would say that we have determined 1,5 ppm in very unfavorable conditions. 

Thus, I believe that, immediately, we could obtain sensitivities of 0,1 ppm 

easily. After the problems I printed out yesterday are overcome, I hope 

that we will arrive to the optimum sensitivity of 1 ppb. 

Mr. ALBERT 

En réponse à la Question du Dr. WILKNISS je peux vous donner en resumé 

quelques résultats pratiques d'analyse de l'oxygène par activation dans 

^He. 

1) Energie des He pendant l'irradiation : 14,7 MeV -2,5 /UA. 

2) Energie des He qui irradient la partie de l'échantillon qui est analysée 

après élimination par décapage de la surface (oxyde et 20 microns de 

métal) : 11,6 MeV 

5) Epaisseur d'échantillon effectivement analysé (après décapage) : 155,5 

microns. 

-7 Ό Concentration apparente en oxygène : 0,10 ppm = 1 0 en poids. 
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Je considère cette teneur comme " apparente " tant qia'une étude plus 
complète ne permettra pas de s'assurer aue de l'aluminium de très haute 
pureté peut donner un résultat de l'ordre de 0,01 ou 0,001 ppm. 
Cependant je crois que cette valeur est bien celle de la teneur réelle de 
l'oxygène dans l'échantillon étudié. 
Je vais maintenant vous citer les résultats d'un article de D. Tchoporov 
(institut de Recherches Atomiques - Moscou) de 1966. Les irradiations 
d'échantillons de Silicium et de Germanium ont été effectuées dans des 
conditions très voisines de celles que je vous ai indiquées pour l'aluminiur 
décapage~25 microns, E. = 13 MeV, courant presque 6 ,uamp. Il y a eu 

irr / 
des échantillons de Ge et de Si pour lesquels ces auteurs ont trouvé : 

15 3 Ge : 2.10 at/cm —0,01 ppm poids 
15 5 Si : 1.10 at/cm ~0,01 ppm poids 

pour ce dernier échantillon les dosages par absorption du rayonnement infra-
16 "5 rouge donne < 2.10 at/cm ( limite de détection de cette méthode ). 
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THE DETERMINATION OF OXYGEN AND CARBON 
IN GERMANIUM BY 3He ACTIVATION* 

By 
Dale M. Holm, William L. Briscoe, Jack L. Parker, 

Wm. Mort Sanders and Sam H. Parker 

University of California 
Los Alamos Scientific Laboratory 

Los Alamos, New Mexico 
Abstract 

3 
Channeling of He ions in single crystal germanium and its 

application to activation analysis is being investigated. The crystal 
orientation was determined by directing a beam of low angular dlverence 
and energy onto the crystal and observing the decrease in counting 
rate from Rutherford backscattered particles as a function of incident 
beam angle. Some samples were activated with the beam aligned along 
the [111] axis of the crystal and others with the beam purposely misaligned 
from that axis. Samples of germanium from different sources were analyzed, 
and typical values of 10 ppm oxygen and 40 ppm carbon were obtained. 
Slight activation of the germanium was found at 6.5 MeV and serious 
activation at 8 and 12 MeV. Autoradiography was performed on some of the 
samples following activation to aid in the interpretation of the results. 

INTRODUCTION 
Sample orientation can be important in charged particle activation 

analysis of single crystals because the bombarding ions can channel down 
the crystal structure. In the channeling direction, the range of the 
charged particles is increased, the activation of the matrix crystal is 
decreased (Ref. 1, Sattler and Dearnaley), and the activation of inter
stitial impurities is increased. In our experiments on the determination 
of oxygen and carbon in germanium by He activation analysis, we have used 
two types of sample orientation: most of the samples were oriented to 
minimize channeling, but some were oriented along the [111] axis to enhance 
channeling. The purpose of the nonchanneled irradiations was to measure 
the total amount of oxygen and carbon, while the purpose of the channeled 
irradiations was to enhance the activation of interstitial oxygen and 
carbon with decreased activation of the germanium and thus test the valid
ity of this method for locating these impurities in the crystal. This 
paper is a report of exploratory experiments on the application of channel
ing to charged particle activation analysis in single crystals of germanium, 
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CHANNELING 
We will give a simplified discussion of channeling for better under

standing of our experiments and to acquaint the charged particle analyst 
with the phenomenon so that it can be either utilized or avoided. 

A simplified cubic crystal structure is shown in Fig. 1 with the 
surface parallel to the crystal plane. Two of the crystal axes are shown 
in the plane of the figure, and the third is perpendicular to that plane. 
The germanium atoms of the crystal are shown by dots, and the impurity 
atoms as "x'e" in positions A, B, C, and D. A surface barrier charged 
particle detector is shown at the lower right. Two orientations of the 
collimated beam will be considered: (1) parallel to a crystal axis and 
(2) misaligned with that axis. Two phenomena will also be considered: 
(1) charged particle back-scattering and (2) activation of the matrix and 
impurities. 

If a beam of charged particles is not parallel to a crystal axis, the 
atoms of the sample will appear to be randomly oriented and Rutherford 
back-scattered particles will have the same properties as those from an 
amorphous sample. However, in a channeling direction (the beam parallel 
to a crystal axis), the beam will penetrate deeper into the ordered sample 
structure, and the number of back-scattered particles will decrease. By 
bombarding the sample with a highly collimated beam and observing the 
back-scattering rate versus angle, it is possible to find the channeling 
axis in a few minutes. 

We now consider the activation of the matrix and its impurities versus 
incident beam angle. For nonchanneling directions, both are activated as 
in an amorphous sample, but in a channeling direction there is less inter
action with atoms located in the lattice sites, as indicated by the decrease 
in back-scattered particles. The bombarding atoms are focused by the 
electric field in the crystal and are caused to travel interstitially; 
therefore, activation of the interstitial atoms will be enhanced. For 
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example, if the beam were parallel to the [010] axis of Fig. 1, impurity 
atoms in positions C and D would be activated, while the impurity atoms 
in positions A and Β would be shielded by the crystal structure. Con
versely, if the beam were parallel to the [001] axis, the impurities at 
positions A and C would be activated, and those in positions Β and D 
would be shielded. Therefore, by irradiation along different axes, it 
should be possible to infer the location and concentration of impurities 
within the crystal. Theoretical descriptions of channeling are given by 

(2) (3) 
Nelson and Mazey and Lindhard. 

Germanium is a face-centered cubic crystal with a tetrahedron unit 
cell, but the general arguments given above apply. We have shown that 
the germanium activation is decreased and the carbon activation is increased 
when irradiation is done along a channeling direction as compared to a 
nonchanneling direction. 

METHOD 
Most of our experiments to determine the amount of oxygen and carbon 

in germanium samples were done before the acquisition of a goniometer. 
(4) 3 

However, we had proposed that channeling of He ions would be important 
in oriented samples, so we purposely tilted the samples in the sample holder 
in an attempt to minimize channeling. After acquiring the goniometer shown 
in Fig. 2, we performed some experiments which verified the channeling 
effect. The sequences followed in the analyses differed somewhat with 
regard to sample orientation requirements but were otherwise similar and 
were as follows : 

1. The sample was prepared. 
2. The sample was oriented with respect to the beam. 
3. The sample was irradiated with 3He++. 
4. The sample was counted, etched, and then counted again. 
5. Autoradiography were taken as required. 
6. The complex decay curve was unfolded, and the concentration of 

oxygen and carbon was determined. 
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Sample Preparation 
Most of the samples were etched with hot potassium thiocyanide to 

introduce etch pits for determining the crystal orientation. The etch 
pits were viewed under a microscope, and an orientation arrow abraded 
on the sample for subsequent use. The sample was next etched with CP-4 
(3 parts HNO» + 1 part HF by volume) to obtain a fresh surface. The 
sample was then sealed in a plastic bag until it was mounted in the 
sample holder. Samples mounted on the goniometer had a metal holder 
bonded to the wafer, and the hot thiocyanide etch was omitted. 

Sample Orientation 
In early experiments, the sample was oriented by placing a shim under 

one side of the wafer causing the [111] axis to be tilted from the vertical 
by about 5*, and then the lattice plane indicator arrow was placed 25* out 
of the plane in which the [111] axis was moved. This was considered ade
quate to preclude channeling. After acquisition of the goniometer, the 

3 sample was oriented by observing the decrease in the back-scattered He 
as a function of angle and orienting the sample properly as required for 
the irradiation. The latter method is quicker and much more accurate than 

3 + observing etch pits and shimming the sample. He ions of 3-4 MeV were 
used at very low beam intensity (about 1 to 5 nA) to minimize activation 
by back-scatter during crystal alignment. 

Irradiation 
3 ++ He was chosen to minimize beam contamination. Energies from 6 to 

12 MeV were used with 6.5 MeV being the most common because only a small 
amount of germanium activation was observed at that energy (see Fig. 3). 
Although the coulomb barrier for germanium is at 11 MeV, considerable 

73 72 73 germanium activation ( Se, Aa, and As) is observed at 8 MeV (see Fig. 4) 
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The target assembly is shown in Fig. 5 with the pertinent items 
identified. The beam and sample are aligned with the aid of a viewing 
window, a mirror, a ZnS surface, a quartz disc, and an electron barrier 
collimator. After this alignment, the assembly is darkened with black 

2 tape to prevent erroneous pulses in the 3 cm silicon surface barrier 
detector during back-scatter orientation. Beam divergence was limited 
to a maximum of about 0.1° by collimating apertures, and beam currents 
were limited to a maximum of 0.4 uA. The time history of charge col
lection was recorded during the irradiation. 

Counting and Etching 
A coincidence pair of 3 χ 3 in. Nal detectors separated by 4.8 cm 

was used for counting most of the samples. Coincidence pulses from the 
full-energy peaks of the 0.51-MeV annihilation quanta were accumulated 
on a scaler for 100-sec intervals and read out on magnetic tape. The 
glass slide from a nuclear track plate was always placed on the sample 
to provide uniform counting geometry for positron annihilation, but auto-
radiographs were not always taken. 

The sample was usually counted for ten minutes to establish the 
slope of the decay curve and the activity of the unetched sample. The 
sample was removed from the counting geometry and a piece of plastic tape 
was placed on each side of the irradiated area to preserve the unetched 
surface during the light etch. The etch procedure consisted of wiping 
with alcohol and immediate immersion in CP-4 for five seconds followed by 
a tap water quench and methyl alcohol rinse. Subsequent profiles with a 
diamond stylus indicated that this action removed about 1.5 microns from 
the sample surface. The sample was returned to the counting geometry and 
its decay curve measured for at least eight hours. 
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Surface contamination could be estimated by comparing the amount of 
activity removed by the controlled etch with that anticipated for a uni
formly distributed impurity. A further check was provided by the slopes 
of the decay curve before and after the etch. Since the reaction cross-

(5-7) section curves for oxygen and carbon are quite similar, no change in 
the slope of the decay curve would be observed after a light etch, pro
vided the oxygen and carbon had the same distribution and germanium acti
vation was minimal. If one element was on the surface, there would be a 
marked difference in the slope of the decay curve before and after the 
etch. The results of these experiments indicated no serious surface con
tamination. 

Autoradiographs 
Autoradiographs were taken to investigate beam uniformity, the effects 

of etches, and impurity distributions. Figure 6 shows an autoradiograph 
used for investigating etching procedures. The beam was focused into a 
line, and the sample was irradiated. The irradiated area was then covered 
with plastic tape, and alternate strips of tape were removed between 
successive etches. The tape preserved the original surface and provided 
a measure of the beam intensity on each side of the etched regions. A 
similar technique can be used to measure the impurity concentration 
gradients across a germanium ingot. The beam is focused into a small 
spot which is swept repetitively across the sample with a "sawtooth" 
voltage applied to deflector plates. The correlation of the unfolded 
decay curve with the time sequence of autoradiographs is used to identify 
the particular isotopes that cause the emulsion exposure in each auto
radiograph. The isotope concentration is determined by densitometry 
measurements. 
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Fig. 6. An autoradiograph of a germanium sample to measure the depth 
distribution of activity. 
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Data Analysis 

22 
The detector system was calibrated with a Na source. The complex 

decay curve was unfolded by a least squares method on a computer. The 

reactions and halflives considered were : 

16
0(

3
He,p)

19
F 110 min 

C( He, He) C 20.4 min 

70 3 73 

Ge( He,γ) Se 44 min and 7.1 hr 
70
Ge(

3
He,p)

72
As 26 hr 

73 
background and longlived isotopes ( As) infinity 

Typical fits are shown in Figs. 3 and 4. The intercepts of the various 

components at the end of irradiation were used to determine the concentra

tions by equations: 

N A 

N„ A„ 
Ge Ge 

and 

where 

C =· concentration 

N  number of impurity atoms per unit volume 

N  atomic density of germanium 
Ge 

A « atomic mass of germanium 

A  atomic mass impurity whose concentration is being measured 

A°  observed activity 

e ■ efficiency of counting system 

Q ■ total charge used in irradiation 

τ ■ total irradiation time 

q  charge of bombarding ion 

R  range of bombarding ion in the germanium crystal 

λ  decay constant for radioactive nuclide formed in the reaction 

used for analysis 

σ ■ average cross sections for the energy used. 
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The average cross section is defined by 

-0 

- E σ -
ί · <E) i dE 

J § d E 

E 

and the approximation 

.0 
σ(Ε) EdE Í 

 E 
σ = 

ί 0 EdE E 

is used in the computations. 

RESULTS 
Since the amount of carbon and oxygen in germanium is of interest 

to detector manufacturers, we will present some of our findings in Table I. 
We believe the results from experiments in which a shim was used to tilt 
the samples are valid measurements of the oxygen and carbon concentrations, 
but until more work is done on impurity activation as a function of beam 
angle and the possible interference reactions, their accuracy cannot be 
assured. Attention is called to the fact that the values obtained for 

_3 oxygen (a15 ppm) are about ten thousand times higher than the 2 χ 10 ppm 
(10 atoms per cm ) reported by Fox for germanium of similar drift-
ability. It should also be noted that a sample of "D" ingot was analyzed 
by carrier gas fusion, and a value of 20 ppm was obtained. This suggests 
that the location of oxygen may be as important as its overall concentra
tion, and there may be a large source of oxygen that does not affect the 
drifting quality of the crystal. If this is true, then there is more 
reason to investigate the channeling effect in germanium crystal activation 
analysis. 



TABLE I 
RESULTS OF 3He ACTIVATION ANALYSIS ON GERMANIUM 

Sample 

B-3 
D-4 
J-l 
T-7-B 
4-S 

NBS-53 
NBS-39-1 
D-8 

ttD-11 

Date 

8/4/67 
8/9/67 
8/15/67 
8/15/67 
8/15/67 
8/17/67 
8/17/67 
8/31/67 
8/31/67 

Energy* 
(MeV) 

7.0 
6.5 
6.5 
6.5 
6.5 
6.5 
6.5 
8.0 
8.0 

Total 
Charge 

(coulomb) 

5.42 χ 10-4 

2.26 χ 
1.49 χ 
1.42 χ 
1.39 χ 
1.51 χ 
1.93 χ 
1.01 χ 
1.56 χ 

IO"3 
IO"3 

IO"3 

ίο"3 
IO"3 

IO"3 

IO'4 

10"A 

Irradiation 
Time' 

(Minutes) 

50.0 
87.0 
90.0 
90.0 
90.0 
90.5 
122.0 
64.5 
60.8 

Carboni 
Concentration 

(ppm) 

85 
74 
70 
63 
53 
AO 
55 
36 
80 

Oxygent 
Concentration 

(ppm) 

21.0 
19.0 
12.0 
13.0 
12.0 
0.97 
0.50 
14.0 
13.0 

Ratio 
C/0 

4.0 
3.9 
5.8 
4.8 
4.4 
41.0 
100.0 
2.6 
6.3 

CO 
Cn 
00 

*A11 staples were etched to depth of 0.55 mg/cm , reducing the actual energy at the final surface by 0.15 to 0.20 
MeV, depending on Initial energy. 

tThe estimated uncertainty in the absolute concentrations is =+50%, but the relative uncertainty is about +10%. 

ttIrradiated in channeling direction but computations ignore this fact. 
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We will now discuss the back-scatter experiments. Since accelerator 
time was at a premium and anomalous back-scattering results were not anti
cipated, the channeling direction was assumed to be that direction for 
which the count rate was a minimum. If the sample was to be irradiated 
along the channeling direction, no settings were changed after align
ment on the goniometer, but if the sample was to be irradiated in a non-
channeling direction, one of the coordinates was tilted about r/. The 

3 ι ι beam was then changed to He at the required energy, and the current 
increased so any induced activity during orientation would be small com
pared to the activity of interest. 

Figure 7 shows a pulse height distribution from the back-scatter 
detector In a nonchanneling orientation and in a channeling orientation. 
Channel 60 corresponds to 4 MeV He ions which underwent Rutherford 
scattering on the surface of the sample and gave up their total energy 
to the back-scatter detector. Lower channels correspond to more com
plicated interactions in which part of the energy was lost by normal 
ionization processes before and after Rutherford back-scattering. A 
typical back-scatter versus angle curve is shown in Fig. 8 in which the 
discriminator was set at about channel 53 of Fig. 7. Gibson has obtained 

(9) curves similar to Fig. 8 with 11 MeV protons on silicon. 

The decay curve from a sample irradiated in a known channeling 
direction is shown in Fig. 9. The energy of 8 MeV was chosen to show 
the decrease in germanium activation as compared to a similar sample 
irradiated in a nonchanneling direction (see Fig. 3). For channeling 
ions, matrix activation should be confined to the first few atom layers 
unless radiation damage alters the crystal structure. Nelson and Mazey 

(2) 
have shown that radiation damage in silicon is reduced along channel
ing directions. Therefore, the degree of matrix activation at 8 MeV 
should be a good measure of the degree of channeling that was obtained 
in a given irradiation. 
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Since the carrier gas fusion results for oxygen confirm our results 
on one sample, we believe the oxygen determinations are reliable. The 
carbon results are not substantiated at this time. Measurements for 
carbon by combustion in oxygen place an upper limit of 10 ppm which is 
considerably lower than our values of about 36 ppm. We do not believe 
the interference reactions from lithium or boron to be present but 

16 3 4 11 have not proven this to be the case. We have shown that the 0( He,2 He) C 
reaction will not occur at 6 MeV. In any case, the difference in C 

18 and F ratios of Table I would preclude this reaction as a principal source 
of C activity. 

SUMMARY 
Our experiments indicate that there is a channeling effect in activa-

3 tion analysis with He ions on single-crystal germanium. Much more work 
needs to be done in correlating reaction rates and crystal orientation. 
The concentrations of oxygen have been substantiated and are much greater 
than anticipated. The concentrations of carbon have not been substantiated, 
and interference reactions could be the source of the differences. Surface 
contamination was investigated and does not appear to be serious, but all 
samples were etched after irradiation as a precaution. Autoradiography 
was very useful in investigating surface contamination and the intensity 
distribution of the bombarding beam. 
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D I S C U S S I O N 

Mr. RICCI 

Could you elaborate on the possibility of taking advantage of the 
channeling effect for analytical purposes ? I am aware of the 
problems it creates in charged-particle-activation-analysis. 

Mr. HOLM 

Atoms in the lattice sites will be shielded when irradiation is along 
a channeling direction, while interstitial atoms will be preferentially 
activated. In non-channeling directions no effects of this type are 
observed. 

Mr. GIRARDI 

Have you a rough idea on the relative proportion of oxygen in the 
lattice and interstitial positions ? 

Mr. HOLM 

Not yet. 

Mr. GIRARDI 

Have you in program to correlate the amount and position of the 
oxygen impurities and the drift behaviour of lithium in semiconductor 
detectors ? 

Mr. HOLM 

At preeent, we believe the amount of oxygen is not as important as 
its location. We have not progress far enough to be sure of the 
potential use of channeling in activation analysis. The method is too 
new. 
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SUR L'ETUDE DES POSSIBILITES DE DOSAGE DE L'CXYGENE DANS LE ZIRCONIUM, LE 

MOLYBDENE, LE HAFNIUM ET LE TUNGSTENE PAR IRRADIATION DANS LES PARTICULES 

HELIONS 3 ET 4 

p a r 

G. REVEL et Ph. ALBERT - C.E.C.M.-VITRY/SEINE du C.N.R, 
FRANCE 

RESUME 

Après irradiation dans un faisceau d'hélions 3 d'énergie inférieure à 

11 MeV, l'oxygène peut être dosé sans séparation chimique dans le zirconium, le 

molybdène, le hafnium et le tungstène» Les limites de sensibilité expérimentale-
-6 \ 

ment obtenues (0,01.10 dans le cas du zirconium]sont actuellement satisfaisantes 

pour l'étude de ces métaux» Pour les conditions expérimentales choisies aucune 

autre impureté ne peut fausser les teneurs trouvées. Ces teneurs sont en bon accord 

avec celles obtenues par d'autres méthodes d'analyse ou de contrôle. Le dosage du 

carbone peut être envisagé parallèlement à celui de l'oxygène. Il est cependant 

nécessaire de préciser l'influence sur ce dosage de certains éléments légers qui 

peuvent être présents à l'état de traces dans le métal analysé. Les teneurs appa

rentes trouvées permettent déjà de fixer.la limite supérieure de la concentration 

en carbone. Pour les échantillons les plus purs cette limite est de l'ordre de 

quelques parties par million. 

Enfin, les possibilités de dosage de l'oxygène dans le zirconium par 

irradiation dans les particules oL sont étudiées. La précision et la limite de 

la méthode sont également discutées. 
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L'oxygène est l'une de3 impuretés dominantes des métaux réfrac taires 

(zirconium, molybdène, hafnium, tungstène .) et son influence sur les 

propriétés physiques de ces métaux fait l'objet de nombreuses études. Aussi 

le dosage de cette impureté revêt un intérêt tout particulier pour les 

métallurgistes. Les progrès récents, réalisés dans la purification des métaux, 

nécessitent l'emploi de méthodes d'analyse de plus en plus sensibles. Parmi 

ce3 méthodes, l'analyse par activation permet non seulement d'obtenir la 

sensibilité nécessaire mais encore d'éliminer avant le dosage la pellicule 

d'oxyde dont la présence est toujours possible à la surface du métal. Cependant, 

pour que le décapage et éventuellement les séparations chimiques, puissent être 

réalisés dana de bonnes conditions, il est nécessaire que le dosage se fasse sur 

un radioisotope de période suffisamment longue. Compte tenu des possibilités 

d'irradiation dont nous disposions, nous avons choisi les réactions nucléaires 

suivantes : 

16 3 18 m 
0 ( He,p) F 

8 2 9 

16 4 18 « 

0 ( He.pn) F 
8 2 g 

Ces réactions se font toutes les deux sur l'oxygène 16 qui est l'isotope le plus 

abondant de l'oxygène naturel (99,6 ¡&). Elles conduisent au fluor 18 qui a une 

période voisine de 110 minutes et émet un rayonnement Ρ , ce qui permet de 

bénéficier de la sensibilité et de la sélectivité de la méthode de comptage 

en coïncidence. 
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I  DOSAGE DE L'OXYGENE PAR IRRADIATION DANS LES HELICNS 3 

S.S. MARKOWITZ et J.D. MAHONY ont montré qu'il est possible d'effectué 

un certain nombre de dosages, dont celui de l'oxygène, par irradiation dans un 

faisceau d'hélions 3 accélérés à une énergie convenable (1). La probabilité 

d'obtenir les réactions nucléaires : 

16 3 18 s 

0 ( He.p) F 0. = + 2,0 MeV 
8 2 9 

16 3 16 a R+ 18 s 
e t 0 ( He.n) Ne Γ F Q =  3,0 MeV 

8 2 10 9 
1,5 sec. 

e s t maximale pour l e s h é l i o n s 3 de 7 ,5 MeV. Cependant, l e f l u o r 18 p a î t égalera 

ê t r e p r o d u i t à basse é n e r g i e à p a r t i r d ' a u t r e s éléments : 

19 3 18 κ 

(1) F ( He,C<) F ° = + 10,1 MeV 
9 2 9 

20 3 t8 « 
(2) Ne ( He,o(p) F Q =  2 , 7 MeV 

10 2 9 

23 3 18 « 
(3) Na ( He,2oL) F Q =  0 ,33 MeV 

1 1 2 9 

27 3 18 B 

(4) Al ( H e , 3 o 0 F Q =  10,4 MeV 
13 2 9 
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La présence de fluor, de néon, de sodium ou d'aluminium dans l e métal à analyser 

peut donc théoriquement perturber le dosage de l 'oxygène. MAHONY a montré que pour 

une énergie de 10 MeV, l ' a c t i v i t é spécifique du fluor 18 obtenue à p a r t i r de 

l'oxygène es t 16 fois plus for te que ce l le obtenue à p a r t i r du fluor (1 ) . En 

outre , pour l e zirconium par exemple, les teneurs en fluor ( ■< 1.10" ) sont 

nettement plus fa ibles que ce l les en oxygène. Le néon e t le sodium n ' ex i s t en t 

.10 -fc -6 • IV J 

qu'à l'état de trace dans les métaux réfractaires étudiés (0,05/a~< 0,001.10 

pour le sodium dans le zirconium). Enfin, le seuil de la réaction (4) est à 

11,6 MeV et les risques d'interférence sont nuls aux énergies utilisées. 

Pour des échantillons d'aluminium très purs, madame DEYRIS a trouvé, 

après irradiation dans les hélions 3, des teneurs apparentes en oxygène de l'ordre 

de quelques 10 (2). Même en admettant que cette teneur apparente est uniquement 

due à l'aluminium, la participation de 1.10 d'aluminium impureté à la teneur 

-13 

trouvée dans nos échantillons serait de quelques 10 ce qui est négligeable. 

Après irradiation d'échantillons de zirconium dans les hélions 3 à des 

énergies comprises entre 16,6 et 30,1 MeV une importante radioactivité a été 

décelée (3). Un certain nombre de radioisotopes ont pu être identifiés ( Zr ; 

•^Nb ; Nb ; Zr ). Certains de ces radioisotopes étant émetteurs Ρ 

18 κ 
leur présence nécessiterait la séparation chimique du F avant les comptages· 

Ces réactions nucléaires ne peuvent se produire que si les hélions 3 ont une 

énergie supérieure à la barrière de potentiel (13 MeV environ pour les différents 

isotopes stables du zirconium). Pour des énergies inférieures, seules quelques 

particules peuvent pénétrer dans le noyau par "effet tunnel". Nous avons vérifié 

expérimentalement, que pour des énergies inférieures à 11 MeV aucune réaction 

nucléaire sur le métal lui-même crée une radioactivité assez forte pour empêcher 

le dosage non destructif de l'oxygène dans le zirconium, le molybdène, le hafnium 

et le tungstène. Après ces essais préliminaires, nous avons choisi les conditLona 
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opératoires suivantes (4). Trois feuilles de mica très mince (5 à 8 H ) servant 

d'étalon sont placées devant une plaquette du métal à analyser. Cette plaquette 

est suffisamment épaisse pour absorber complètement le faisceau d*hélions. 3. 

Seule la dernière feuille est conservée comme étalon pour éviter l'erreur due 

aux pertes par recul des noyaux radioactifs. Après irradiation on élimine par 

décapage au moins 20 H de métal par face. La décroissance de la radioactivité 

est suivie par comptage des Q émis en coïncidence par annihilation des Ρ 

L'énergie du faisceau des hélions 3 incidents est de 14,7 MeV. Compte tenu de 

l'épaisseur des micas et de la couche de métal décapé, le métal effectivement 

analysé est irradié à une énergie généralement inférieure à 11 MeV. Nous avons 

utilisé la méthode de calcul faisant appel à la notion "d'épaisseur équivalente" 

(5). Les courbes d'activation de l'oxygène dans les métaux analysés ont été 

déduites de la courbe de variation de la section efficace en fonction de l'énergie 

proposée par S.S. MARKOWITZ et J.D. MAHONY (1) et des valeurs de la pénétration 

des hélions 3 dans ces métaux en fonction de l'énergie calculée par WILLIAMSON 

et BOUJOT (6). 

Les résultats d'un certain nombre de dosages sont rassemblés dans le 

tableau I. La forte teneur trouvée pour le zirconium purifié par le procédé Kroll 

est en accord avec les résultats obtenus par bromuration réductrice (teneur éva

luée à 360 _+ 50.10" ). Les échantillons purifiés par le procédé Van Arkel sont en 

général beaucoup plus purs en oxygène. Les teneurs trouvées sont compatibles avec 

les résultats des mesures de resistività électrique et de dureté qui permettent 

un classement par ordre de pureté relative (7). Enfin, les dosages faits à la tête 

et an milieu d'un barreau traité par zone fondue, montrent que cette méthode de 

purification provoque la migration en tête de l'oxygène qui se comporte comme une 

impureté inverse. Pour les conditions expérimentales choisies, la limite de détec

tion de l'oxygène dans le zirconium est de 0,01.10 ♦ Cette sensibilité est 



 266 

largement suffisante pour nos problèmes actuels. Une limite de détection 

meilleure pourrait être obtenue en améliorant les conditions de comptage. L'aug

mentation du temps d'irradiation et surtout de l'intensité du faisceau de par

ticules (qui n'était que de 2,5 Ρ a. ) pourrait également 4tre envisagée. Cependant, 

il existe un risque certain d'oxyder les échantillons au cours de l'irradiation. 

Quand l'oxydation a eu lieu accidentellement, nous avons constaté que les dosages, 

même après un décapage énergique, donnaient des résultats par excès. L'augmenta

tion de la sensibilité est donc également tributaire des conditions d'irradiation* 

(faisceau homogène sur la surface irradiée qui doit être aussi grande que possible, 

cible refroidie énergiquement, vide poussé dans la partie irradiation). 

Les courbes de décroissance de la radioactivité de la figure 1 mettent en 

évidence une période de 20 minutes environ sur le pic à 511 KeV. Cette radio

11 ■ 
activité peut être attribuée au C produit par la réaction nucléaire : 

12 3 11 » 

C ( He,oO C Q = + 1,8 MeV 

6 2 6 

lussi pour un certain nombre d'échantillons nous avons pu estimer la teneur 

apparente en carbone. Les courbes d'activation du carbone dans les métaux analysés 

ont été établies selon le même principe que celles de l'oxygène. L'étalonnage a 

été fait à partir de l'activité à to de 1·oxygène en tenant compte des périodes 

de décroissance du carbone et de l'oxygène. 

Après irradiation dans un faisceau d*hélions 3 un certain nombre d'élément! 

légere peuvent également produire du carbone 11 : 

9 3 11 

(1) B· ( H.,n) C Q  + T,5 MeV 

4 2 6 

10 3 11 
(2) B ( He.d) C Q = + 3,2 MeV 

5 2 6 
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Figure 1 - Courbe de décroissance de la radioactivité ¡J émise 
par un échantillon de zirconium irradié dans un 
faisceau d'hélions 3 à une énergie de 11 MeV. 
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11 3 11 

(3) Β ( He,t) C Q =  2 MeV 
5 2 6 

14 3 11 

(4) Ν ( He,doO C Q = _ 8,4 MeV 

7 2 6 

16 3 11 

(5) O ( He,2oO C Q =  5,3 MeV 

8 2 6 

Nous ne connaissons pas actuellement les teneurs en beryllium de nos 

échantillons. Si ces teneurs sont élevées il y a un risque d'interférence certain 

dans le dosage du carbone par irradiation dans les hélions 3. Les teneurs en bore 

sont en général faibles, dans le zirconium tout au moins (0,05.10 ). Par contre, 

les teneurs en azote de nos métaux ne sont pas négligeables. Par exemple, nous 

avons pour le zirconium des teneurs de l'ordre de 6.10" pour le métal de zone 

6 6 

fondue, de 15.10 pour le Van Arkel et de 20.10 pour le Kroll. Cependant, la 

section efficace de la réaction (4) sur l'azote doit être nettement plus faible 

que celle de la réaction sur le carbone. En ce qui concerne l'oxygène, les résul

tats du tableau I semblent indiquer qu'il n'y a pas de corrélation entre les 

teneurs en carbone et en oxygène d'un même échantillon. Pour une énergie de 

11 MeV la réaction (5) interviendrait donc peu dans la formation de carbone 11. 

Compte tenu de ces réserves les teneurs apparentes trouvées représentent, 

actuellement, les limites supérieures de la concentration en carbone de nos 

échantillon·· Ces limites sont de 1*ordre de quelques parties par million pour 

les échantillons les plus pure. 

Au cours d'une même irradiation dans un faisceau d'hélions 3 on peut donc 

envisager de doser simultanément et sans destruction de 1'éprouvette l'oxygène 

et le carbone. Cee deux impuretés ayant des mécanismes d'élimination étroitement 

liée au ooure des recuite et des actione importantes sur les propriétés physiques 
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TABLEAU I 

Teneur en oxygène et en caroone trouvées après 5 minutes 

d'irradiation dans un faisceau d'hélions 3 de 14,7 MeV - 2,5 /UA 

Metal analyse 

ZIRCONIUM 

Kroll 

Van 

, 

'A 

Β 

Arkel| 2 

(D 

f Tête 

Zone J ,̂ 

Fondus .... 

/milieu 
2 

b 

Molybdène fondu 

sous vide 

Hafnium Van Arkel 

Tungstène fritte 

Energie en MeV 

à la surface de 

l'échantillon 

après décapage 

9,2 

10,6 

10 

10,^ 

10,6 

11,2 

10,9 

10,6 

11,2 

10,7 

11,0 

8 

10,5 

Dosage de 

Epaisseur 

équivalente 

en microns 

è7,5 

80,5 

71 

80,5 

83 

89 

85,3 

83 

89 

81 

53 

31 

37 

1'oxygène 

Teneur en 

10" en poids 

320 

25 

19 

5 

3 à 5 

*,5 

23 

^,75 

k 

5 

0,5 

8,*f 

60 

Teneur apparente e: 

carbone 

Epaisseur 

équivalente 

en microns 

^9,5 

kk 

9̂,5 

56 

53 

56 

30 

10 

22 

Teneur 

10~°en 

poids 

18 

20 

15 

2 

5 

3 

500 

8 

3 
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de ces métaux, on conçoit l'intérêt que présentent de telles possibilités de 

dosage pour les métallurgistes. Pour le carbone, il faudra, toutefois, préciser 

l'interférence éventuelle de certains éléments légers, notamment du beryllium. 

II  DOSAGE DE L'OXYGENE PAR IRRADIATION PMS LES HELIONS 4 

K. SAITO et ses collaborateurs (8) ont dosé l'oxygène dans le silicium 

en utilisant les réactions nucléaires suivantes : 

16 18 s 

0 (¿X ,d) F Seuil à 20,4 MeV 

8 9 

16 18 m 
0 (o(,pn) F Seuil à 23,1 MeV 

8 9 

16 18 . R+ 18 s 

0 (o{,2n) Ne I F Seuil à 29,5 MeV 

8 10 9 

15 sec. 

Comme pour les hélions 3 un certain nombre d'éléments légers peuvent également 

donner après irradiation dans les hélions 4 du fluor 18, nous avons par exemple ! 

15 18 s 
S (ex. ,n) F Seuil à 8,1 MeV 

19 18 ζ 

F (d,c(n) F Seuil à 12,6 MeV 

23 18 s 

Na (fX,2o<n) F Seuil à 24,5 MeV 

23 9 18 ■ 

Na (o<, Be) F Seuil à 22,7 MeV 

4 

L'aluminium peut également donner plusieurs réactions parasites dont les seuils 

sont compris entre 21,5 MeV et 41,9 MeV (2). 

L'énergie des particules oi utilisées pour le dosage de l'oxygène 

étant supérieure aux eeuils de ces réactions, les résultats des dosages risquent 

d»être faussée par ces éléments s'ils existent à des concentrations non négli
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geables dans les métaux analysés, ce qui est le cas de l'aluminium par exemple 

dans le zirconium. Aussi nous avons réservé cette technique de dosage aux 

zirconiums pour lesquels la teneur en oxygène était prépondérante. De plus, après 

irradiation dans les hélions 4, les métaux eux-mêmes sont activés et produisent 

des radioisotopes de forte radioactivité Pour le zirconium, par exemple, nous 
93 « avons pu mettre en évidence plusieurs radioisotopes dont le Mo qui rendent 

18 * indispensable la séparation chimique du F après irradiation. Cette separation 

a été faite en distillant le fluor sousforme d'acide fluosilicique avec entraî

nement à la vapeur d'eau. Les techniques d'irradiation et de calcul sont les mêmes 

que pour les hélions 3. La courbe d'activation de l'oxygène dans le zirconium a 

été déduite de la courbe de variation de la section efficace en fonction de 

l'énergie établie par DEBRUN et BARRANDON (9) et des valeurs de la pénétration 

des hélions 4 dans le zirconium en fonction de leur énergie (6)· 

Les échantillons ont été irradiés durant 1 à 4 minutes dans un faisceau 

d'hélium 4 de 56 MeV à 3 ¡J^ produit par un synchrocyclotron à énergie fixe. 

Compte tenu des nombreuses réactions incidentes possibles il serait préférable 

pour ces dosages de disposer d'hélions 4 d*énergie plus faible : 40 MeV par 

exemple. 

Les résultats de nos essais sont rassemblés dans le tableau II. Les 

teneurs trouvées pour le zirconium purifié par le procédé Kroll sont en bon 

accord avec celles obtenues par les autres méthodes d'analyse. 

REMERCIEMENTS 

Les irradiations dans les particules hélions 3 ont été effectuées au 

moyen d'un dispositif permettant le recyclage de l'hélium 3 (10). Ce dispositif 

a été monté sur un cyclotron isochrone à énergie variable au La"boratoire de 
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TABLEAU II 

Teneurs en oxygène trouvées dans le zirconium 
»près irradiation dans un faisceau d'hélions k de 56 MeV - 3 /U a 

Zirconium 
analysé 

/ 
Kroll S 

1 
Van Arkel 

1 

2 

3 

Energie en MeV 
à la surface de 

i'échantillon 
après décapage en MeV 

55,1 

55,1 

5^,2 

5^,6 

Epaisseur 
équivalente en 

microns 

590 

590 

565 

570 

Teneur 
en oxygène en 

en poids 

310 

3^0 

350 

23 

io"6 
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D I S C U S S I O N 

Mr. WOHLLEBEN 

Ist es möglich, durch geeignete Bestrahlungsbedingungen die Verteilung 
des Sauerstoffs im Zr auch autoradiographisch zu bestimmen. 

Mr. REVEL 

Les techniques autoradiographiques peuvent appliquées avec succès à 
ces échantillons après irradiation dans un faisceau d'hélium 3· 
En faisant plusieurs autoradiographies espacées dans le temps il est 
même possible de voir d'abord la repartition du carbone puis celle de 
l'oxygène au fur et a mesure que la radioactivité du carbone diminue. 
Monsieur CUYPERS a d'ailleurs fait des expériences de ce type sur nos 
échantillons. 

Mr. ENGELMANN 

Dans la communication précédente il me semble que le Dr. HOLM a montré 
un exemple d'autoradiographie où il met en évidence à la fois la 
présence de carbone et d'oxygène, en prenant des poses à des intervalles 
de temps réguliers. Le C ayant une période plus courte que le F les 
premiers clichés représentent les noircissements imputables à l'activation 
du carbone et les derniers ceux dûs à l'activation de l'oxygène. 

Mr. ALBERT 

Il faut bien noter que la possibilité d'effectuer des autoradiographies 
dépe»d beaucoup de l'activité de l'oxygène (concentration localisée) 
et l'irradiation de l'échantillon par des Hélions 3 dont l'énergie est in
suffisante pour produire l'activation du Zirconium. 
Si on veut de plus observer réellement la distribution de l'oxygène 
dans le métal il est souhaitable d'éliminer la couche superficielle 
contaminée par 1'adsorption de l'air. 

Mr. CUYPERS 

Les autoradiographies que nous avons effectuées sur les échantillons 
de Monsieur REVEL nous ont montré que dans le cas du Mo et W le bruit 
de fond dû à des éléments de longues périodes étaient négligeable. 
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Pour l'aluminium et le zirconium, l'autoradiographie a été effectuée 
après l'irradiation qui servait en même temps pour l'analyse quantitative 

3 
de l'oxygène dans ces métaux. En utilisant une énergie en He plus 
faible il-y-a sans doute moyen d'améliorer le rapport signal/bruit 
de fond pour 1'autoradiographie. 

Mr. KRAMER 

Vous avez mentionné l'oxydation pendant l'irradiation, de quel origine 
était l'oxygène ? 
Normalement un vide de 10 à 10 est suffisant ? 

Mr. RSVEL 

L'oxydation accidentelle que nous avons constatée à la surface de notre 
échantillon était essentiellement due à un vide isuffisant dans la 
section d'irradiation. Les deux facteurs vide-échauffement sont étroitement 
liés dans ces problèmes d'oxydation. Aussi en plus du refroidissement 
énergique de l'échantillon on a toujours intérêt à avoir un vide le 

-6 meilleur possible ( 10 torr). 
Pour une intensité de 2,5 /Ua et 5 min d'irradiation, nous n'avons plus 
constaté d'oxydation de nos échantillons à partir du moment où nous avons 
attendu quelques minutes pour que le vide se fasse dans la partie irradiation 
avant de remettre le faisceau. 

Mr. ALBERT 

Je crois qu'il est très important actuellement de rechercher quelles sont 
les valeurs expérimentales les plus faibles que l'on trouve sur des 
échantillons très purs. 
En effet s'il est théoriquement possible d'obtenir des sensibilités de 

~9 dosage de l'oxygène de l'ordre du ppb (10 ) par irradiation en OÍ 
ou en He il faut cependant bien réfléchir que la limite réelle de 
sensibilité pourrait être la contamination profonde des échantillons 

18 par diffusion rapide de l'oxygène et du F * par suite de 1'echauffement 
pendant l'irradiation. Il faut donc aussi tout faire pour réduire ce 
phénomène. Il est cependant encourageant de noter que les chercheurs 
Russes annoncent avoir dosé dans du Silicium et du Germanium des teneurs 
en oxygène de 0,01 ppra poids par irradiation en He 
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DOSAGE DE FAIBLES TENEURS D'OXYGENE DANS LE FER, LE NICKEL, LE CHROME, 

PAR ACTIVATION DANS LES PARTICULES ALPHA 

J . N . BARRANDON, J . L . DEBPJJN e t Ph. ALBERT 

L a b o r a t o i r e d 'Analyse pa r A c t i v a t i o n du Cent re d 'E tudes de Chimie Métal lurgique 

du CN.R.S.-VITRY/SEINE 

RESUME 

Nous décrivons dans cet article les premiers résultats de nos expériencef 

concernant l'étude du dosage de l'oxygène dans le fer, le chrome et le nickel, 

par irradiation dans les particules alpha. 

Nous avons effectué nos irradiations au synchrocyclotron du Centre 

d'Etudes Nucléaires de Lyon et au cyclotron du Centre d'Etudes Nucléaires de 

Saclay ; les énergies maximales des particules fournies par ces appareils sont 

respectivement de 55 MeV et 44 MeV. 

Nous envisagerons successivement le principe du dosage, la méthode 

utilisée, les causes d'erreur et les résultats pratiques. 

I - PRINCIPE DU DOSAGE 

L'irradiation de l'oxygène par les particules oi produit du fluor 18 

18 
radioactif ; on compare les activités en F induites dans l'échantillon à 

analyser d'une part, et dans un étalon d'autre part. 

- Réac t ions 3ur l ' oxygène : 

1 6
 r ν

1 8
 Λ+ 18 * 

80 Km) j . J 2 _ P Seuil 29t5 Me7 
9 
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16 
0 

8 

16 
0 

8 

(κ 

( « 

,ρη) 

,d) 

18 * 

F 

9 

18 
F 

9 

Seu i l 23,1 MeV 

Seu i l 20,4 MeV 

I I  METHODE UTILISEE 

Nous avens e f f ec tué sur le f e r , l e n i c k e l e t le chrome des dosages avec 

s é p a r a t i o n chimique du f l u o r 18 p rodu i t par i r r a d i a t i o n . I l e s t , en e f f e t , 

imposs ib le d ' e f f e c t u e r un dosage "non d e s t r u c t i f " dans l e c a s de ces t r o i s 

métaux, é t a n t donné q u ' i l s s ' a c t i v e n t tcu3 t r o i s for tement . On o b t i e n t pour 

chacun d 'eux un mélange de r a d i o i s o t o p e s de c o u r t e s , moyennes e t longues 

18 r 

pé r iodes i n t e r d i s a n t t o u t e s p o i r de mesure de l a r a d i o a c t i v i t é du F sans 

52m ■ 
s e p a r a t i o n chimique. Par exemple, pour le chrome on o b t i e n t du rîn métas 

+ + 54 s 

t a b l e (21 mn /̂  e t 5,7 j . /J ) e t du Mn (300 j . ) ; pour l e n i c k e l on 
62 n + 60 » „+ 61 β Λ+ 

o b t i e n t du Cu (9 ,9 mn /* ) , du Cu (24 mn Λ ) , du Cu ( 3 , 3 h. fi ) e t 
64 ■ /·+ 

du Cu (12 ,8 h . r ) . 
18 * 

Le F e s t s épa ré par l a c l a s s i q u e d i s t i l l a t i o n de l ' a c i d e f l u o s i l i c i q u e 

HpSiFg. On peut e n s u i t e e f f e c t u e r l e s comptages en l i q u i d e , ou a l o r s p r é c i p i t e r 

l e f l u o r u r e de lan thane LaF·?. 

Dans l a p l u p a r t des ana lyses i l n ' e s t pas n é c e s s a i r e d ' e f f e c t u e r l a 

1 fì 
p r é c i p i t a t i o n du F,La ap rè s l a d i s t i l l a t i o n . Cependant, nous avons observé 

dans c e r t a i n e s a n a l y s e s du chrome e t du n i c k e l l a présence, dans l e d i s t i l l â t , 

de r a d i o i s o t o p e s a u t r e s que l e f l uo r 18. 

La d i s s o l u t i o n des é c h a n t i l l o n s de n i c k e l t r è s purs dans l ' a c i d e n i t r i q u e 

e s t d i f f i c i l e ; pour c e t t e r a i son nous avons é t é amenés à chauf fe r fo r t ement . 
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Cette dissolution étant effectuée directement dans l'appareil à distiller 

(Fig. 1), nous avons observé que les résultats de ces expériences étaient 

faussés par la présence dans le distillât de cuivre 61 radioactif entraîné 

par le dégagement violent de vapeurs nitreuses. Nous avons donc modifié 

1(appareil pour effectuer séparément la dissolution et la distillation. 

Dans l'analyse de quelques échantillons de chrome, le distillât contenait 

34 * 
du chlcre Cl qui a été identifié par sa période (T = 32 mn) et ses énergies 

(511 KeV du et 140 KeV T.I.). Pour de très faibles concentrations d'oxygène 

il sera donc nécessaire de séparer le fluor 18 après la distillation. 

La méthode que nous avons employée pour nos calculs de teneur en oxygène, 

est celle de 1'"épaisseur équivalente" dont nous rappelons brièvement le prin

cipe. (1). 

On sait que les sections efficaces des réactions nucléaires sont fonction 

de l'énergie des particules employées. Or, les particules alpha interagissent 

fortement avec la matière et perdent rapidement de l'énergie au fur et à mesure 

qu'elles pénètrent dans l'échantillon à analyser» 

Il est donc nécessaire de connaître la courbe T = f (E). Nous traçons 

en fait pour les besoins du dosage une courbe qui lui est proportionnelle, la 

"courbe d'activation". 

Cette courbe d'activation a été tracée dans le cas de l'oxygène, au moyen 

de micas très fins ( 5 à 10 }*· ) irradiés à différentes énergies, c'estàdire, 

derrière des échantillons de plus en plus épais du métal à analyser. Pour tracer 

activité par ug d'oxygène à ΕΣ 

la courbe on fait ensuite le rapport Rx = 

activité par ug d'oxygène à E0 

E étant l'énergie des particules à la surface de l'échantillon 

Ε χ étant celle à la profondeur x. 
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Môme courbe quo »nur la figure 1 maií3 en portant en abscisse les 
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La courbe ainsi obtenue permet de définir ce que l'on appelle 1'"épaisseur 

équivalente", épaisseur d'échantillon qui aurait été irradiée de façon uniforme, 

c'estàdire, avec \" (E) = Cfe- = Tifio) 

A partir de ces résultats, on peut conduire tous les calculs. 

III  CAUSES D'ERREURS 

Il nous faut envisager maintenant les causes d'erreurs dans nos conditions 

de travail. 

a) Tout d'abord, le tracé de la courbe d'activation est assez délicat ; , 

on peut néanmoins, obtenir une surface sous la courbe définie à environ +_ 5 %· 

Nous présentons dans la figure 2 la courbe d'activation de l'oxygène dans 

l'aluminium par irradiation dans les particules οκ du faisceau extrait non 

analysé (E .̂  = 54 + 1 MeV). 

A ce propos il nous faut remarquer que dans le cas de la méthode de la 

courbe d'activation, il est nécessaire qu'elle soit tracée pour chaque cyclotron 

ou synchrocyclotron utilisé, ainsi que pour chaque position d'irradiation uti

lisée. En effet, dans les cyclotrons que nous avons pu utiliser (Lyon et Saclay), 

l'énergie des particules n'est pas bien définie ni sur les orbites extérieures, 

ni même après extraction ; les particules présentent une certaine distribution 

énergétique et la courbe d'activation obtenue est donc une résultante de plu

sieurs courbes· 

Suivant la distribution énergétique la courbe d'activation peut avoir des 

allures très différentes· 

La figure 3 montre la forme des courbes d'activation de l'oxygène dans 

l'aluminium et le nickel pour des irradiations internes· En comparant ces courbe« 

à celle de la figure 2 on constate bien qu'il est actuellement très important, 
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de t r a c e r ces ccurbes pour chaque c o n d i t i o n d ' i r r a d i a t i o n . 

\ χ 18 

b ; La deuxième cause d ' e r r e u r à e n v i s a g e r e s t c e l l e du r e c u l du F de 

l ' é t a l o n p lacé devant l ' é c h a n t i l l o n ; on i r r a d i e , en e f f e t , un é t a l o n mince 

(mica) p l acé su r l ' é c h a n t i l l o n m é t a l l i q u e . Ce r e c u l n ' e s t pas n é g l i g e a b l e avec 
18 

E0 = 54 MeV. Le F a c q u i è r e n t en e f f e t une éne rg ie de r ecu l maximum de l ' o r d r e 

de 22 MeV, ce qui l u i permet de p é n é t r e r d 'une douzaine de microns dans l e mica 

e t de 6 microns envi ron dans l e n i c k e l ( f i g u r e 4 e t f i g u r e 5 ) . F i g u r e 4, r e c u l 

n i c k e l  Figure 5, r e c u l mi r* . 

Cet e f f e t e s t é l iminé grâce au décapage de l ' é c h a n t i l l o n ap rè s l ' i r r a 

d i a t i o n ; on mesure l ' é p a i s s e u r de l a plaque mé ta l l i que c o n s t i t u a n t l ' é c h a n 

t i l l o n , avec un palmer de p r é c i s i o n ou par p e s é e . 

Le décapage permet par l a même occas ion de s ' a f f r a n c h i r d 'une a u t r e cause 

d ' e r r e u r , qui e s t l a p résence de l ' oxygène à l a sur face des é c h a n t i l l o n s sous 

forme de p e l l i c u l e d 'oxyde ou de couche d ' a d s o r p t i o n . En g é n é r a l , un décapage de 

20 u à 40 u nous semble s u f f i s a n t ( 2 ) . 

c) Enf in , l a cause d ' e r r e u r l a p l u s impor tan te l o r s q u e l ' o n veut doser 
18 « 

des t r a c e s , e s t l ' e x i s t e n c e de r é a c t i o n s n u c l é a i r e s p r o d u i s a n t du F à p a r t i r 

d ' a u t r e s éléments que l ' o x y g è n e . 

En recherchan t l e s s e u i l s des r é a c t i o n s n u c l é a i r e s pouvant p rodu i re du 

18 * 
F , dont l e s v a l e u r s sont i n f é r i e u r e s à EQ , nous avons pu d r e s s e r une l i s t e 

parmi que lques 'unes de ces r é a c t i o n s : 

15 18 
Ν ( « ,n) F Seu i l 8,1 MeV 

19 18 
F ( « , « ¿ n ) F S e u i l 12,6 MeV 

23 18 
N a U , 2 * n ) F S e u i l 23 ,6 MeV 
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27 13 18 

Al (el, C) F Seuil 21,5 MeV (d'autres 

réactions de même type sur 

l'aluminium ont des seuils 

plus élevés) 

29 15 18 

Si U , N) F Seuil 23,3 MeV 

31 17 18 

Ρ U , 0) F Seuil 24,9 MeV 

35 20 18 

Cl (m . Ne) F Seuil 27,9 MeV 

— etc. · · — 

On peut seulement dire à priori que de telles réactions sont énergétique

ment possibles ; ce qui est important pour nous est de savoir si leur section 

efficace est suffisante pour que le dosage de traces d'oxygène soit faussé par 

la présence de ces éléments. 

Madame M. DEYRIS (Laboratoire de Vitry) (3) a étudié la production de 

18
 2

7 

F à partir de Al (figure 6). Le calcul montre que 1 ug d'aluminium donne 

une activité de fluor 18 égale à celle qui serait produite par 0,01 ug d'oxygène 

pour une irradiation à 54 MeV. Monsieur GIROUX (C.E.N.Lyon) a étudié le cas du 

silicium (4)· 

Nous avons repris la mesure de l'interférence du fluor, qui peut,en effet, 

être l'impureté la plus gênante. 

En utilisant des feuilles minces de teflon nous avons tracé la courbe 
18 

d'activation du fluor en ï (Figure 7). Elle a été étalonnée par rapport à 

l'oxygène, en utilisant un mica comme première feuille de l'empilement. 

Nos expériences nous ont ainsi montré qu*1 ug de fluor naturel est 

équivalent à une teneur apparente de 1,25 ug d'oxygène, pour des alphas d'éner

gie 54 MeV complètement arrêtés dans l'échantillon (figure 8). 
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Les expériences concernant l'interférence possible de l'azote montrent 

que 1 ug d'azote donne eu plus une activité de fluor 18 égale à celle qui serait 

produite par 0,01 ug d'oxygène pour une irradiation à 44 MeV. 

Le3 calc\il3 de seuils et de barrières de potentiel ont montré qu'à 55 MeV 
18 on pouvait obtenir du F à partir du fer, du nickel et du chrome. 

Cependant, compte tenu des résultats de dosages que nous avonscbtenus pour 

des échantillons très purs de fer, nickel et chrome on peut déjà être certains 

que 1 ug de chacun de ces éléments donne une activité de fluor 18 au plus égale 

à celle qui serait produite par 10" ug d'oxygène pour une irradiation à 55 MeV. 

Des études sont en cours pour les autres éléments que nous avons cités. 

Il semble cependant que leur influence soit négligeable ( *"* petits). 

On peut d'oreSet déjà se rendre compte de la nécessité de connaître la 

teneur de l'échantillon en certaines impuretés (fluor) autres que l'oxygène. 

IV - RESULTATS EXPERIMENTAUX 

Chrome : 

Nous avons analysé dans le cas du chrome une gamme d'échantillons dont 

les teneurs variaient entre 100.10" et 10" . Nos dosages ont permis de montrer 

la bonne purification en oxygène obtenue par zone fondue sous hydrogène· Dans 

un échantillon de chrome contenant initialement 3000 ppm d'oxygène (dosé par 

une autre méthode) nous avons trouvé 20 - 30 ppm après 1 passage de zone 

fondue sous hydrogène et 3 - 4 pp»après 4 passages de zones. Dans quelques 

échantillons très purs nous avons trouvé moins de 10 d'oxygène. 

Fer : 

Nous avons trouvé 1 ppm, 0,7 ppm et 0,7 ppm dans un fer de zone fondue 

très pur. Dans un fer analogue nous avons trouvé 3 - 4 ppm· Signalons que la 

méthode d'activation aux particules alphas donne une teneur inférieure à celle 
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obtenue par la méthode de fusion réductrice en creuset de graphite qui donne 

pour le premier fer : 13 ppm et pour le second : 16 pptM.On peut penser ici que 

cette divergence provient de l'oxygène de surface. 

Nickel : 

Les échantillons de nickel analysés étaient de deux qualités. L'un de ces 

échantillons de qualité commerciale contenait 12-17 ppm d'oxygène, après 

refusion sous hydrogène. Les échantillons de métal de haute pureté avaient été 

également refondus sous hydrogène. L'échantillon le plus pur contenait 0,7 à 

1,5 ppm d'oxygène et le moins pur, 2,4 à 3,5 ppm d'oxygène. 

CONCLUSIONS. 

L'irradiation aux particules alphas est une méthode très sensible de 

dosage de l'oxygène ; en effet, on peut théoriquement espérer atteindre le 

1/100 de ppm. Le décapage toujours possible après irradiation permet de s'affran

chir de l'oxygène adsorbe, ce qui n'est pas le cas des méthodes classiques. 

Nous avons eu la chance de pouvoir disposer pour nos expériences d'échan

tillons très purs et de mettre en évidence la possibilité de doser des quantités 

d'oxygène de l'ordre du ppm dans le nickel et inférieure au ppm dans le fer et 

le chrome, cependant, il faut absolument que soient déterminées les ordres de 

grandeur des interférences possibles avant de pouvoir annoncer quelle sera la 

limite ultime de dosage de cette méthode. 

Actuellement, parmi les éléments pouvant donner du fluor 18 par l'irra

diation dans les o\ , le fluor est le seul élément bien étudié dont l'interfé

rence soit de l'ordre de l/l. 
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DISCUSSION 

Mr. SCHUSTER 

In welcher chemischen Verbindungsform destilliert das Kupfer bei der 
Fluorabtrennung mit ? 

Mr. ALBERT 

Nous n'avons pas étudié ce problème à ce point de vue. Monsieur BARRANDON 
61 * a observe qu'il y avait production du Cu par l'irradiation en t* 

du Nickel. Ensuite au cours d'analyses d'échantillons de Nickel très purs, 
dont l'attaque chimique était difficile il a remarqué des résultats de 
dosages anormaux et en recherchant la cause des divergences il a trouvé 

61 * , que des traces de Cu étaient entrainees au cours de l'attaque dans 
le flacon destiné à recevoir le Fluor 18 distillé. En séparant les deux 

18 étapes : dissolution et distillation de F cet inconvénient a été éliminé. 

Mr. TOUSSET 

Vous signalez, et Mr. REVEL l'a fait également tout à l'heure, 1'interférenc 
possible en provenance de l'azote. Avez-vous quelque expérience dans ce 
cas précis ? 

Mr. ALBERT 

Nous n'avons pas encore de valeurs très précises en raison des difficultés 
expérimentales car il faut utiliser des produits très purs pour effectuer 
ces expériences. 
Cependant les expériences préliminaires de Monsieur DEBRUN montrent, comme 
cela est expliqué dans le texte, que 1 microgramme d'azote produit au plus 
une activité de Fluor 18 égale à celle qui serait obtenue par l'irradiation 
de 0,01 microgramme d'oxygène dans les particules °̂  de kk MeV. Il faudra 
d'autres expériences pour préciser si le rapport est bien exact ( possibili
té de pollution en oxygène du nitrure irradié ) et en particulier étudier 
l'influence de l'énergie des particulescC. 
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SOME ASPECTS OF THE OXYGEN DETERMINATION BY THE O16(t,n)Fl8REACTION 
J.J.M. de Goeij, J.P.W. Houtman 

Reactor Instituut Delft/Netherlands 

INTRODUCTION 

As most of the activation reactions discussed in this" meeting make 
use of charged particles which have been generated and accelerated in 
electrical machines my contribution about the use of neutron generated 
tritons makes me play the role of an outsider in the company. However', 
I hope that the approach of the non-accelerator technique may add some
thing to the general knowledge about the behaviour of charged particles 
in targets. The tritons used in our study are generated by fission of 
lithium-6 with thermal neutrons. Those tritons have an energy of 2.74 
MeV and are sufficient energetic for the activation of oxygen according 
to the reaction 0 (t,n).F 

The possibility of using this reaction for the determination of 
1 ) oxygen has been suggested by Smales in 1949 · However, the first publi-
2) cation about its actual use dates from 1954 · Since that year a few more 

3-11 ) applications have been described in literature . ' 

Some years ago we have started at the Reactor Institute at Delft a 
more precise research of the factors which can influence the accuracy and 
sensitivity of this oxygen determination. 

For carrying out the reaction with tritons, an oxygen containing 
sample must be brought into contact with a lithium containing compound. 
Because of the small range of tritons in matter, the way in which this is 
performed, is very important. 

We may distinguish between two types of contacts the homogeneous and 
the heterogeneous mixing system. 

1) Homogeneous_mixtures: 

In these cases lithium should be present in the sample of which the 
oxygen content is required. Such a mixture can be prepared by dissolving 

a lithium compound in the sample. In exceptional cases samples may al
ready contain lithium by nature. 

The difference with an activation by means of accelerator produced 
charged particles is that here the tritons will not only cause a reaction 
in the surface layers but also reach the inner parts of the sample. More
over, the triton source is monoenergetic and isotropic. (See figure la) 
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Here we can make a subdivision into Ï 
a) Powder mixtures, where both oxygen and lithium containing compound 

are pulverized and intimately mixed. (See figure lb) 
b) Sandwich system, where the samples are present or brought into a 

simple geometric shape (disc or foil) and covered by a lithium con
taining foil. (See figure Ic) 
A certain resemblance with activation by accelerator produced 

charged particles is due to the fact that in the heterogeneous system 
also only a small surface layer of the sample near to the lithium com
pound is activated with tritons. However, there is also a striking 
difference in the fact that the tritons penetrating from the lithium con
taining compound are not monoenergetic, due to slowing down of the tritons 
in the lithium compound itself. Because of the isotropic generation of the 
tritons, the angle of incidence on the surface of the sample is different 
for all tritons. 

COMPARISON WITH STANDARDS 

As is generally true for activation analysis the radioactivity in
duced in the sample should be compared to that formed in a standard of 
known composition. The selection and the way of preparing a standard for 
activation by charged particles involves specific problems. 

Two ways of approach seem possibles 
1) A standard is prepared starting from material with the same general 

composition as the sample. Then a small but known amount of the ele
ment to be determined is added and homogeneously distributed. In gene
ral obtaining homogeneity of distribution is a problem and should be 
checked in other ways. 
In this technique the range of the charged particles in sample and 
standard can be assumed to be equal. 

2) In the other approach a chemical compound with known composition is 
used as standard. In that case the even distribution of» the element is 
guaranteed and the concentration is known from the molecular composition. 
However, the standard material selected should not show the tendency to 
form high surface concentrations of the element to be determined. 
In this type of technique the range of the charged particles in sample 
and standard will in general be different and necessary corrections 
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should bo applied. 

V/e felt that in the case of an oxygen determination the application 

of the first method can give rise to great errors due to incertainties 

in oxygen concentration and distribution. Therefore we have left this 

method out of consideration and will confine ourselves to the second tech

nique. In this paper some problems involved in comparing samples and 

standards with different ranges for tritons will be discussed. 

For the comparison of the triton induced activity in sample and 

standard  both supposed to have an uniform oxygen distribution  the 

ratios of the integral cross sections 

i Λ 
cr (χ) dx' 

IR' i 

• b J sample 

:. (1) 


R
f > / * 00 ¿χ 

ί K ' + A A 
L b -" standard 

should be known. In the formula R refers to the path covered by the tri
ton before entérina the oxygen conxaining material and R refers to the 

path of the triton covered at the moment of leaving the oxygen component, 

When we confine ourselves to the homogeneous systems where the tri

tons may cause a reaction directly ^fter generation, the integral limit 

R, becomes zero and R_ equals R, , the total range of the tritons. This 
b f t 

integral is fully applicable to the situation normally encountered in ac

tivation by electrically generated charged particles. 

Usually here the integral cross section is sinplified as follows: 

V 
0 

J cr (x) dx = at Rt (2) 

in which o~ denotes a certain mean cross section averaged over the total 

range of the charged particles. The σ  values for different types of 

absorbers are then considered to be constant. As a consequence, the ratio 

of the integral cross sections may be replaced by the ratio of the total 

range s. 

— 12) 

Values of 0~ have been calculated by Born and Aunan for 2.7 MeV 

tritons. They used experimental data for the excitation function ' 

15) 
(see figure 2) and rangeenergy relations measured by Bishop in a 

number of absorbers. The calculated cr. data relative to "cf. for aluminum 
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are given in table 1. It shows that for most materials a standard devia
tion in <y of approximately 5 i>erccnt is obts.ii.od. However, the value-
found for polystyrene shows a much greater deviation and could act be
taken into account for the calculation of the mean a", . 

In order to make an analysis of the origin of these deviations it 
should be realized that th. assumption of a constant value for 6", for
ali absorber materials is only justified if the cross section-range re
lation shows a strong similarity for all typos of absorbers. Such a re
lation for 2.7 MeV tritons is shown in figure 3 including the regions ir. 
which electros faticai interactions and nuclear collisions play the domi
nant role in energy transfer. 

The theory of energy loss by means of electrostatioal interaction is 
16) provided by Bethe . Though the mathematical expression of this theory is 

simple one of the paran.eters (i.e. the mean ionization potential ï) can 
only be found by certain approximations. Moreover, in certain ranges of 
particle energy some corrections for non-participating inner electrons 
of the absorber atoms should bo applied. Therefore the shape of the first 
part of the curve in figure J may vary somewhat depending upon the type of 
absorber material. 

For the end of the slowing down process where the triton has lost its 
charge, the theory of energy loss by nuclear collisions is not well 
known. 

Therefore the total range R can better be determined experimentally. 
However, in such a determination a minimum energy is required for the de
tection of the charged particle. This necessitates an extrapolation to zero 
energy, which can give rise to errors. 

As a result the; R values found in literature will show limited accuracy. 
When applied to formula 2 comparable inaccuracies can be expected in fo, . 

When lookin,"; to figure 3 it is obvious that deviations in the curve at 
high values of the range (nuclear collisions region) do not influence the 
integral cross section (shaded area). Therefore it could be expected that-
better agreement between the behaviour of different absorber materials 
would be found if R is replaced by a more relevant part of the range. 
For this one may select the path in which the original energy is reduced 
by a certain constant factor. As the excitation function indicates that 0 
is reduced hundredfold at a triton energy of 1.0 MeV it seems worthwhile 
to introduce an "active" range R in which the particles slow down to 1.0 

a 
MeV. As tritons of lower energy do not participate in the activation one 
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Table 1 

Absorber 

Polystyrene 

Xenon 
Krypton 
Nickel 
Argon 
Aluminum 
Air 
Nitrogen 

Mean value 
Standard 
deviation 

*t(i)/*t(Al) 

1,125 

0,979 
1,016 
0,952 
1,080 
1,000 
1,095 
1,055 

1,025 

~5 % 

t THE INTEGRAL CROSS SECTION 
R. 

σ ( χ ) dx 

ELECTRONIC STOPPING NUCLEAR 
STOPPING 
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can substitute: 

VRa = VRt = ƒ t r ^ d* (5) 
In table II (column 2) a number of o~ values are given which are calcu-

a 
lated for the energy range 2.74 to 1.00 MeV. In the calcul.ation cr values 
of Born and Aumana were combined with the R given by Bishop. The relevant 
R values were found by interpolation in the range/energy relations of 
Bishop. 

Leaving the value of polystyrene out of consideration again, the 
standard deviation in the mean cros. section ex for the other absorber 
materials has decreased to 1 .l) percent, indicating that cr is a better 

ci 

constant than 6 . 

The more close agreement between cr values indicate that a compari
son of induced activities can better be made by means of R values in-

a 
stead of R values. In fact this result means that the first part of the 
cr versus R curvo would be similar for "¡ost absorbing material. If that 
is true a comparison of induced activities is not nectssarily based upon R values (R = active range), but mav make use of any value of A R a v a ' ' l J 

(differential range) for a given er.errjy interval ¿\2. Such differential 
ranges >\R/»ÛE are sometimes found in literature. For very small intervals 
the differential range car. be substituted by (dR/dE)p. Such data are 
mostly known in the form of stopping cross sections 

i, - 1 f\ (4) 
N dx ι ̂  

If indeed the form of the o~ (or E) versus R curve is similar for ail 

absorber materials a comparison of activities may even be based on stop

ping cross sections. 

The fact that R may be substituted by any value of/^R is also shown 
a 

in table 2, where 

Λ 
/er (χ) dx 

0 

(5) 

AR 

is calculated from ¿\R values for different energy intervals. The para
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Absorber 

ΔΕ 

Polystyrene 

Xenon 
Krypton 
Nickel 
Argon 
Aluminum 
Air 
Nitrogen 

Mean value 
Standard 
deviation 

*a(i)/cra(Al) 

2.74-
1.00 

1.100 

0.989 
1.007 
0.989 
1.025 
1.000 
1.051 
0.997 

1.005 
1.6$ 

οτ·1/σ 

2.74-
2.40 

1.000 

0.986 
1.028 
0.998 
1.008 
1.000 
0.995 
0.979 

0.999 
1.6$ 

Al for 

2.74-
2.10 

1.022 

0.987 
1.026 
1.005 
1.007 
1.000 
0.995 
0.974 

0.999 
1.6$ 

several energy 
intervals 

2.74-
1.80 

1.044 

0.989 
1.018 
1.005 
1.015 
1.000 
0.997 
0.972 

0.999 
1.5$ 

2.74-
1.50 

1.056 

0.988 
1.018 
0.995 
1.010 
1.000 
1.005 
0.977 

0.999 
1.4$ 
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meter σ' has lost the physical meaning of an averaged cross section, but 
the constancy found for σ'./σ',Ί indicated that indeed the integral is 

i' Al 
inversely proportional to any Λ R for a fixed A E. When comparing the data 
for polystyrene one even obtains the impression that more similarity is 
reached on the basis of .A.R for a small energy interval at relative high 
E values. 

DETERMINATION OF RELATIVE DIFFERENTIAL RANGES 

From equation (1) and (3) it is obvious that for calculating oxygen 
contents of unknown samples by comparison of activities with that induced 
in a standard no absolute ranges are required. Relative values satisfy. 
For most materi.als we take the range relative to that in aluminum. There 
are several ways for a determination of the relative differential ranges. 
Two of them, which are important for charged particle activation will sc
out lined below. 

1) Differential ranges can be measured with the system depicted in fig. 4 

An absorber foil is placed on top of a detector. In our case this 
detector is a foil of known oxygen content, such as Mylar. The fluorine-18 
activity in the Mylar foil can be counted after irradiation (in most cases 
the fluorine-18 activity has to be separated chemically). With absorber 
foils of different thicknesses an absorption curve can be measured (see 
figure 5). 

\Tacn applying this method to electrostatically generated tritons all 
tritons will lose the same amount of energy when passing through the foil 
thickness equal to/\R (see figure 4a). In the case of neutron generated 
tritons (see figure 4b) where tritons arrive at the absorber with varying 
energies and at different .angles of incidence, the A R passed is not equal 
for all tritons. The absorber thickness must be considered as a certain 
but unknown type of average value for a big range of AR's for different 
AE's. Because we have seen that every £± R may be used as basis for com
paring activities, it seems also justified to use a certain average of 
A R values for comparison of activities. Relative values of this average 
¿\~R will be identical to any other relative A R or R. Of course this is 

only true if for all measurements the same lithium foil and identical 

Mylar foils are used. 

Relative range values (Δ H./¿ R .) for absorber materials can now in 
j \ 1
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theory be found by comparing the absorption curve for these materials 

including aluminum. In practice this is most easily done by comparing 

thicknesses which lead to equal activities in the detector. 

This method of measurement proved to be a very accurate one. The main 

source of inaccuracy appeared to be the unevenness of the foils used. 

We have measured for a number of metals and plastics the relative 

range in thi:: way. The results are given in table 3· As there are practical 

objections against measuring Δ R values for all materials it would be of 

interest to find a common rule for estimating such ¿ R values. In this 

respect the Braggrule which nas been specified for αparticles could be 

important. In tabic ] values for ¿\?J A
2
 are given. They should be equal 

for all materials if Brag,.;'s rule would be valid here. The table shows that 

this rule indeed c_r. L_ used far the calculation of Δ R values of elements 

(Z > 13) with ar. accuracy of a few percent. 

It should be realized that ta»., technique described here will be less 

reliable for hydrcg» :. cent .ini::.; aa.t .rials as tao C versus R function of 

these compounds deviates sou.what as wo aave seen 'oy calculating d' values 

for polystyrene (.·., tabic ¿). 

2) Another approach makes us· ci asao er.eous mixtures as iisieted in figure 

1a. I:' a triton durin. slowir./ down meets different atoms it should be pos

sillo to express the total en rgy loss as a sum of the losses by interaction 

with the different atom sr· cies. This can be ione by introducing the "atomic 

stopping power" 

(6) 
R. 
1 

in which A. is the weight of the atom responsable for interaction. The to
1 

tal stopping power S . can be found by means of an additivi ty rule 

Γ" x ■ A■ 

3 . £x.S. '^^ (7) 
mix ¿—'ii 

Values for the atomic stopping power combined with data for the composition 

can lead to values for R . . 

mix 

We have measured the stopping power of hydrogen, carbon, nitrogen and 

oxygen in this way. A number of homogeneous mixtures with known amounts of 

lithiumnitratc, methylalcohol and a third component selected out of nine 

were used. By variation of the third component the amounts of hydrogen, 
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Table 5 

Absorber and composition 

Polyethylene 

Polystyrene 

Mylar 

Aluminum 

Titanium 

Copper 

Zirconium 

Palladium 

Silver 

Gold 

8̂ .5 $ C 

14.5 $ H 

0.2 $ 0 

91.58$ c 

8.08fo H 

0.54$ 0 

62.50$ C 

4.20$ H 

55.50$ 0 

99.1 $ Al 
0.8 $ Fe 
0.1 $ Si 

99.9 $ Ti 

99.99$ Cu 

99.5 $ Zr 

99.5 $ Pd 

999 $ Ag 

99.99$ Au 

Δ** 

0.570 + 0.008 

0.650 + 0.009 

0.705 + 0.010 

1.00 +0.01 

1.24 +0.02 

1.50 + 0.05 

1.80 +0.05 

1.94 ±0.05 

1.90 + 0.05 

2.64 + 0.04 

"ÄR., i a assumed t o be 1.00 
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carbon, nitrogen and oxygen in th ;■ mixture could be varied. 

The induced activity in such r mixture will be proportional to the 

integral 

R
t 

e) 
j σ (x) ax = c^.R^ 

Ò 

When i t i s e.ssumed t ha t σ i s e o ua i for a l l mix tu res , the r a t i o of the 
a 

activities induced in different mixtures can 're replaced by the ratio of 
the R values, 

a 

The stopping power of the elements have been calcula
r
ei usina formuli 

(y). The calculations have been carried cut by means of least s:,ua.res 

using a computer. The range is hero taaen relative to carbon, so that the 

stepping power cf carbon, become. 12. "1. The results are given in fable 5

The assumption that a v.r. be c .asi i .'.red equal far all elemental con· 

s
1
ituants ia organic materials is pro'toably not completely right. Especial

ly for hydrogen the cr versus R curve can be expected to be different. Thi' 

would result in a deviation ia the stopping rower calculated for hydrogen, 

π(ι·;ν,.'.)τ ', '; y i T H ' τ "■■■  ',f"jk'·' ',*·'L""'J. 

T e S i J. a 

It seems in'.re.· f ia." ta coo.'aro /alue. for the relati

data from the literature, oi^her calculated or measured one 

using relative differential ranaco aai relative total ranges, one can us. 

data for stopping cross se cti aos. 

As we have scor. t'a: relativ, range 

D Λ
1
1 _ L_ 

a (Al)
 ΛΛ

λΙ 

can be replaced by 

(dE/dR)Al ( 9 ) 

(dE/dR). 

2 
By s u b s t i t u t i n g dE,/dR =  N.<Land express ing AR in mg/cm u n i t s 

we obta in 
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Tabie â 

Table 5 

Absorber 

Aluminum 
Titanium 
Copper 
Zirconium 
Palladium 
Silver 
Gold 

Mean value 
Standard 
deviation 

7 

13 
22 
2Q 
40 
46 
47 
79 

A 

26.98 
47.90 
63.54 
91.22 
106.40 
107.87 
196.97 

AR/A¿ 

1.95 
1.79 
1.88 
1.89 
1.88 
1.85 
1.88 

Ί.87 

2.5$ 

Absoroing 
element 

Hydrogen 
Carbon 
Nitrogen 
Oxygen 

Stopping 
power 
S 

2.50 
12.01 
15.55 
14.26 

Standard 
deviation 

4.6$ 
1.2$ 
2.1$ 
1.8$ 

S is assumed to be 12.01 
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Present work 

Whaling: survey measured 
stopping cross sections lor 
0.8 MeV protons 

Bishop: measured differen
tial ranges 2.7-2.0 MeV 
tritons 

Williamson + Boujot: calcu
lated stopping cross sections 
0.8 MeV protons 

Brandt: calculated difieren-
tial ranges 2.7-2.0 MeV 
tritons 

Brandt: calculated total 
range 2.75 MeV tritons 

Rich + Madey: calculated to
tal range for 5 MeV tritons 

RCH2 

0.570 + 0.008 

0.572 + 0.014 

0.554 

CH 

0.65c + 0.009 

O.657 + 0.016 

0.615 + 0.04 

0.579 

0.555 

0.616 

HTi 

1.24 + 0.̂ 2 

I.56 
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Present work 

Whaling: survey measured 

stopping cross sections 

for 0.8 MeV protons 

Porat: measured differen

tial range for αparticles 

at 5.7 MeV 

Kahn: measured differential 
stopping power for 0.8 MeV 
protons 

Baders data for stopping 

cross sections; extrapolated 

to 0.7 MeV protons 

Brandt: calculated differen

tial ranges of 2.72.0 MeV 

tritons 

Whaling: calculated diffe
rential ranges of 0.550.50 
MeV protons 

Brandt: calculated total 

range 2.75 MeV tritons 

Bogaardt: calculated total 
range 5.65 MeV αparticles 

Whaling: calculated total 

range 0.9 MeV protons 

Rich + Madey: calculated to

tal range 5 MeV tritons 

R
Cu 

1.50 + 0.05 

1.48 + 0.04 

1.49 + 0.05 

1.52 + 0.05 

1.59 

1.51 

1.56 

1.65 +0.05 

1.59 

1.50 

R
Ae 

1.90 + O.O5 

1.89 £ O.O6 

1.87 + 0.01 

I.94 + O.O4 

Au 

2.64 + 0.04 

2.78 + 0.11 

2.65 + 0.02 

5.56 + 0.10 

2.89 

2.ï>1 + O.O5 

5.11 
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c
.ui 

rel(ι) £ , 

ι 

Besides data for tritons also data for : ratons and <aoroíales a
w 

sg/ca corresponding velocities a... be used. Γ... corre.: ...»radi r r-x,^~ --r-  w V / 

for tritons are found by using formula. (11) and (12) 

Rtr(2)  5 P, (E/5) ( n ) 

" 5 R^ (4E/3)  0,7;" (12) 

In table 6 the various aata obtained are shown. It is clear from 

that table that value:: from differential ranges and values calculated 

from stopping cross oesai.u:. agreo far setter with cur data than data 

from other literature sources, as ;<-iaiiy relative total ranges often 

show considerable difference.. This will be tac consequence of the devi

ations at the end >f ta,. track as has already beoη discussed. 

In table 7 a comparison, between our data and those calculated from 

relative stopping powers is "iver. for i.ydrogen, nitrogen and oxygen. 

There is a good agreement within the limits of error, except for hydrogen, 

This confirms our argument that comparison of ranges in oraani o materials 

with those in other absorbers will not be very accurate. 

ACCURACY OBTAINED III PRACTICE 

The accuracy which may be obtained in activation analysis using the 

calibration method demonstrated in this paper can be indicated by means of 

the next two figures. 

In connection with a determination of the oxygen content in two dif

ferent materials using the powder mixture system, we have determined two 

calibration lines. 

Figure 6 shows the calibration line used for the determination of the 

oxygen content of reduced graphite oxide. Twentyeight oxygen containing 

organic compounds were pulverized and intimately mixed with lithiumfluoride. 

After irradiation the fluorine18 was chemically separated and counted. The 

ranges relative to carbon in the various compounds were calculated from 

our data for the stopping power of hydrogen, carbon, nitrogen and oxygen. 

These ranges varied from 0.8b to 1.03. The (standard) deviation of the 

individual measurements around the calibration line was found to be less 
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than 3 percent. This also includes the errors due to the preparation of 

the sample (mixing with lithiumfluoride), irradiation geometry, chemical 

separation and counting. 

Another calibration line (figure 7) bas been constructed in a similar 

way for a determination of the oxygen content of a technical aluminumfluo

ride. Eight inorganic compounds were taken as standards. Here the activi

ties were measured nondestructively. For the calculation of some of the 

ranges we have used our data, for a few other elements range values were 

calculated from stopping cross section data specified·in literature and 

for another group of elements the ranges were estimated using the Bragg

rule. The ranges in the different standards varied from 0.88 to 1.33· The' 

(standard) deviation found amounted to 1.6 percent. Also here other sources 

of errors are included. 

Table 7 

Present work 

Reynolds■ data for differen

tial cross sections; extra

polated to 0.75 MeV protons 

Whaling: survey measured 

stopping cross sections for 

0.8 MeV protons 

S
H 

2.50 + 0.15 

3.05 + 0.10 

5.01 + 0.10 

S
N 

15.5 + 0.4 

15.5 + 0.4 

15.2 + 0.4 

s
o 

14.5 ± 0.5 

14.6 + 0.4 

14.7 + 0.4 
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DISCUSSION 

Mr. ENGELMANN 

Je voudrais donner un exemple d'application très spécifique. Il s'agissait 

pour nous de doser l'oxygène contenu dans un mélange eutectique de sels 

fondus. LiCl + KCl avec k$% de LiCl et 55# de KCl. Ces sels fondus sont 

utilisés pour la production de beryllium électrolytique de très haute 

pureté. Les teneurs en oxygène qui y sont tolérées sont donc extrêmement 

petites. De plus ces sels fondus sont très hygroscopiques, de sorte que 

la méthode décrite cidessous s'avère la seule qui permette de doser 

effectivement des traces d'oxygène d'une façon sûre. 

Le mode opératoire de l'ensemble de l'analyse était le suivant : 

1.) Préparation des échantillons. 

Une canne de quartz est introduite dans le bain sous atmosphère inerte, 

pour récupérer un échantillon. Scellé immédiatement aux deux extrémités 

la partie de cette canne plongée dans le bain constitue la prise qui 

sera irradiée dans les neutrons thermiques. 

2.) Dosage. 

En même temps que cet échantillon nous irradions un moniteur de flux sous 

forme d'une feuille de Cu contenant le cylindre de quartz. Préalablement 

un étalonnage a été effectué au moyen d'échantillons de LiCl et KCl 

contenant des quantités connues de CaO. 

Le fluor 18 foi 

de l'azéotrope 

16 18 
Le fluor 18 formé par la réaction 0(t,n) F est séparé par distillation 

H.O  HF  H.SiF, à 135°C et ensuite compté dans un 
¿ ¿ ο ι 

ensemble fonctionnant avec un montage en coincidence équipé de cristaux 

Nai (Tl) de 8θ mm χ 100 mm. 

3·) Résultats obtenus 

Après avoir tracé la courbe d'étalonnage cidessus nous avons réalisé 

plusieurs dosages. Lee teneurs déterminées étaient voisines de quelque 

ppm. 

k.) Limitation de la méthode. 

La principale limitation provient de 1'échauffement très important dû 

6 Ί Ρ Ρ 
à la fission du Li. Dans un flux de 6.10 n/cm sec il nous a été 
impossible d'irradier pendant plus de 3 minutes. Dans ces conditions 
expérimentales et pour un échantillon de 2 à 3 6 nous estimons que la 
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quantité minimale dosable d'oxygène est de l'ordre d'une ppm. 
Il est évident que si un système de refroidissement adéquat peut être 
conçu cette limite sera abaissée dans la mesure où des irradiations plus 
longues à égalité de flux ou plus courte avec un flux plus important 
sont faisables. 
L'exemple ci-dessus est à notre avis un des rares où toutes les autres 
méthodes analytiques sont d'une application plus délicate et une 
utilisation de la réaction Li(n,<X)T. 0(t,n) F permet effectivement 
de doser des traces d'oxygène. 

Mr. DE GOEIJ 

Thank you for your interesting information. I fully agree with you 
that the neutron induced triton activation might be of special use 
in cases where the lithium is already present in the sample and/or 
where other ©xygen determinations fail. 
In most cases where the triton activation is applied for an oxygen 
determination the sensitivity is limited by the blank value. This 
is due to the introduction in the sample of a lithium containing 
compound, which always contains some oxygen itself. 
Because in your case the lithium is already present in the sample, 
it is the heat generation that sets a practical limit to the sens
itivity. Cooling of the sample might be usefull o r even necessary. 
Improvement of the heat transfer can already be achieved by simple 
means. For example, by using a hydraulic rabbit system instead of 
a pneumatic one or bj? using samples with a high surface to volume 
ratio. Finally, it is our experience that in respect to temperature 
rise in the sample an irradiation during a long time at a relatively 
low flux is to be preferred to an irradiation for a short period at 
a high flux. 

Mr. ALBERT 

Vous avez effectué un travail considérable sur l'application des irradiation 
par les Tritons produits en réacteur nucléaire par les neutrons thermiques. 
Cependant je crois qu'il y a une limitation pratique à ces dosages d'oxygène 
de surface. En effet vous êtes obligé d'irradier la surface du métal accol-
lée à la plaquette contenant le FLi. Je ne pense pas que cette opération 
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puisse se faire sans risque sérieux de pollution de la surface étudiée. 
Pour éviter cet inconvénient, nous l'espérons, Monsieur BARRANDON étudie 
actuellement la possibilité de doser l'oxygène de surface en irradiant 
l'échantillon sous vide dans un faisceau de Tritons de 2 MeV (accélération 
dans un Van de Graaff). Ces expériences sont faitesau C.R.N. du CMRS de 
Strasbourg Cronenbourg dans le service de Madame MAGNAC. Un premier article 
va paraître au Journal de Physique sur ce sujet. 

Mr. DE GOEIJ 

I mentioned in my answer to Mr. Engelmann in activation analysis 
with neutron induced tritons nearly always a blank value is involved. 
Although the lithium compound can be removed after irradiation, a 
part of the fluorine-18 activity of the lithium compound will reach 
the sample due to recoil effects. 
In practice this effect shows to be the limitation of the sensitiv
ity. With extreme care the blank value can be reduced to a low level 
(about 0.1 microgram oxygen / cm ) as has been shown by Leonhardt 
(ref. 11). 
I agree with you that irradiation with tritons from a linear accelerat-
ir certainly has advantages. However, linear accelerators and cyclo
trons for triton work are scarcely available contrary to nuclear 
reactors. 

Mr. WILKNISS 

I have worked with this method extensively myself and I believe that 
the experimental difficulties of its application using a reactor are 
tremendous. Thie may prohibit the use of the method at the very low 
surface oxygen concentrations where it would be interesting. I think the 
uee of tritium accelerator would be better. 

Mr. DE GOEIJ 

I as familiar with your work, which has been a starting-point for 
me in a certain ree pect. 
I am aware of the prèbleme connected with the practical aspects of 
the neutron induced triton activation. 
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However, the intention of this paper is not so much the discussion 

of the practical problems involved in the triton activation as the 

discussion of the calculation of the integral cross section and 

the availability of range data. 

Nevertheless, I would like to make two comments in answer to your 

questions: 

First, under certain circumstances it is possible to determine very 

small quantities of surface oxygen with the neutron induced triton 

activation. During the last few norths we carried out a determination 

of the oxidation layer on polyethylene. This layer showed an oxygen 
2 

content in the order of O.O7 microgram / cm . This amount is equal 

to nearly two monolayers of 0„. 

Secondly, activation analysis is associated with trace element ana

lysis in general. However, activation analysis can also be very 

succesfull in the percentage range. And this is especially true for 

the case of oxygen. A year ago we analysed the oxygen content (about 

y/ò) of aluminiumfluoride samples. This matrix is hardly accessible 

for conventional oxygen determinations. Activation analysis with 

fast neutrons inducing an (n,p) reaction fails here due to the pres

ence of fluorine, interfering by an (η,α) reaction. 

Mr. KUIN 

You also can do the reverse, i.e. in oxides and glasses you can 

determine lithium with this method. 

Mr. DE GOEIJ 

Yes, I am familiar with this technique. It has been described in 

detail by Born and Aumann (ref. 12) and we use this method for the 

determination of lithium6. 

However, it must be said that this method is not fully reliable for 

the determination of the isotopie mixture. 

Isotopie ratios of some elements have been influenced on purpose in 

recent years on large scale with the aim of preparing samples 

enriched in certain isotopes. The result will be that, besides 

the expensive enriched mixture, the depleted mixture is also sold 

and possible without adequate warning that the product concerned 

is of a different isotopio composition. This danger has come to 

our attention in the course of the investigation of a lithium 
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alloy, where the results of the activation analysis were quite 

different from those of the classical phlamephotometric determi

nation. Deoletion factors for lithium6 ranging from 0.8 to 0.4 

V, V Ρ A 2 6
) 

have been found 

' J.J.M. de Goeij, J.P.W. Houtman, J.B.W. Kanij, Radiochim. Acta 

¿ 117 (1966) 
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SUR LA DETERMINATION DE FAIBLES QUANTITES 

D'OXYGENE ET DE CARBONE PAR ACTIVATION DANS LES 

PHOTONS if ET LES PARTICULES <k 

Ch. ENGELMANN, Β. FRITZ, J. GÖSSET, P. GRAEFF 

M. LOEUILLET 

CE.A. France  C.E.N. Saclay 

Abstract 

Recently obtained results are communicated, relating to the 

assaying of oxygen and carbon by activation with gamma photons and 

alpha particles. They, concern the chemical separation methods 

developed in our laboratory, the smallest assayable contents and the 

nuclear interferences present which we have studied. 

We particularly stress: 

(a) the assaying of oxygen in highpurity silicon by 

activation with alpha particles; 

(b) the assaying of carbon in nickel by irradiation 

in gamma photons. 

The contents determined by our methods situated in the 
 6  5 

10  10 mass range are compared with those obtained by mass 

spectrometry on the same materials. 

In conclusion, we quote a number of examples to show the 

potentialities of nondestructive analysis of oxygen and carbon in 

ultrapure silicon by activation with alpha particles, with mass 
7 6 

contents of 10  10~ 
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I  INTRODUCTION 

En p r i n c i p e , pour d é t e r m i n e r l 'oxygène et le carbojue^on peut 

ac t iver soit dans les photons γ soit dans les pa r t i cu le s a . En g é n é r a l , 

d'une façon in t r in sèque , l 'act ivat ion aux pa r t i cu les cha rgées conduit à 

des sens ib i l i tés bien m e i l l e u r e s . Mais le pr inc ipa l avantage des photons γ 

est l eur pénétra t ion re la t ivement grande. Leu r in té rê t spécifique à ce 

point de vue a déjà fait l 'objet d'une analyse dans une p récéden te publ ica

tion [ Π . Rappelons que les réact ions nuc léa i r e s d ' in t e r fé rences sont 

é l iminables p a r un choix judicieux de l ' énerg ie max ima le . Ce qui n 'es t 

pas le cas pour les pa r t i cu les α comme nous le v e r r o n s plus loin. 

Le pr inc ipa l obstacle à l 'u t i l i sa t ion sys témat ique des photons γ 

pour dose r l ' oxygène , vient de la t r è s cour te pér iode de l ' i sotope p rodu i t , 

15 
O T. / 2 ,1 minu tes . L ' ex t rac t ion de l 'oxygène p a r fusion réduc t r i ce 

semble ê t r e une solut ion, sinon g é n é r a l e , du moins pour de nombreux c a s . 

Pour le s i l ic ium p a r exemple , cet te méthode s ' a v è r e d'un emploi t r è s dé 

l ica t . Encore n ' e s t  i l pas exclu que d ' impor tan t s p r o g r è s pour ra ien t ê t r e 

faits pour la rendre appl icable . Toujours e s t  i l que dans l ' a t tente de cet te 

poss ib i l i té éventue l le , l 'oxygène peut ê t re dosé dans cet é lément en activare 

dans les pa r t i cu les c h a r g é e s . L 'ana lyse p o u r r a d ' a i l l eu r s ê t r e non des t ruc · 

tive pour des t eneurs s u p é r i e u r e s à 10 

Quant au c a r b o n e , la méthode de sépara t ion du carbone 11 pa r 

fusion oxydante donne d 'excel lents r é s u l t a t s , de so r t e que nous p ré fé rons 

d é t e r m i n e r cet é lément pa r activation dans les photons γ . La pe r t e de 

sensibi l i té qui en découle nullement gênante d ' a i l l eu r s pour les t eneurs 

cons idé rées étant l a rgement compensée pa r les nombreux avantages de 

ce mode d ' i r r ad ia t ion . 
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II  ACTIVATION DANS LES PHOTONS γ 

Α. Généra l i t és 

Le pr inc ipe de la méthode es t s imp le . P a r i r r ad ia t ion dans l es 

photons γ d ' énerg ie s u p é r i e u r e à une vingtaine de MeV, oxygène 16 et 

carbone 12 sont pa r t i e l l emen t t r a n s f o r m é s en oxygène 15 et carbone 11 

p a r réact ion (γ , η ) , de pé r iodes r e spec t ives 2 ,1 et 20,3 minu tes . 

Dans ce r t a in s cas t r è s p a r t i c u l i e r s le dosage non des t ruc t i f de 

ces deux é léments est poss ib le [21 . Dans tous l e s a u t r e s , il faut p r o c é 

15 11 
d e r à la sépara t ion chimique de O et C. L 'ac t iva t ion de la m a t r i c e et 

des au t r e s impure t é s peuvent en effet ê t r e t e l l e s , que tout comptage s é l e c 

tif des rayonnements émis p a r ces deux isotopes es t i r r é a l i s a b l e . 

Les du rée s d ' i r r ad i a t i on sont de 5 et 20 minutes r e spec t ivemen t 

pour les dosages d 'oxygène et de ca rbone . L ' ins tab i l i t é du fa isceau en in

tens i té et pos i t ion , impose l ' i r r a d i a t i o n s imul tanée d'un moni teur de flux. 

On peut aus s i u t i l i s e r la technique de l ' é ta lon in t e rne . C ' e s t  à  d i r e se 

r é f é r e r à l ' ac t iv i té induite dans la m a t r i c e pour ca lcu le r l e s t e n e u r s . Dans 

ce cas , néanmoins , il es t indispensable d 'effectuer l e s i r r ad i a t i ons à une 

énerg ie t r è s s u p é r i e u r e à ce l le du max imum de la r é sonance géante de la 

réac t ion (γ , η). En effet, dans ces condi t ions , les ac t iv i tés induites varient 

exponent iel lement en fonction de l ' éne rg ie max ima le . L 'exposant étant 

sens ib lement le m ê m e pour tous l e s é l é m e n t s . De so r t e que s ' i l y a un g l i s 

sement accidente l de l ' é n e r g i e , l ' é l ément m a t r i c e et l 'oxygène ou le c a r b o 

ne subissent une égale influence. Le rappor t des ac t iv i tés induites n ' e s t 

donc pas modifié. 
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Pour u t i l i se r cet te méthode , il faudraain 'si i r r a d i e r avec des 

photons γ produi ts p a r des é lec t rons d 'énerg ie supé r i eu re à 35 MeV. Mais 

a lo r s une l imitat ion in te rv ien t , imputable à l ' ex is tence de réact ions nucléai 

res p a r a s i t e s qui c réen t les mêmes isotopes à p a r t i r d ' au t r e s impure tés 

et dont l ' impor tance croft rapidement avec l ' éne rg i e . L ' aspec t quantitatif 

de ce problème se r a examiné c i  d e s s o u s . 

15 
_B_i J^o^age_de_lJ/^jrgè_n_e_a_yec_ s.ép_arati_qn_cju.rniçiiie_ de_ _0_ 

La pér iode de l 'oxygène 15 est de 2,1 minutes . La sépara t ion doit 

donc ê t re faite en quelques minutes . L 'appare i l l age uti l isé est schémat ique· 

ment r ep résen té figure 1. 

L 'échant i l lon ap rès une i r rad ia t ion de 5 minu te s , est t r è s soigneu

sement décapé dans t ro i s solutions success ives (par exemple 2 0 ^ HF + 

8 0 ^ HNO,) , séché et introduit dans le c r euse t de graphi te . P a r chauffage 

à induction il est por té à une t empé ra tu r e supé r i eu re à 2000°C. L'oxygène 

est a lo rs extra i t selon la réact ion symbolique: 

MO + 2 C » M + 2 CO 

L'oxyde de carbone ainsi formé est oxydé en gaz carbonique qui 

est l u i  m ê m e piégé su r de l ' a s c a r i t e d i rec tement disposé entre deux comp

teurs à scint i l la t ions Nal ( ΓΙ) de 80 mm χ lOO m m c h a c u n . L'oxygène 15 

étant un émet teu r β on détecte en effet les deux γ d 'annihilation émis à 

180°. Un analyseur d 'ampli tude SA 40 Β de 400 canaux est ut i l isé en mul t i 

échcl le . Il est p récédé de sé l ec t eu r s monocanaux calés sur le pic à 0,51 

MeV. Le gaz vec teur est de l 'hé l ium pur i f i é , le débit 6 l i t r e s p a r minute. 

On puut tout aussi bien employer de l ' a rgon . L'oxydation du CO en CO est 

obtenu pa r l 'act ion du réactif de Schutze (pentoxyde d'iode d i spe r sé sur du 

s i l icagel ) . Remarquons que NO est également oxydé en NO . L 'azote molé

cula i re dégagé n'a aucune importance puisqu ' i l n 'es t pas retenu par le 
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piège d ' a s c a r i t e . L 'hopcal i te (MnO ) a pour but de pou r su iv re l 'oxydation 

des gaz et s imul tanément de p i ége r les oxydes d 'azote de phosphore et le 

f luor , qui pour ra i en t p e r t u r b e r les comptages . 

Con t r a i r emen t à ce que l 'on aura i t pu c r o i r e , l 'oxygène inactif 

contenu dans le c r e u s e t de graphi te et le gaz vec teur a une t r è s grande 

incidence p a r a s i t e . En effet, l ' expé r i ence mont re qu ' i l se combine au 

carbone 11 de l 'échant i l lon pour f o r m e r CO qui es t na tu re l l emen t oxydé 

15 

et piégé au même t i t r e que le C O. De so r t e que si les t eneu r s en c a r 

bone sont t r è s é levées (exemple ac ie r ) compara t ivement à ce l les en oxy

gène , il peut a r r i v e r que l 'on r é c u p è r e su r l ' a s c a r i t e à la fois les deux gaz 

L. · i l ^ 1 6 ~ ! 2 „ 1 5 Λ 16 Λ „ , ,_.,. , J t . 1 1 ^ 1 5 Λ 1 6 Λ 

carboniques C Ο et C O O (la probabi l i té d 'avoi r C O O 
12„ 1 5 Λ . . . . r . 

ou C O est ce r t a inement insignifiante) . 

Indépendamment de l ' é l iminat ion pa r t i e l l e ou complète de cet 

oxygène ex té r i eu r , on p o u r r a t ou jou r s , pour rédu i re cet effet p a r a s i t e , 
12 11 

i r r a d i e r à des énerg ies vois ines du seui l de la réact ion C (γ , n) C , 

de sor te qu ' i l n'y a pas une imposs ib i l i té sys témat ique de la méthode. 

BAKER Γ 31 qui étudie lui auss i les sépara t ions de l 'oxygène 15 

et du carbone 11 ut i l i se le phénomène d 'échange isotopique se produisan t 

dans un four à oxyde de cuivre v e r s 1000  1100°C, pour pur i f i e r i n t ég ra 

lement son oxygène 15. L ' inconvénient de cet te méthode es t que l 'on pe rd 
15 

beaucoup de temps pour r é c u p é r e r le CuO actif en O. A ins i , BAKER 

indique que son p r e m i e r comptage a l ieu 10 minutes ap rè s la fin de l ' i r r a 

diation a lo r s qu'avec le disposit if de la figure 1 , il faut approximat ivement 

5 minu tes . 
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P a r e x e m p l e , la courbe de d é c r o i s s a n c e obtenue avec un échan

tillon de z i rconium contenant peu de carbone es t r e p r é s e n t é e f igure 2 , et 

à t i t r e de compara i son celle d'un a c i e r inoxydable figure 3 . 

Répé tons - l e , en i r r ad i an t à des éne rg ies in fé r i eu res à 30 MeV, 

cet effet peut ê t r e m i n i m i s é . Le plus i n t é r e s san t év idemmen t , s e r a i t de 

d i s p o s e r d 'un a c c é l é r a t e u r ayant une for te intensi té de fa i sceau v e r s 

20 MeV, de so r t e que le carbone n ' e s t p ra t iquement plus activé compte 

tenu du voisinage de son s e u i l , ma i s que la p e r t e d 'act ivat ion s u r l 'oxygène 

résu l tan t de la diminution d ' éne rg ie soit compensée p a r l ' augmenta t ion du 

courant . 

Pour vé r i f i e r not re méthode dans le cas du f e r , nous avons i r r a 

dié de l ' a c i e r inoxydable analysé p a r l e s l a b o r a t o i r e s de 1' I. R . S . I . D . , 

contenant 205 + 10 ppm d 'oxygène. Une dizaine d ' e s s a i s ont donné une va

l eu r moyenne de 196 + 20 ppm. L ' a c c o r d es t donc excel lent . Des expé

r i ences sont ac tue l lement en cours pour pou r su iv re ces vér i f ica t ions avec 

d ' a u t r e s métaux et sur tout à des t eneu r s plus faibles vois ines de 1 ppm. 

En fa i t , il s ' ag i t d 'une s imple t r anspos i t ion de la fusion r é d u c 

t r i ce c lass ique à l ' ana lyse p a r ac t ivat ion. L e s l imi ta t ions sont donc p r i n c i 

pa lement ce l les de cet te méthode. En p a r t i c u l i e r , l ' ex t r ac t ion complè te 

de l 'oxygène demande un four à induction t r è s pu issan t ( > 10 KW) et 

l 'u t i l i sa t ion de bains adaptés à chaque cas pour a m é l i o r e r le r endement 

et sur tout la reproduct ib i l i té . 
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C_¡_ _Dps.age_du_ca£bone 3vec_s_é_paration ^hijm£u_e_d_e_ __C_ 

L ' é c h a n t i l l o n e s t i r r a d i é p e n d a n t 20 m i n u t e s , d e s m o n i t e u r s en 

g r a p h i t e son t p l a c é s de p a r t et d ' a u t r e . On p e u t a u s s i , m o y e n n a n t un 

é t a l o n n a g e p r é a l a b l e , u t i l i s e r la m é t h o d e de l ' é t a l o n i n t e r n e , à cond i t ion 

d ' i r r a d i e r à p lus de 35 MeV. 

Il e s t e n s u i t e t r è s s o i g n e u s e m e n t d é c a p é c o m m e c i - d e s s u s , 

s é c h é , p u i s i n t r o d u i t d a n s un c r e u s e t c o n t e n a n t p o u r un é c h a n t i l l o n de 

1 g , 20 à 30 g r a m m e s de fondan t . Le c a r b o n e 11 e s t en effet s é p a r é p a r 

une fus ion o x y d a n t e . C o m m e f o n d a n t , n o t r e cho ix s ' e s t fixé s u r c e l u i 

p r é c o n i s é p a r JAUDON et al [-1Ί . 

Ce fondant e s t c o n s t i t u é p a r un m é l a n g e de 87 ,5 ^ P b O + 

1 2 ,5 afo Β O L e s deux c o n s t i t u a n t s i n t i m e m e n t m ê l é s son t p r é f o n d u s 

à 800°C et a b o u t i s s e n t η la f o r m a t i o n d 'un v e r r e j aune foncé a s s i m i l a b l e 

au b o r a t e de p l o m o { & $ 7 0 0 ° C ) . Le m é l a n g e l iqu ide e s t d i r e c t e m e n t 

v e r s é d a n s l e s c r e u s e t s et q u a s i i m m é d i a t e m e n t p r ê t à l ' e m p l o i . L e s 

c a l c u l s t h é o r i q u e s ind iquen t que 8 g de ce m é l a n g e sont n é c e s s a i r e s à oxy

d e r 1 g d ' é c h a n t i l l o n . Ce fondant se r é v è l e d 'un m a n i e m e n t t r è s s i m p l e , 

et son d o m a i n e d ' e m p l o i s e m b l e v a s t e . Nous l ' a v o n s p a r e x e m p l e u t i l i s é 

pou r Si et G e . 

L ' a p p a r e i l l a g e c h i m i q u e e s t le m ê m e que c e l u i de la f i g u r e 1 

sauf le four et le c r e u s e t . Le chauffage à induc t ion p a r c o u p l a g e d i r e c t 

s u r le fondant n ' e e t en effet p o s s i b l e q u ' à d e s f r é q u e n c e s > 5 MHz. L a 

p u i s s a n c e du g é n é r a t e u r e s t de 4 KW. La r é a c t i o n s u r le fondant ne d é b u 

tan t q u ' à 700°C on a joute c o m m e i g n i t e u r 1 g e n v i r o n de g r e n a i l l e de f e r 

et une c e n t a i n e de mg de SiC qui s e r v e n t d ' e n t r a i n e u r c h i m i q u e . L a fus ion 

v e r s 1000°C d u r e 5 m i n u t e s , l e s gaz e x t r a i t s son t t r a n s p o r t é s d a n s l ' a p p a 

r e i l l a g e p a r un c o u r a n t d ' a r g o n . Il e s t à n o t e r que l ' a r g o n peu t ê t r e a i s é 
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ment remplacé p a r de l ' hé l ium, de l ' a z o t e , voi re de l 'oxygène. Le rôle 

des d i v e r s e s pa r t i e s du c i rcu i t es t le même que celui déjà déc r i t à propos 

de la sépara t ion de l 'oxygène 15. Comme dans ce d e r n i e r c a s , le CO 
H 

final , mais cette fo is -c i actif en C , est piégé su r de l ' a s c a r i t e d i r e c t e 
ment placé ent re les deux c o m p t e u r s . Avec ce mode opéra to i re la pure té 
radiochimique du CO est excel lente . Nous avons na ture l lement et pour 

les mêmes r a i s o n s , du CO actif en oxygène 15 , ma i s le rappor t des pé r io 
15 l i 

des O su r C est tel que cet é lément ne p e r t u r b e d 'aucune façon les 
ana lyses . 

A t i t re de vér i f ica t ion , nous avons i r r a d i é du nickel contenant 

6 ppm de c a r b o n e , dosé p a r s p e c t r o m é t r i e de m a s s e . P a r ac t iva t ion , nous 

avons trouvé pour un ensemble de dix e s s a i s une va leur moyenne de 5 + 

0 ,8 ppm. La concordance des résu l t a t s es t donc t r è s bonne. D ' a u t r e s 

expér iences ont été faites avec de la grenai l le de fer fournie p a r l 'IRSID. 

Il s ' ag i s sa i t de d é t e r m i n e r la reproduct ib i l i té pour les s é p a r a t i o n s . Là 

a u s s i , sur plus de dix e s s a i s la concordance des r é su l t a t s était me i l l eu re 

que 10 "ί puisque la va leur moyenne de l ' ensemble é tai t de 190 + 16 ppm. 

La teneur annoncée p a r 1' IRSID étant de 202 ppm. 

D. Réactions nuc léa i res d ' i n t e r f é r ences 

Le carbone 11 comme l 'oxygène 15 peuvent ê t r e obtenus à p a r t i r 

d ' au t r e s é léments que le carbone et l 'oxygène. D'où l ' ex i s tence d ' i n t e r f é 

rences d 'or ig ine nuc l éa i r e . Heureusemen t les seui ls de ces réac t ions pa 

r a s i t e s sont s u p é r i e u r s de p lus i eu r s MeV à ceux des réac t ions qui nous 

i n t é r e s sen t su r le plan ana ly t ique , de so r t e qu' i l es t toujours poss ib le de 

s 'en affranchir complè tement si besoin es t . 
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Dans le tableau I, nous avons por té les réact ions d ' i n t e r f é rences 

les plus impor tan tes . Il en existe de nombreuses a u t r e s , mais l eu r s seuils 

sont t r è s supé r i eu r s , de sor te que dans le domaine d 'énerg ie que nous 

explorons el les n ' in t roduisent que des e r r e u r s de second ou t ro i s i ème 

o rd re par rapport à cel les que nous indiquons. 

14 H 
Nous avons déjà étudié les deux p r e m i è r e s Ν (γ , t) C et 

16 . .11 
O (γ , an) C qui interviennent dans les dosages de ca rbone . Quant aux 

deux su ivan te s , des expér iences sont en cou r s . 

La figure 4 t radui t graphiquement les résu l ta t s que nous avons 

obtenus. Lan a b s c i s s e , on trouve l ' énerg ie du faisceau d ' é l e c t r o n s , en 

ordonnée les rappor ts ent re les act ivi tés spécifiques en carbone 11 impu

tables respec t ivement au carbone 12 et à l ' azote ou J 'oxygène. De so r t e 

que les ordonnées cor respondent auss i aux quanti tés d 'azote ou d'oxygène 

qui donnent la même activité qu'une unité de ca rbone . Des va leurs numé

riques de ces rappor t s . . . . 

Ce Ce 
et 11 n ^ 

Co C Ν 

sont données dans le tableau II. 

Ces résu l ta t s montrent qu'en dessous de 30 MeV, el les sont négli 

geables pour des échanti l lons contenant des quantités no rmales d ' a z o t e , 

de carbone et d 'oxygène. Si ces t eneurs sont du même o rd re de g r a n d e u r , 

on peut même i r r a d i e r au delà de 35 MeV. Compte tenu du fait eue les 

réact ions p a r a s i t e s re la t ives aux dosages d'oxygène sont déjà c o m p l e x e s , 

les conclusions auxquelles on doit a r r i v e r seront ce r ta inement les mêmes 

à peu de choses p r è s . 



TABLEAU I 

Caractéristiques des principales réactions photonucléaires 

Elément 

a 

doser 

C 

0 

Réaction nucléaire 

utilisée pour 

le dosage 

12
c(y,n)"c 

V A 

Seuil 

en 

MeV 

18,7 

15,7 

Principales réactions 

nucléaires 

d'interférences 

'WA 
Ο ( γ , ο η ) C 

'U/o 
20 , ι15Λ 

Ne (γ, an) 0 

Seuil 

en 

MeV 

22,7 

26 

27,4 

20,4 

Périodes 

radioactives 

20,3 mn 

II 

2,1 mn 

II 

1 

tø 
ω 
μ 

I 
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2*L· 

10: 

10' 

VARIATION EN FONCTION DE L'ENERGIE DU FAISCEAU 
D'ELECTRONS DES RAPPORTS 11Cc E T Ü 2 £ . INDIQUANT 

TÏCN 11Co 
L'IMPORTANCE DES REACTIONS NUCLEAIRES PARASITES 

1 4 N ( y , t ) 1 1 C ET 1 6 0(y , *n) 1 1 C 

E Mev 

30 35 40 45 

F ig . 4 
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T A B L E A U II 

Valeurs des quanti tés d 'azote et d 'oxygène en μ g , 

donnant la même activité en carbone 11 que 1 μ g de carbone 

Energ ie du 

fa isceau d ' é l ec t rons 

30 MeV 

35 

40 

45 " 

μ g d'oxygène 

> 6000 

680 

180 

90 

μ g d 'azote 

> 2000 

150 

60 

T A B L E A U III 

Quanti tés min imales d'oxygène et de carbone 

déte rminables pa r ac t iva t ion , pour une intensité moyenne du 

fa isceau d ' é l ec t rons de 100 μΑ 

Energ ie du 

fa isceau d ' é l ec t rons 

30 MeV 

40 MeV 

50 MeV 

Quanti tés min imales dé te rminab lee 

Carbone 

2. l 0 - 8 g 

0 ,5 . I0" 8 g 

0,2 . 10" 8 g 

Oxygène 

5. 10" 8 g 

2. I 0 " 8 g 

0,7 . 1 0 - 8 g 
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jE_i „Quanti té s_ i7linijTaa^^s_dé^^rjmn^Wes_ 

Les quanti tés min imales dé te rminab les d'oxygène et de carbone 

que nous indiquons dans le tableau III tiennent compte de la durée des sépa

rat ions ch imiques . Nous supposons de plus que le nombre de coups au 

moment de la m e s u r e est de 10 p a r minute avec une instal lat ion ayant une 

efficacité de détection de 1 0 ^ et que l ' in tens i té moyenne du faisceau d ' é 

l ec t rons est de 100 μ Α , que les du rées d ' i r r ad ia t ion sont ce l les indiquées 

p r é c é d e m m e n t , 5 minutes pour l 'oxygène et 20 minutes pour le ca rbone . 

Les échanti l lons sont supposés p lacés à 5 mm d e r r i è r e la cible de P t 

d ' é p a i s s e u r 6 m m . 

Ces va leu r s montrent net tement que la sensibi l i té est me i l l eu re 

aux grandes é n e r g i e s . De sor te qu'i l est toujours i n t é re s san t d ' i r r a d i e r 

à l ' éne rg ie maximale compatible avec l ' impor tance des e r r e u r s appor tées 

p a r les réact ions nuc léa i res p a r a s i t e s . 

Si pa r exemple il s 'agi t de d o s e r l 'oxygène et le carbone dans 

un ma té r i au de t r è s grande p u r e t é , il y a de for tes chances que les teneurs 

des d ive r s é léments C , N, O, F et Ne sont du même o r d r e de g r a n d e u r , 

de so r t e qu'une i r rad ia t ion à 45 ou 50 MeV est concevable en apportant 

les co r r ec t i ons n é c e s s a i r e s au résu l ta t final pour t en i r compte de ces 

réac t ions p a r a s i t e s . 

Quant aux échanti l lons pour lesque ls les hypothèses c i  d e s s u s ne 

sont plus valables , le tableau III mont re que déjà à 30 MeV les quanti tés 

min imales dosables sont t r ee pe t i tes pour qu ' i l soit poss ib le de sa t i s fa i re 

la p lupar t des p rob lèmes analytiques p o s é s . 

La var ia t ion en fonction de l ' éne rg ie du fa isceau d ' é lec t rons des 

ac t iv i tés spécifiques induites dans le carbone et l 'oxygène , i r r a d i é s dans 

les m ê m e s conditions expér imenta les que c i des6us est r ep ré sen t é figure5. 



- 335 

10
5 

5 

2 

10
4 

5 

2 

d pm 

w
O^,nfoX/ 

/ / 

/ 1 

/ /
12

C(Tf,n)
11

C 

20 30 40 50 

VARIATION EN FONCTION DE L'ENERGIE DU FAISCEAU 

D'ELECTRONS DES ACTIVITES SPECIFIQUES INDUITES 

DANS LE CARBONE ET L'OXYGENE POUR I = 100pA 

■ 

E M e v 

FIG.5 



 336 

III  ACTIVATION DANS LES PARTICULES oc 

A. Généra l i tés 

Ce sont des che rcheu r s japonais Γ51 qui les p r e m i e r s p r écon i 

sè ren t l 'u t i l i sa t ion des pa r t i cu les α pour dose r l 'oxygène et le carbone 

dans le s i l i c ium. 

Peu de temps après , nous nous sommes également i n t é r e s s é s à 

l 'ac t ivat ion pa r les pa r t i cu les α . Notre p r e m i e r t rava i l cons is ta i t à t rou

ve r une méthode de ca l cu l , applicable d'une façon généra le à l ' ana lyse p a r 

activation aux pa r t i cu les c h a r g é e s . C 'es t a insi que nous avons introduit 

la notion " d ' é p a i s s e u r s équivalentes" [6" ,[7] . 

Dès nos p r e m i è r e s e x p é r i e n c e s , nous avons constaté qu'i l exis te 

des réact ions d ' in te r fé rences dont les seui ls sont infér ieurs à ceux sur 

l 'oxygène et le ca rbone . P r inc ipa lement sur le fluor et le béry l l ium. P a r 

quelques i r rad ia t ions p r é l i m i n a i r e s , nous avons pu indiquer [ 7] qu'avec 

des α de 44 MeV, le fluor s 'ac t ive environ deux fois moins que l 'oxygène 

et le béryl l ium deux fois moins que le ca rbone . P lus r écemment DEYRIS 

Γ 81 a r e p r i s ces expér iences et montré qu'effectivement 1 ppm de fluor 

donne la même activité qu'un ppm d'oxygène. 

P a r a l l è l e m e n t aux expér iences déc r i t e s c i  d e s s o u s , nous avons 

étudié l ' i n t e r fé rence de l ' azote dans les dosages d'oxygène p a r suite de 

15 18 

la réact ion Ν (a , n) F . Nos résu l ta t s montrent que pour 1 ppm d'oxy

gène on a la même activité en fluor 18 que pour 500 ppm d 'azote (Ε α 

42 MeV) de sor te que l ' influence de cette impure té es t moindre que celle 

du fluor. 
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DEYRIS, dans son t r ava i l de t h è s e , mentionne d ' a u t r e s réac t ions 

nuc léa i r e s donnant du fluor 18 p a r i r r ad ia t ion dans l es α . Ce r t a ines de ces 

réac t ions a ins i que l es va l eu r s des seui ls sont indiquées dans le tableau 

IV. El les sont fort nombreuses et mont ren t que l es pa r t i cu l e s α doivent 

ê t r e u t i l i sées avec beaucoup de prudence pour d o s e r l 'oxygène. 

B. Application au dosage de l 'oxygène dans du s i l i c ium 

de t r è s haute pure té 

Tous les échant i l lons ont été i r r a d i é s pendant 30 minutes p a r des, 

α de 42 MeV. L ' in tens i té du fa isceau était de quelques μ A. Devant chaque 

échant i l lon , nous avons placé une feuille mince d 'o r ( épa i s seur 5 μ) qui 

nous s e rva i t de moni teur de flux. P o u r ca lcu le r l e s t e n e u r s , nous avons 

i r r a d i é de la m ê m e façon des étalons de SiO . TOUSSET et al [9] dans 

l eu r analyse mathémat ique démont ren t en effet que les é p a i s s e u r s équi

valentes sont p ropor t ionne l les aux "pa r cou r s eff icaces" des pa r t i cu l e s a . 

De so r t e qu 'en pondérant l e s ac t iv i tés fluor 18 du SiO_ et de l ' échant i l lon 

p a r ce l l e s de l e u r s moni teurs , on a la re la t ion t r è s s imple suivante : 

18 
/ i \ rr, ^ , * . Act . F éch. P a r c , α ét . , 
(1) Teneur O dans ech. = — χ χ teneur O et . 

Act . F ét . P a r c , α éch. 

Il s 'agi t na tu re l l emen t des "pa r cou r s eff icaces" et non totaux. Le parcours 

efficace co r r e spond à la pe r t e d ' énerg ie E  E , E étant l ' éne rg ie r r & α s α 

des α , E la va leur du seui l , 
s 

Comme les p a r c o u r s dans Si et O sont t r è s vois ins , celui du 
Cá 

SiO s 'obt ient p a r interpolat ion et la p réc i s ion est l a rgemen t suffisante 

pour m e n e r ces ca lculs de t e n e u r s . 
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T A B L E A U IV 

Q u e l q u e s r é a c t i o n s n u c l é a i r e s donnan t 

du f luor 18 p a r i r r a d i a t i o n d a n s l e s p a r t i c u l e s oc 

R é a c t i o n s n u c l é a i r e s 

15 , ,18 
Ν (α , n) F 

Ο (α , d) F 

ΐ 9 τ τ Ι ϊ ΐ 8 τ τ F (α , α η) F 

23 9 18 Z J N a (cc , V Be) Ö F 

25 , 11 »18_ 
Mg (α , Β ) F 

Al (ot , C) F 

2 9 c · Ι 1 5 ^ ΐ 8 τ τ Si (α , Ν) F 

31 , 1 7 ^ , 1 8 ^ 
Ρ (α , Ο) F 

Sí 

8 , 1 

2 0 , 4 

1 2 , 6 

2 2 , 7 

23 ,6 

21 ,5 

23 ,3 

2 4 , 9 

ïui ls 

MeV 

tl 
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Après i r r ad ia t ion l es échanti l lons sont décapés dans t ro i s solu

tions succes s ives (20$ HNO + 8 0 $ HF) et d issout dans le m ê m e type 

de mélange si l ' ana lyse est d e s t r u c t i v e . Le fluor 18 es t a lo r s s é p a r é p a r 

dis t i l la t ion de l ' azéo t rope H OHFH S i F , à 135°C. Cette méthode t r è s 

" 2 2 6 
c lass ique es t déc r i t e dans tous les t r a i t é s de chimie analyt ique. 

L 'ac t iv i té du fluor 18 es t comptée de m ê m e que cel le du moni teur 

d ' o r , d'où l 'on déduit f inalement tous les t e r m e s n é c e s s a i r e s aux ca lculs 

des t eneu r s p a r la relat ion (1). 

R e m a r q u o n s , comme nous l 'avons d ' a i l l eu r s déjà signalé [ 10"| , 

que le doeage de l 'oxygène dans du s i l ic ium de t r è s haute pure té peut ê t r e 

non dest ruct i f . Après décapage , l 'échant i l lon es t a lo r s introduit d i r e c t e 

ment en t re les deux compteur s détectant l e s γ d 'annihi lat ion des β émis 

18^ 
p a r F . 

Remarque 

Dans la re la t ion (1) c i  d e s s u s interviennent des t e r m e s de la 

fo rme 

Activité du fluor 18 

P a r c o u r s des α 

Or on sai t que pour les monocr i s taux , si c e r t a ine s conditions 

géomét r iques t r è s s t r i c t e s ent re la d i rec t ion des pa r t i cu le s incidentes 

et les plans r é t i c u l a i r e s du c r i s t a l sont sa t i s i a i t e s , le phénomène de cana

l i sa t ion des pa r t i cu le s c h a r g é e s , peut avoir pour conséquence [11]» u n e 

évaluation p a r excès des t e r m e s c i  d e s s u s , puisque les p a r c o u r s f igurant 

au dénomina teur supposent l ' absence de tout p r o c e s s u s de canal i sa t ion . Il 

es t donc t r è s impor tan t de s ' a s s u r e r que ces conditions ne sont pas s a t i s 

fai tes acc iden te l l emen t , sous peine de c o m m e t t r e des e r r e u r s analyt iques 

p a r excès t r è s i m p o r t a n t e s . 
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1. Nécess i té du décapage 

Dès que l 'on se propose de dose r des t eneurs t r è s faibles de 

l ' o r d r e de quelques 10 ou m o i n s , le décapage ap rè s i r rad ia t ion et 

avant comptage ou sépara t ion chimique est indispensable . 

Dans le cas p r éc i s du s i l ic ium nous avons dé te rminé qu'en i r r a 

diant avec des α de 42 MeV il faut au moins enlever 25μ de la face i r r a 

d iée . Une courbe typique de répar t i t ion du fluor 18 dans un échantil lon de 

s i l ic ium i r r ad ié pendant 30 minutes pa r des oc de 42 MeV avec une inten

sité de faisceau de 3 μ A est r ep ré sen tée figure 6. 

On peut v o i r , que ce n 'es t qu ' ap rès avoir enlevé une douzaine de 

couches de 2μ d ' épa i s seu r chacune que l 'on atteint un pa l i e r . Pour d é t e r 

miner cette cou rbe , nous avons procédé pa r a b r a s i o n s , avec un apparei l 

spécia lement étudié. P lu s i eu r s expér iences du même type donnaient des 

résul ta ts concordants . Dans tou te s , l ' ext rapolat ion de la par t ie rap ide

ment déc ro i s san te about issai t entre 20 et 25μ . Cette répar t i t ion du fluor 

18 a ce r ta inement des or igines mul t ip l e s , pa rmi lesquel les on peut c i t e r , 

le recul des noyaux de fluor 18 depuis la surface de l 'échant i l lon au mo

ment de la réac t ion , la diffusion, les t e m p é r a t u r e s sont en effet t r è s é le 

v é e s , d 'autant plus que le s i l i c ium, mauvais conducteur de la c h a l e u r , 

n 'es t refroidi pendant l ' i r r ad ia t ion que par la face a r r i è r e . TOUSSET et 

al Γ g"] de même que SAITO et al Γ 5Ί ont d ' a i l l eu r s obtenu des courbes 

analogues . 
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2. Résultats obtenus 

Dans le tableau V se trouvent les va leurs des teneurs d'oxygène 

que nous avons dé te rminées dans du s i l ic ium de t r è s haute pu re t é . Chaque 

résul ta t est en fait la valeur moyenne de 3 à 4 e s s a i s non des t ruct i fs et 

du dosage avec sépara t ion chimique du fluor 18. C 'es t a i n s i , qu 'en t re les 

dosages non des t ruct i fs et d e s t r u c t i f s , nous n'avons trouvé aucune différence 

aux e r r e u r s expér imenta les p r è s . L ' accord avec les teneurs dé t e rminées 

par s p e c t r o m é t r i e de m a s s e est sa t is fa isant dans l ' en semble . 

En ce qui concerne nos r é s u l t a t s , les l imi tes d ' incer t i tudes indi

quées semblent re la t ivement é levées . L 'or ig ine en est ce r t a inement l ' in

suffisance du décapage chimique seul . En effet, sur les 4 à 5 analyses qui 

ont été effectuées sur chaque échant i l lon, il a r r i va i t souvent que 3 à 4 

résu l ta t s étaient identiques à moins de 5 "o p r è s tandis que le d e r n i e r s 'en 

écar ta i t t r è s notablement . 

D 'au t res expér iences ont montré que si l 'échanti l lon est i r r ad i é 

avec une intensité de faisceau de 5 à 10 μ A, la face bombardée est a t ta

quée moins vite que l ' au t re pa r le mélange ac ide . De sor te que la m e s u r e 

de l ' é p a i s s e u r totale enlevée avec un p a l m e r , ne r ep résen te pas le double 

de la couche effectivement décapée sur la face i r r a d i é e . Il en résul te que 

le fluor 18 contenu dans les 25μ de la couche pa ras i t e de plus haut est 

confondu avec celui du c œ u r de l 'échant i l lon. Nous avons pu cons ta te r que 

la teneur apparente d'oxygène ainsi dosée pouvait a t te indre jusqu 'à 50 fois 

la va leur r ée l l e . 

Il nous semble donc indispensable de p rocéde r d 'abord ap rè s 

l ' i r r ad ia t ion à un décapage mécanique par abras ion de 25μ environ et 

ensuite seulement à u t i l i se r le bain acide pour f inir . 



TA B L E A U V 

Résul tats de quelques dosages d'oxygène dans du 

s i l i c ium p a r act ivat ion dans les pa r t i cu l e s α 

Echant i l lon 

N° 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

10 

Résul ta ts 

s p e c t r o m é t r i e de m a s s e 

14,3 

6 , 3 

0,63 

2 , 3 

2 

3 , 1 

1,3 

1 

0 , 9 

0 , 5 

Résultats 

absorpt ion infra rouge 

11,4 

5 , 7 

Résul ta ts 

act ivat ion 

4 ,3 + 1,7 

3 ,8 + 0,8 

2 ,6 + 2 

2 ,5 + 0 ,6 

2 ,7 + 0,7 

3 ,4 + 1 

2 ,4 + 1 

1,6 + 0 ,9 

2 ,1 + 0,8 

1,5 + 0 ,4 

00 
φ-
Où 

Toutes l e s va l eu r s sont en ppm mass ique 
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3. Remarque 

Nous avons vu plus haut (tableau IV), que l 'on pouvait p rodui re 

du fluor 18 à p a r t i r du s i l ic ium selon la réact ion 

29 , 15 ,18 

Si (α , N) F de seuil 23 ,3 MeV 

D 'après la courbe de la figure 6, il s emble ra i t que cet te réact ion 

thermodynamiquement p o s s i b l e , ne se produit pas encore d'une façon 

importante avec des α de 42 MeV. Cette réact ion de fission doit en effet 

avoir une sect ion efficace t r è s faible dane le domaine d 'énerg ie où nous 

t r ava i l lons . 

Ce qui n 'empêche qu'i l faut ê t re t r è s p ruden t , puisque DEYRIS 

Γ81 Γ 121 a mis en évidence une réact ion du même type su r l ' a luminium 
27 13 18 

Al (oc , C) F , donnant une teneur apparente d'oxygène de 2 à 3 ppm 

pour des pa r t i cu les oc de 35 MeV seulement . 

Il est donc à peu p r è s cer ta in que la teneur minimale d'oxygène , 

dosable dans le s i l ic ium pa r i r rad ia t ion dans les pa r t i cu les oc , s e r a l i m i 

tée pa r cet te réact ion nucléa i re pa r a s i t e à une valeur ce r ta inement supé
9 

r i eu re que cel le in t r insèquement réa l i sable et qui est de quelques 10 

pour des oc de 42 MeV, une intensi té de faisceau de 10 μΑ , et une i r r ad ia 

tion de l ' o r d r e d'une période du fluor 18. 

Une courbe de déc ro i s sance relat ive à un dosage non destruct i f 

est donnée figure 7. Rappelons que nous avons déjà montré que l 'oxygène 

est également dosable d'une façon non des t ruc t ive dans le s i l ic ium pa r 

i r rad ia t ion dans les protons de 10 MeV [ 131 et cela sans réact ions d ' in ter

fé rences produisant du fluor 18 à cette é n e r g i e , à des t eneurs de l ' o r d r e 

de 1 ppm pour une intensité de faisceau de 10 μ A. 
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AN d pm 

α 42 Mev Ι = 1μΑ 

Ch = 1.3 IO"6 

COURBE DE DECROISSANCE DUN DOSAGE NON DESTRUCTIF DOXYQENE 

F«. 7 
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IV  CONCLUSION 

Les p r e m i e r s résu l ta t s que nous avons obtenus dans les dosages 

d'oxygène et de carbone p a r activation dans les photons γ suivie de la 

15 11 

separa t ion chimique de O et C semblent m o n t r e r que cette méthode 

aura des poss ib i l i tés d 'applicat ion t r è s v a s t e s . Cela pour d ive r s e s ra i sons , 

d'une p a r t , on peut s 'affranchir absolument des réact ions nuc léa i res p a r a 

s i t e s , de p l u s , les échanti l lons sont i r r a d i é s d'une façon homogène ce 

qui nous semble p r imord i a l dès que l 'on s ' i n t é r e s s e à des t eneurs inférieu

res à l O . Enfin les quanti tés min imales dé te rminab les sont de l ' o r d r e 
 8 

de quelques 10 g , pour des intensi tés de faisceau de 100 μΑ. On peut donc 

les a b a i s s e r en i r rad ian t dans des faisceaux plus in tenses . De sor te que 

su r le plan de la sensibi l i té les photons γ deviennent compéti t ifs avec les 

pa r t i cu les c h a r g é e s . 

Les r é su l t a t s obtenus p a r les expér iences d ' i r r ad ia t ion du s i l i 

cium dans les pa r t i cu les oc de 42 MeV montrent 

a) qu'i l est indispensable d ' en lever pa r un moyen m é c a 

nique au moins 25μ de la face i r r ad i ée 

b) que pour des t eneurs en oxygène s u p é r i e u r e s à 1 ppm 

il ne semble pas y avoir une l imitat ion imputable à une réact ion nucléa i re 

p a r a s i t e sur le s i l ic ium l u i  m ê m e 

c) qu'i l est poss ib le de dose r l 'oxygène d'une façon non 

des t ruc t ive à de pa re i l l e s t eneurs dans un ma té r i au t r è s pur 
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DISCUSSION 

Mr. ALBERT 

Avez vous toujours trouvé dans le Si des teneurs apparentes supérieures 
à 0,6 ppm, corame Mr. TOUSSET ? 

Mr. ENGELMANN 

Dans toutes les analyses effectuées dans notre laboratoire par activation 
aux particuleso<de h2 MeV, nous n'avons effectivement, comme le confirme 
d'ailleurs le Pr. TOUSSET, jamais trouvé des teneurs en oxygène inférieures 
0,5 ppm massique dans le silicium. Il n'est pas exclu que nous soyons en 
présence de la réaction nucléaire parasite sur le Silicium signalée par le 
Pr. TOUSSET, qui limite par conséquent la sensibilité de la méthode 
de dosage de l'oxygène par irradiation dans les particules oi, de k2 MeV. 
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IA 1 7 

TRACE DE LA FONCTION D'EXCITATION DE LA REACTION Q(d,n) F 

JUSQU'A 27 MeV ET DISCUSSION DE SON UTILISATION EN VUE 

DU DOSAGE DE L'OXYGENE 

M a r i e - J o s é LACROIX, TRAN Minh Duc et Jean TOUSSET 

Institut de Physique Nuc léa i re 
Univers i té de Lyon - (France) 

R E S U M E . 

Nous avons fait l ' é tude , dans un but d 'analyse de l 'oxygène, de la 
16 17 

réac t ion 0 (d ,n ) F j u s q u ' a u n e énerg ie de deutons de 27 MeV. 

Nous ut i l isons un synchrocyclo t ron auquel es t a s soc i é un convoyeur 

semi -au tomat ique de c i b l e s . L ' in tens i té du fa isceau sur nos échant i l lons , bien 
, , 12 -2 

que faible, es t l a rgement suffisantepour le but propose (environ 10 deutons , cm , 

s ) . La normal i sa t ion ent re deux i r r ad i a t i ons s ' opère par compara i son des ac t i 

v i tés de disques d 'a luminium de 50 m i c r o n s , p lacés devant l ' échant i l lon, à l ' é n e r -
27 28 

gie m a x i m a l e , dans lesquels se produit la réac t ion Al(d,p) A l . 

La var ia t ion de l ' éne rg ie au niveau de l 'échant i l lon des pa r t i cu le s 

é m i s e s par l ' a c c é l é r a t e u r s 'obtient par in terpos i t ion d ' é c r a n s . Il en r é s u l t e 
une d i spe r s ion en éne rg ie , a s s imi l ab l e à une dis t r ibut ion gauss ienne qui s 'ajoute 
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à la d i s p e r s i o n n a t u r e l l e du f a i s c e a u . Nous a v o n s e s t i m é e x p é r i m e n t a l e m e n t l ' im

p o r t a n c e eie ce p h é n o m è n e qui condui t à c o n c l u r e a u n e s é p a r a t i o n à b a s s e é n e r g i e 

de la c o u r b e d ' a c t i v a t i o n ob tenue et de la v é r i t a b l e fonc t ion d ' e x c i t a t i o n . 

Nos é c h a n t i l l o n s sont d e s d i s q u e s d ' oxyde de b é r y l l i u m , de 50 à 

200 m i c r o n s , ob tenus pa r f r i t t a g e et d ' e x c e l l e n t e t e n u e m é c a n i q u e . Nous d é t e r 

m i n o n s le t r a c é , en fonct ion de l ' é n e r g i e d ' une s e c t i o n e f f i cace m o y e n n e dont la 

n o r m a l i s a t i o n es t e f fec tuée p a r c o m p a r a i s o n a v e c une r é a c t i o n à s e c t i o n e f f i cace 

63 . .63 , 

connue , soi t C u ( d , n ) Z n , l ' a c c o r d obtenu a v e c d e s r e s u l t a t s a n t é r i e u r s e s t 

S c a t i s i a i s a n t . 

Une c o m p a r a i s o n d e s s e n s i b i l i t é s t h é o r i q u e s d ' a n a l y s e de l ' o x y g è n e 

17 18 

se lon les deux v o i e s : f o r m a t i o n de F a v e c l e s d e u t o n s et de F a v e c l es α 

e s t e s q u i s s é e en c h o i s i s s a n t d e s cond i t ions e x p é r i m e n t a l e s a r b i t r a i r e s qui s o n t 

c e l l e s que nous u t i l i s o n s h a b i t u e l l e m e n t . Le r a p p o r t d e s s e n s i b i l i t é s e s t de l ' o r 

d r e de 3 en f aveu r d e s p a r t i c u l e s ι . M a i s l ' i n f l uence de la m a t r i c e p a r le j e u 

d e s r é a c t i o n s p a r a s i t e s d e m e u r e un f a c t e u r i n t e r d i s a n t tou te g é n é r a l i s a t i o n . 
17 

N o u s p e n s o n s que l ' u t i l i s a t i o n d e s d e u t o n s p a r la f o r m a t i o n de F 

puur le d o s a g e de l ' oxygène p r é s e n t e un i n d é n i a b l e i n t é r ê t , b ien que l ' é t u d e p r a 

t ique ¡jour chaque ca s p a r t i c u l i e r r e s t e à f a i r e . Un c o n t r ô l e peut s ' e n v i s a g e r d' 

a i l l e u r s dans le cas où a u c u n e i n t e r f é r e n c e n ' e s t à c r a i n d r e , p a r la f o r m a t i o n i m 

p o r t a n t e , à hau te é n e r g i e , d ' a z o t e 13, su ivan t 0 ( d , an ) Ν et m ê m e de F . 
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INTRODUCTION. 

L 'analyse par act ivation de l 'oxygène en ut i l i sant les deutons a s u r 

tout été envisagée jusqu ' ic i à énergie plutôt b a s s e , infér ieure à 8 M e V . Des r é 

sul ta ts i n t é r e s s a n t s ont été obtenus, concernant en par t i cu l ie r les ana lyses d 'oxy

gène super f i c i e l . 

Nous avons r e p r i s cette étude jusqu ' à l ' énerg ie de 27 MeV que pe r 

met notre synchrocyc lo t ron . Les réac t ions suscept ib les d ' ê t r e a lo r s r encon t r ée s 

et u t i l i sables en analyse par activation sont groupées dans le tableau suivant : 

R é a c t i o n s 

1 6 0 ( d , n ) 1 7 F 

1 7 0 ( d , 2 n ) l 7 F 

1 8 0 ( d , 3 n ) l 7 F 

1 6
o ( d , t )

1 5
o 

17 15 
0 (d , tn ) O 

] o l e 

0(d , t2n) O 

1 6 0 ( d , an ) 1 3 N 

17 13 
0(d, α2η) N 

I 8 0 ( d , a3n) 1 3 N 

1 6 0 ( d , y ) 1 8 F 

1 7 0 ( d , n y ) 1 8 F 

1 8 0 ( d , 2 n v ) 1 8 F 

Q e n M e V 

 1, 58 

 5,6 

 11,25 

 9,4 

 13,9 

 21 ,6 

 7 ,45 

 9,3 

 18,6 

+ 7, 54 

+ 3,7 

 4 , 7 

S e u i l e n 

1.7 

6 , 2 

12,4 

10, 2 

15,4 

23, 7 

8 ,2 

10, 2 

20 ,2 

0 

0 

5, 15 

M e V 

Nous nous proposons ici de d é c r i r e nos r é su l t a t s concernant les 

, . 17 
t ro i s p r e m i è r e s d ' en t re e l l e s , qui conduisent a la crea t ion de F , sur tout natu
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■ι ' I -1 

T e l l e m e n t 0 ( d , n) F . Un n o m b r e r e l a t i v e m e n t r e s t r e i n t de t r a v a u x lui ont é té 

c o n s a c r é s . C e r t a i n s a u t e u r s , OWENS et WINTER^ ' , W I N C H E S T E R et BOTTINO 

(2) 

la no ten t s e u l e m e n t . D ' a u t r e s l ' u t i l i s e n t pou r d o s e r le d e u t e r i u m d a n s 1' e a u 

l o u r d e ou pou r d é t e r m i n e r l ' a c t i v i t é d 'un r é a c t e u r . R . F . S I P P E L e t a l . 

d o s e n t l ' o x y g è n e d a n s l es r o c h e s , P . SUE d é c è l e 1 pg d ' o x y g è n e d a n s K_B O . 
(7) 

H . BROWN et a l . donnent une v a l e u r de la s e c t i o n e f f icace a 8 MeV, J . B . M A 
( 8) 

RION et al . à 3 , 3 3 M e V . Une p o r t i o n de la fonc t ion d ' e x c i t a t i o n e s t t r a c é e à 

b a s s e é n e r g i e p a r H . W . N E W S O N ^ de 2 à 5 MeV et p a r L . HAMMAR et a l / °' 

de 2 à 8 MeV . 

A P P A R E I L L A G E . 

Nous a v o n s u t i l i s é le f a i s c e a u e x t e r n e de l ' a c c é l é r a t e u r , p lu s p r é 

c i s é m e n t la vo ie d i te 0 qui su i t l ' a i m a n t de d é v i a t i o n D ( f ig . 1 ) . Ce t t e v o i e 

fait un ang le de 5 a v e c la d i r e c t i o n i n c i d e n t e . L ' a i m a n t D e s t l u i  m ê m e p r é 

cédé de l e n t i l l e s q u a d r u p o l a i r e s Q f o c a l i s a n t le f a i s c e a u don t la s e c t i o n e s t l i m i 

t é e pa r une "bo i t e à l è v r e s " c o m p o s é e de q u a t r e l è v r e s mues i n d é p e n d a m m e n t et 

d é l i m i t a n t au m a x i m u m un f a i s c e a u c a r r é de 6 c m de cotéS N o u s a v o n s t r a v a i l l é 

a v e c c e t t e o u v e r t u r e m a x i m a l e . 

L ' é t u d e de la d i s p e r s i o n du f a i s c e a u d a n s l e s a b s o r b a n t s a é t é r é a 

l i s é e s u r la vo ie I à l a q u e l l e se t r o u v e a s s o c i é e une c h a m b r e de d i f f u s i o n . 

L ' i n f l u e n c e de l ' i n s t a b i l i t é d a n s le t e m p s du f lux de d e u t o n s e s t r e n 

due m i n i m e p a r la c o u r t e d u r é e de nos i r r a d i a t i o n s et p a r l ' e m p l o i d ' é t a l o n s de 

flux a d é q u a t e . Le r e n d e m e n t d ' e x t r a c t i o n t r è s f a ib le de l ' o r d r e de q u e l q u e s p o u r 

c e n t s , se r é v è l e t r è s suf f i san t pour nos e x p é r i e n c e s ; une i n t e n s i t é de 14μΑ en i n 

, I 2  2  1 

t e r n e c o r r e s p o n d a un l lux e x t e r n e d e n v i r o n 10 d e u t o n s . c m . s 

L ' é t u d e d e s c o u r t e s p é r i o d e s e s t r e n d u e p o s s i b l e p a r l ' u s a g e du con

(12) 
v o y e u r a u t o m a t i q u e de c i b l e s . Ce p n e u m a t i q u e a d é j à é t é d é c r i t s u c c i n c t e m e n t 

à G r e n o b l e en Ju in 1965 et son f o n c t i o n n e m e n t d é j à long e s t tout à fai t s a t i s f a i s a n t . 

Il p e r m e t d ' e n v o y e r l ' é c h a n t i l l o n à i r r a d i e r d e p u i s un l a b o r a t o i r e de c h i m i e s i t ué 

à 140 m è t r e s du s y n c h r o c y c l o t r o n et de le r é c u p é r e r à la fin de l ' e x p é r i e n c e . Le 

t e m p s m i s à p a r c o u r i r l e s 140 m è t r e s e s t de l ' o r d r e de 40 s e c o n d e s ( f ig . 2 ) . 

Ce s y s t è m e p r é s e n t e l ' a v a n t a g e de ne p a s o b l i g e r l ' o p é r a t e u r à r e n 
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t r e r dans la machine comme lo r s d ' i r rad ia t ionsen in terne et celui de p e r m e t t r e 

le début de comptage environ une minute après la fin d ' i r r a d i a t i o n . 

Une expér ience se déroule de la façon suivante : 

On engage la car touche dans le tube au niveau du sas de récept ion et on act ionne 

le combinateur . L ' a sp i ra t ion est coupée automatiquement avant la fin de course 

pour p e r m e t t r e l ' a r r i v é e en douceur du convoyeur . Un dépouss i é r age se déc len

che a lo r s par c i rcula t ion d 'a i r devant la ca r touche , suivi de la m i s e en m a r c h e 

d'une pompe p r i m a i r e . Quand ce vide est r é a l i s é , l ' ouve r tu re d'une vanne  t i roir 

établit la communicat ion avec le vide secondai re de l ' a c c é l é r a t e u r . L ' i r rad ia t ion 

peut a lo r s commence r par escamotage d'une plaque de tanta le obturant le faisceau. 

En fin d ' i r r ad ia t ion , commandée depuis le l abo ra to i r e , l e p r o c e s s u s i nve r se s 'o 

père et le convoyeur revient en sal le de comptage . 

17 + , 

Le rad ioé lément F émet tan t exclus ivement des β , le sys t ème 

de détection se compose de deux c r i s t aux Nal opérant en coincidence sur les γ 

d 'annihi la t ion . Les impuls ions sé lec t ionnées sont d i r igées sur un ana lyseur à 400 

canaux t rava i l lan t en mul t iéchel le (fig. 3 ) . 

Pour n o r m a l i s e r le flux on place jus te d e r 

r i è r e le d iaphragme un disque d 'a luminium dont l ' é p a i s s e u r de l ' o r d r e de 50 m i 

crons est connue avec p r é c i s i o n . Ce méta l a été choisi pour sa facil i té d 'obten

tion en feuil les m inces , pour la bonne connaissance que l 'on a de son absorpt ion 
2 8 

des deutons et sur tout pour la courte période (2,30 min . ) du rad ioé lément Al 
27 28 17 

obtenu selon la réact ion Al(d, p) Al, re la t ivement proche de cel le de F , ce 

qui pe rme t de m i n i m i s e r i e s effets des va r ia t ions rap ides du flux pendant l ' i r r a d i a 

tion . L ' é t a l o n nage s' opère en comptant à l ' a ide d'un monocanal le γ de 1,78 

MeV. 

UTILISATION D'ECRANS. DISPERSION EN ENERGIE DANS L'ECRAN ET' L ' E 

CMANTILLÓN . 

La var ia t ion de l ' énerg ie au niveau de l 'échant i l lon des pa r t i cu l e s 

é m i s e s par notre synchrocyclot ron s 'obtient par in terpos i t ion d ' é c r a n s d ' a l umi 

nium . 

Les phénomènes de fluctuations s ta t i s t iques des pouvoirs d ' a r r ê t 

provoquent une d i spers ion en énergie du fa isceau ("s t raggl ing") , a s s i m i l a b l e à 
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une dis t r ibut ion gauss ienne qui s 'ajoute à la d i spers ion propre du fa isceau i s su de 

l ' a c c é l é r a t e u r , e l l e  m ê m e de forme gauss ienne . La d i spe r s ion totale peut donc 

ê t r e définie par sa va r iance qui est la somme des va r i ances des deux d i s t r ibu t ions · 

On peut alors c a r a c t é r i s e r la d is t r ibut ion énergét ique introduite par les é c r a n s et 

l 'échantil lon en prenant la différence des c a r r é s des l a r g e u r s à m i hau t eu r Ω et 

o , - , (
1 3

) 

Ω des pics du spec t re en energie des deutons obtenus avec et sans absorbant 
2 2 2 

Ω = Ω  Ω 

s o 

Ces pics sont donnés par un dé tec teur à jonction 'situé dans la cham

bre de diffusion de la voie I (cf. f ig . 1) . Celu i c i recue i l l e les pa r t i cu le s t r a n s 

mi se s par l ' é c ran in terposé sur le fa isceau diffusé sous un angle de 15 par u n e 

mince cible d ' o r . (fig. 4) 

Le tableau suivant donne quelquesuns des r é su l t a t s obtenus : 

Epa i s seu r d'Al 

( m g / c m ) 

0 

26,35 

182,3 

270,9 

419 

505 

E  E 
0 

0 

0 , 6 4 5 

5 ,1 

8, 05 

1 4 , 6 

1 9 , 5 

E 

27 

2 6 , 3 5 

2 1 , 9 

1 8 , 9 5 

1 2 , 4 

7 , 5 

Ω 

0 , 4 6 

0, 552 

0 , 6 4 5 

0, 828 

1, 031 

1,43 

Ω 
s 

0 

0 , 3 0 5 

0 , 4 5 2 

0 , 6 9 

0 , 9 2 2 

1, 355 

"stFo - *) 

0,47 

0,09 

0, 085 

0, 064 

0, 068 

Le rappor t Ω ÆE EJ se s t ab i l i s e , ap r è s une forte d é c r o i s s a n c e à 

pa r t i r d'une per te de 10 MeV et ne dépend guère de la na ture de l ' absorban t , com

me on le voit sur la figure 5. 

Il s 'ensui t que les par t icu les frappant la face d ' en t r ée x. d'un é

chantillon présenten t une cer ta ine dis t r ibut ion énergét ique qui ne fait qu ' augmen

ter sur la face de sor t ie x_ par suite du " s t ragg l ing" p ropre à cet échant i l lon . 

Nous rev iendrons plus loin sur les conséquences que cette d i spe r s ion en énerg ie 

ent ra ine pour le t r a c é de la fonction d ' exc i ta t ion . Nous noterons immédia t emen t 
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que l ' impor tance de ce phénomène aux basses énerg ies conduit à la conclusion que 

notre t r acé r ep ré sen t e ,en somme moins la vér i tab le fonction d 'exci ta t ion que plu

tôt la courbe d 'act ivat ion, en unité n o r m a l i s é e , d i r ec temen t ut i l isable en analyse 

par activation . 

NATURE DES ECHANTILLONS. 

Pa r suite de la formation de r ad ioé lémen t s , é m e t t e u r s β , de pé

17 

r iodes t rop vois ines de celles de F , la plupart des oxydes ne peuvent ê t r e ut i 

l isés . Ils sont, de plus,,difficiles à obtenir sous forme de pas t i l les minces man i 

puladles . L 'emploi de fi lms plas t iques oxygénés, du type m y l a r , es t lui aus s i 

12 13 

quasi impossible du fait de la t rop grande section efficace de la réac t ion C(d,n) Ν 

et de la sa tura t ion rapide résu l tan te des dé tec teurs . 

La glucine BeO ne présen te pas les inconvénients précédents . 

Elle est obtenue faci lement à un degré de pureté nuc léa i re et fabriquée indus t r i e l 

lement par fri t tage sous forme de disques d 'excel lente tenue mécanique et d ' épa i s 

seur pouvant a t te indre 50 m i c r o n s . 

Nous uti l isons auss i du mica sous forme de disques de 50 m i c r o n s . 

Son emploi , ex t rêmement pra t ique , se justifie par la cohérence des r é su l t a t s ob

tenus avec ceux qui sont dus à BeO, les réac t ions p a r a s i t e s étant donc négl igea

bles . 

SECTION EFFICACE EXPERIMENTALE. 

Si η est le nombre par m i l l i g r a m m e de noyaux c ib les , poir la 

réact ion cons idérée , I „ le nombre de par t icu les par seconde ayant l ' éne rg ie E 

à la profondeur χ de l 'échant i l lon, I le nombre de par t i cu les par seconde ayant 
ill 

l ' énerg ie E dans la t r a v e r s é e de l 'échanti l lon, l ' ac t iv i té résu l tan te A à s a t u r a 

tion (en d è s / s ) s ' é c r i t : 

E 
Γ m a X 2 2 

A = η ι Ι σ dE (σ en cm , χ en m g / c m ) 
J E E E 

min 

Γ
χ
2 

avec : Ι_ s τ , 

E J Ι χ Ε dx 
χ
1 
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Les bornes E et E r e p r é s e n t e n t les éne rg i e s max imale 
max m i n 

d ' en t rée et min imale de sor t i e de l ' échant i l lon . 

L ' in tens i té I du fa isceau incident , expr imée en nombre de p a r t i 

cules chargées par seconde, est na tu re l l ement l iée à I par la r e l a t i o n : 
Γ 

I = ι I dE, ΛΕ r ep ré sen t an t la l a rgeu r de la d is t r ibut ion énergé t ique à la 

d is tance x . Cette intensi té est pra t iquement constante dans la t r a v e r s é e de l ' é 

chantillon . 

Nous pouvons définir et r e p r é s e n t e r une sect ion efficace moyenne 

σ pour la t r a v e r s é e de l 'échant i l lon mince , suivant : 

_ J
 :

E °E
 d E 

σ = 

J
 J

E
 dE 

Cette fonction est d ' accès expér imenta l s imple , on a en effet 

E 
m a x __ 

A = η σ I dE = η σ Ι (χ  χ. ) 
Ε 

min 

soit : σ 
η ι (χ2  Xj) 

El le n ' e s t cependant a s s imi l ab le à σ^ qu 'au t r a v e r s d ' app rox ima
E 

tions que nous allons p r é c i s e r . 

Dans le cas d'un faisceau monoénergé t ique , l ' ac t iv i té à sa tu ra t ion 

A s ' exp r ime sauvent en fonction de la section efficace σ à la profondeur χ : 
χ 

Λ τ Γ
Χ

2 J 

A = η Ι ι σ dx 
J χ 

x l 
et on définit une sect ion efficace moyenne σ : 

χ 
ι σ dx 

— J χ 
σ = 

χ 2 - X j 
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C e s deux s e c t i o n s e f f i c ace s m o y e n n e s ne s e r o n t i d e n t i q u e s que s i l a v a r i a t i o n de 

s e c t i o n ef f icace s u r l ' i n t e r v a l l e ΔΕ de la d i s t r i b u t i o n e s t s u f f i s a m m e n t p e t i t e 
~x2 . χ ? ^_ 

( les t e r m e s ¡ dì ι σ dx et Ι ι σ dx ne son t confondus que s i σ 
^ΔΕ Jxi x «JX, x x 

e s t c o n s t a n t d a n s l ' i n t e r v a l l e Δ Ε ) . 

Nous d e v o n s r e m a r q u e r que c e t t e v a l e u r m o y e n n e e s t e n c o r e dif

f é r e n t e en tou te r i g u e u r de la s e c t i o n e f f icace m o y e n n e é n e r g é t i q u e σ_, dé f in ie 

p a r : 

K
d E 

σ. 

p u i s q u e 

 dE 
0 

dx , „ 
σ_ -Γ=Γ dE 

— »j E d E 
σ = ; 

χ r d x , „ 
dE 

J dE 

et s ' e n a p p r o c h e r a d ' a u t a n t p lus que le pouvo i r d ' a r r ê t du m a t é r i a u s e r a f a ib l e et 

la s e c t i o n e f f i cace peu v a r i a b l e . 

C e s a p p r o x i m a t i o n s , j o i n t e s aux e r r e u r s e x p é r i m e n t a l e s , en p a r t i 

c u l i e r d ' é t a l o n n a g e , nous c o n d u i s e n t à e s t i m e r la p r é c i s i o n de c h a q u e d é t e r m i n a 

t ion à e n v i r o n 20% . 

N O R M A L I S A T I O N . 

La n o r m a l i s a t i o n a é té e f fec tuée en c o m p a r a n t d a n s d e s c o n d i t i o n s 

i d e n t i q u e s la r é a c t i o n é t u d i é e a v e c une a u t r e de s e c t i o n e f f i cace c o n n u e . Le cho ix 

de la r é a c t i o n Cu(d, 2n) Zn s ' i m p o s e p a r la v a l e u r m o y e n n e de la p é r i o d e du 

r a d i o é l é m e n t f o r m é (38min ) , p a r la f ac i l i t é d ' o b t e n t i o n de f i l m s m i n c e s et p a r d e s 

(14) 
d o n n é e s a s s e z p r é c i s e s de la s e c t i o n e f f icace 

16 17 

Nous ob t enons a i n s i pour la r é a c t i o n 0 ( d , n) F une é c h e l l e de 

s e c t i o n e f f i cace en uni té n o r m a l i s é e (mb) qui c o i n c i d e a s s e z b ien a v e c l e s d o n 

n é e s de HAMMAR et a l . , s a n s r e t r o u v e r le po in t a n g u l e u x à 3 , 5 MeV de la 

(9) 

c o u r b e t r a c é e p a r H . W . NEWSON . Nous a v o n s exp l ique p o u r q u o i n o t r e c o u r 

be d ' a c t i v a t i o n se s é p a r e à b a s s e é n e r g i e , de la v é r i t a b l e fonc t ion d ' e x c i t a t i o n 

( f ig . 6 ) . 
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COMPARAISON DES SENSIBILITES DE DOSAGE DE L ' O X Y G E N E PAR IRRADIA

TION AUX DEUTONS ET AUX A L P H A S . 

Il nous a p a r u p r é c i s é m e n t i n t é r e s s a n t d ' u t i l i s e r ce t r a c é pour la 

c o m p a r a i s on d e s s e n s i b i l i t é s t h é o r i q u e s d ' a n a l y s e de l ' oxygène s u i v a n t l e s deux 

17 18 

v o i e s : f o r m a t i o n de F p a r l e s deu tons d 'une p a r t et de F p a r l e s a , su ivan t 

d e s r é a c t i o n s d é j à bien é t u d i é e s d a n s ce but a n a l y t i q u e , d ' a u t r e p a r t . 

Nous l ' a v o n s fait p a r le choix de d o n n é e s e x p é r i m e n t a l e s a r b i t r a i 

r e s s u i v a n t e s : 

 é n e r g i e s m a x i m a l e s d e s d e u t o n s et d e s α f o u r n i e s p a r n o t r e a c c é l é r a t e u r : 27 

et 54 MeV, 

 flux I ce p a r t i c u l e s iden t ique ( 

 é p a i s s e u r de l ' é c h a n t i l l o n s u p é r i e u r e au p a r c o u r s e x t r ê m e d e s p a r t i c u l e s , 

17 
 d u r é e d ' i r r a d i a t i o n t. c o r r e s p o n d a n t à la s a t u r a t i o n pour F et de 30 m i n u t e s 1 18 . . 

pour la f o r m a t i o n de F (t ' . = 30 m m . ) , 
ι 

 d u r é e de r e p o s t de Ί m i n u t e dans les deux c a s , 

- d u r é e de c o m p t a g e t c de 5 m i n u t e s pour r et de 15 m i n u t e s pour F , 

 m ê m e s y s t è m e de d é t e c t i o n . 

L ' a c t i v i t é r é s u l t a n t e en début de c o m p t a g e peut s ' e x p r i m e r e n c o r e 

p a r la r e l a t i o n : 

A = η I (1  e " X t i ) e ~ U r . σ e 
o 

p a r i n t r o d u c t i o n de la not ion c o m m o d e d ' é p a i s s e u r é q u a v a l e n t e due à C h . E N G E L 
(15) /moyenne 

MAN . σ e s t la s e c t i o n ef f icace de ia r e a c t i o n c o n s i d é r é e à l ' é n e r g i e i n i t i a l e 

d e s p a r t i c u l e s i n c i d e n t e s . Le p r o d u i t c e n ' e s t a u t r e que l ' a i r e s o u s la fonc t ion 
O 

d ' e x c i t a t i o n t r a c é e en p o r t a n t en a b s c i s s e s l es é p a i s s e u r s t r a v e r s é e s . 

L e r a p p o r t d e s n o m b r e s de coups e n r e g i s t r é s pendan t la d u r é e de 

1 8 
c o m p t a g e t c s ' é c r i t , l ' i n d i c e " p r i m e " é t an t a f fec té au F : 

X' t ' -\'t' 
M.

 σ e ' ^ 1  e λ i , , , 1  e λ c 
Æ. - S · _ · · -(λ'- x)tr 

N O e X' l  e " X t i l  e " X t C 
o 
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Il ne dépend pra t iquement pas de la m a t r i c e u t i l i sée , puisque les 

re la t ions : 

R ( 1 6 ) 

e R. 
= -r— et R (E) = 2 R (2E) 

e 2 R 2 d a 
e' 

liant les parcours et les é p a i s s e u r s equivalentes mont ren t que le quotient — est 
constant quelle que soit la na ture de l ' échan t i l lon . 

N' 

Ce rappor t — qui définit les r appo r t s des sens ib i l i t és est de l ' o r 

d re de 2 , 8 . Les sens ib i l i tés théor iques de dosage de l 'oxygène suivant ces deux 

voies sont donc de même o rd re de g randeur , avec cependant une a s s e z net te supé

r io r i t é d 'emploi des par t i cu les α . 

En f a i t , dans l a p r a t i q u e , l ' influence de la m a t r i c e par le jeu des r éac 

i r a s i t e s ou la p ré sence d ' a u t r e s impure t é s res ten , 

prédominants qui l imitent les fenê t res d ' énerg ie u t i l i s a b l e s . 

t ions pa r a s i t e s ou la p r é sence d ' a u t r e s impure t é s r e s t en t souvent des f ac teu r s 

CONCLUSION. 

L 'emplo i , dans un but de dosage de l 'oxygène, de la format ion de 
17 18 

F avec les deutons et F avec les par t i cu les α conduit aux réf lexions suivan

tes : 

 Le décapage , toujours n é c e s s a i r e du fait de l 'oxydation dans l ' a i r des m a t é r i a u x 

i r r a d i é s , augmente le t emps de repos et diminue la sens ibi l i té obtenue avec le 

fluor 17, m ê m e s ' i l est effectué r a p i d e m e n t . Un au t re inconvénient vient du fait 

que la pér iode de 66 secondes exclut toute sépara t ion chimique éventuel lement 

utile . 

 P a r con t re , le dosage , peut, dans ce ca s , ê t r e rapide et sélectif, peu de r é a c 

tions p a r a s i t e s semblant conduire à ce noyau, con t r a i r emen t à ce qui se pa s se à 

énerg ie a s s e z é levée , avec le fluor 18 . 

 D 'au t re pa r t , le p a r c o u r s max ima l des deutons , plus impor tan t que le p a r c o u r s 

à m ê m e énerg ie des par t i cu les α rend moins grand le dégagement de chaleur par 

unité d ' épa i s s eu r et donc le r i sque de décomposi t ion de l ' échan t i l lon . 
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Nous croyons à une ut i l isat ion in t é re s san te de la réact ion 
16 17 

0 (d ,n ) F à des fins analyt iques , mais l 'étude prat ique du dosage comportant 
surtout l ' influence de la m a t r i c e r e s t e à faire . 
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DISCUSSION 

Mr. SCHUSTER 

Λ fi 1 7 

Wir haben ebenfalls Sauerstoff über die Reaktion 0(d,n) F bestimmt. 
17 

Das FNuklid wurde nach der klassischen Destillationsmethode abgetrennt. 

Bei einer Schnelldestillation des Fluors im Wasserdampfström aus perchlor

saurer Lösung haben wir nach einer Destillationszeit von 1 min eine Aus

beute von 15 bis 20% erzielt. Das Destillat wurde direkt im Bohrloch

17 
rohrchen aufgefangen und die FAktivität in Lösung gemessen. Mit der 

Messung wurde 3 bis k Min. nach Bestrahlungsende begonnen. 

Mr. ALBERT 

Puis je vous demander à quelles teneurs vous avez dosé l'oxygène par 

17 

'F ? 

Comment avezvous mesuré le rendement de la séparation chimique du 

Fluor 17 ? 

Mr. SCHUSTER 

1.) Unsere Sauerstoffgehalte lagen bei 10 bis 50 ppm. 

2.) Die Destillation wurde unter Zusatz von NaF, als Träger, durchge

führt. Die Ausbeutebestimmung wurde durch Titration des Fluors mit 

Thoriumnitrat ausgeführt. 
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RECHERCHES SUR LA REACTION 160 (d,p) PRODUITE SUR DES 
COUCHES MINCES D'OXYGENE A LA SURFACE DES METAUX 

M. Cuypers 
Laboratoire d'applications des radioéléments 

L. Quaglia, G. Robaye, P. Dumont 
Laboratoire Van de Graaff 

Université de Liège 
J.N. Barrandon 

Centre d'Etude de Chimie Métallurgique 
Vitry s/Seine 

ABSTRACT 

The deuteron beam from the Van de Graaff accelerator at the 
University of Liège has been used to study the surface oxydation 
of metals (Al, Zr and stainless steel) by the (d,p) reaction on 
16 
0 leaving the Ό nucleus in the first excited state. 

Range of thicknesses is 1 to 10 ugr/cm . 

Description of experimental set-up and associated electronics is 
given. 

The reaction relative differential cross-section at I56 has been 
measured between *f00 and 2000 keV. 

A survey of the influence of experimental conditions such as 
intensity of the beam, beam-power, vacuum conditions, target cooling 
etc, is included. 

Further work is in progress. 
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I.- INTRODUCTION 

Depuis quelques années un intérêt particulier s'est développé 

parmi les métallurgistes pour l'étude de la structure et de la composi

tion des couches en surface des métaux. 

Notre laboratoire s'intéresse en ce moment à la détection 

d'oxygène en surface des métaux et à la mesure d'épaisseurs d'oxydes 

par des méthodes nucléaires. 

Les particules chargées de basses énergies dont le parcours 

dans les solides est petit, engendrent des réactions nucléaires sur 

une faible profondeur des cibles irradiées. Il est donc possible 

d'étudier les couches superficielles des métaux au moyen de faisceaux 

de particules chargées. 

(1-4) 
Plusieurs auteurs ont mis a profit la mesure de l'inten

sité des particules chargées diffusées sur une cible pour déterminer 
l'épaisseur des couches minces d'un grand nombre d'éléments. 

G. AMSEL , d'autre part a étudié principalement la réaction 

0 (p,A) N, ainsi que des réactionesur le carbone et l'azote. 

Le présent travail se rapporte à une étude de la réaction 

ion 
(6-7) 

16 nucléaire 0 (d,p) qui devrait permettre également l'évaluation 

de l'épaisseur de minces couches d'oxydes. Plusieurs auteurs 

ont en effet tracé avec des cibles de nature fort différente, les 

courbes de section efficace différentielle pour cette réaction. 



- 373 -

Trois métaux ont été jusqu'à présent étudiés : aluminium, zirconium, 
acier inoxydable. 

Nous présentons ici l'état d'avancement de nos travaux qui devront 
se poursuivre encore pour permettre d'exploiter toutes les possibilités 
de cette technique. 

II.- DISPOSITIF EXPERIMENTAL. 
L'Université de Liège possède un accélérateur Van de Graaff 

pouvant produire des deuterons jusqu'à 2 MeV avec une résolution en 
énergie de 5 keV. 

2 Le faisceau de deuterons après deflection est collimate à 1,5 mm 
et tombe ensuite sur la cible, qui se trouve à l'intérieur d'une chambre 
à diffusion. 

16 Les protons de la réaction 0 (d,p) pénètrent dans un détecteur 
à barrière de surface au Si placé à l'intérieur de la chambre à diffusion 
à 52 mm de l'échantillon. L'axe du détecteur fait un angle de I560 
par rapport à l'axe du faisceau incident. 

Pour réduire le temps mort dans l'appareillage de mesure et aussi 
pour prolonger la durée de vie des détecteurs une feuille d'aluminium 
de 7j5 /Uni est placée devant ceux-ci, pour arrêter les deuterons diffusés 
dont le nombre est beaucoup plus grand que celui des protons de la 
réaction. 

La figure I schématise cette chambre dont les différentes parties 
sont les suivantes. 
0 : camera en duraluminium de 15O mm de 0 et de I60 mm de hauteur. 
1 : isolant séparant la camera du Van de Graaff mis à la terre. 
3 : cible placée perpendiculairement à la bissectrice des directions 

du faisceau et du détecteur à jonction. 
k : jonction ORTEC SBFJ 025 (25mm ) la distance de la cible à la jonction 

est de 32 mm. 
5 : feuille d'Al. devant le détecteur pour arrêter les deuterons diffusés 
6 : jauge à haut vide. 
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Fig. 1 
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7 : collimateur d'entrée du faisceau dans la chambre à diffusion de 

8,5 mm de diamètre, mis à la terre. 

8 : pompe à diffusion d'huile. 

9 : sortie signal jonction. 

10 : intégrateur de courant. Les courants récoltés sur les parois de la 

chambre à diffusion et sur la cible sont mis en parallèle pour 

tenir compte des électrons secondaires émis par la cible. Dans 

ces conditions il peut y avoir une petite erreur dans la normalisa

tion des mesures à des énergies différentes, erreur due à la 

variation de la différence entre le nombre d'électrons émis par le 

collimateur 7 et entrant dans la camera et ceux émis par la cible 

et qui vont sur le collimateur 7· 

11 : cage de Faraday pour éviter des courants induits sur la chambre 

à diffusion. 

12 : portecible avec à sa base un trou dans lequel on peut faire 

couler de l'air liquide pour refroidir la cible par conduction. 

La cible peut être fixée par une vis, encastrée ou soudée dans une 

encoche. 

ELECTRONIQUE ; 

A : détecteur à jonction ORTEC SBFJ (025) 

Β : préamplificateur ORTEC 105 

C : alimentation du préamplificateur ORTEC 107 

D : amplificateur linéaire ORTEC 220 

E : analyseur d'amplitude à 400 canaux (intertechnique SA^OB) 

F : polarisation de la jonction et mesure de son courant de fuite pour 

suivre sa dégradation (ORTEC 210). 

III. RECHERCHE DES CONDITIONS DE TRAVAIL . 

Lors de l'irradiation d'une cible contenant de l'oxygène par des 

deuterone d'énergie supérieure à 500 keV, énergie à partir de laquelle la 

section efficace devient appréciable, on obtient le spectre de la figure 2. 

On y observe plusieurs pics, dûs à l'oxygène, mais aussi au carbone et 

au deuterium. 
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Le nombre de réactions dont les produits sont mesurés par le 
détecteur est obtenu par la surface du pic correspondant. 

L'évaluation de la surface du pic dû aux protons correspondant 
17 au niveau fondamental de 0 (3) devient difficile à cause de la 

croissance du pic voisin dû à la réaction d (d,p) t (k) provenant du 
deuterium adsorbe sur la cible lors du bombardement et qui croît en fonction 
du temps. 

D'autre part dans la gamme d'énergie qui nous est accessible 
le nombre de reactions aboutissant au premier niveau excité de 0 est 
plus important que celui aboutissant au niveau fondamental. En conséquence, 
nous utilisons le pic dû aux protons correspondant au premier niveau 

17 excité de 0. Ce pic permet d'obtenir plus rapidement une précision 
statistique donnée sur le nombre de réactions. 

Nous avons choisi une énergie de deuterons telle que la section 
16 efficace différentielle de la réaction 0 (d,p) varie peu en fonction 

de l'énergie dans la couche mince étudiée, dans laquelle la perte 
d'énergie des deuterons est très faible (de l'ordre de 10 keV). 
De cette façon le taux de réactions peut être considéré comme constant 
dans toute l'épaisseur de la couche. 

La figure 3 donne l'allure de la courbe de la section efficace 
en fonction de l'énergie des deuterons. Pour le premier niveau excité 

17 de 0 cette courbe montre un plateau vers 6OO keV. 
L'énergie des deuterons choisie pour nos expériences était 

de 625 keV. La section efficace est alors de 1,85 mb/stérad. noyau 
La connaissance de la section efficace, la mesure du nombre 

de deuterons incidents (au moyen de l'intégrateur de charges), la mesure 
du nombre de protons reçus par le détecteur dans un angle solide 
calculé et déterminé expérimentalement, permettent le calcul de la 
quantité d'oxygène 16 présente dans les couches minces. 

Il est apparu au cours de ce travail que le nombre de réactions 
produites sur la cible pour une énergie -fixe et une charge incidente 
déterminée varie avec l'intensité du courant incident. Plusieurs facteurs 
pouvant influencer les résultats ont été étudiés : type de cible, 
température de la cible et qualité du vide dans la chambre à diffusion. 
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Le tableau I rassemble les résultats expérimentaux. 

a) Type de cible 

1.- feuille d'aluminium de 0,5 mm d'épaisseur, laminée, et 
restée à l'air pendant deux mois. 

2.- feuille d'aluminium de 1 mm d'épaisseur, décapée et 
restée à l'air pendant une demi-heure. 

3·- feuille d'aluminium de 1mm non décapée et restée à l'air 
k.- plaquette d'acier inoxydable 18—8 non décapée. 

Pour ce qui est du refroidissement de la cible et de la qualité du vide 
les conditions furent imposées. 

a) Cible non refroidie 

1.- Pompe à diffusion à huile en marche avec de l'air liquide 
dans le piège. Le vide est de 10 Torr. 

2.- Pompe à diffusion à huile en marche sans air liquide dans le 
piège. Le vide est de 10 ' Torr. La comparaison avec le cas pré
cédent doit nous permettre de voir l'influence d'éventuelles 
remontées de vapeurs d'huile. 

3·- Pompe à diffusion arrêtée. Le vide est de 10 Torr. 
La comparaison avec les essais précédents doit permettre de voir 
une influence éventuelle du vide et de l'oxygène entourant 
la cible. 

b) Cible refroidie 

Pompe à diffusion en marche avec de l'air liquide dans le piège 
La comparaison avec les essais précédents peut éventuellement 
mettre en évidence un effet de la température de la cible sous 
l'impact du faisceau. 

IV.- EXAMEN DES RESULTATS. 

Colonne 1 : Une cible d'aluminium lamine et resté à l'air pendant 2 mois 
a été irradiée dans un vide de 10 Torr obtenu par un groupe 
de pompage à diffusion à huile avec de l'air liquide dans le 



TABLEAU I 

RESULTATS EXPERIMENTAUX. 

(D (2) (3) (Ό (5) (6) (7) (8) (9) (10) 

Nature de la Al 0 Cible 
cible d'Al laminée 

2 mois à 
l'air libre 

idem 
encastrée 
ds le sup
port de 

Al décapé 
resté 1/2h 
è l'air 
libre 

idem 
2kh. 
apree 

idem 
mais 6ur 
un autre 
emplacen,. 

idem 
après 

k8h. ds 
la camera 

cible de la cible 

idem idem 
après 
60h. 

idem acier inox. 
18-8 

Vide(Torr) 
air liquide 

piège 
cible refroi

die 

Rapport des 
pics pour 
différents 
courante. 

lOuA/^uA 
4uA/luA 
3UA/1UA 

1uA/0,1uA 

10 

oui 

non 

0,8i» 
0,88 

10 

oui 

oui 

-5 

0,91 

-5 10 

oui 

oui 

1 ,09 puis 
1,03 

10 

oui 

oui 

-5 

0,83 

10 -3 10 

non 

10 ' 

oui 

-5 10 

oui 

non 

10 -5 

1 ."O1* puis 
1,02 
0,93 puis 
0,99 

0,95 

0,98 

0,96 

1,02 

0,91 

0,98 

0,89 

1,0*+ 

10 ' 

oui 

non 

1,07 

00 
OD 
O 

Reproductibilité 
des mesures au 
sein d'un même 
groupe en % 

10uA 
^uA 
3uA 
1uA 

0,1 uA 

3,5 
3,5 
3,5 

2 

1 
2 
1,5 
0,5 

1 
2 
2 

1 
2 
2 

1 
2 
0,5 

2 
1 

A chaque chiffre correspond un groupe d'une quinzaine de mesures. 
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piège. L'épaisseur de la couche en oxygène (sous forme de Al 0 ), 

2 . 

était de l'ordre de grandeur de 8 ,ug/cm . Toutes les cibles 

en aluminium étudiées ont une épaisseur de cet ordre de 

grandeur. Une vingtaine de mesures ont été faites pour chacun 

des courants 10 ,uA, k ,uA, 1 ,uA, et les surfaces des pics dû 

à l'oxygène sont comparéis en calculant le rapport d'entr'elles 

pour les différents courants. A un courant donné ces mesures 

sont reproductibles à 3|5 %' Cependant, à énergie constante 

et charge totale constante, quand le courant passe de 10 ΛΙΑ à 

k ,uA la variation du nombre de réactions est de  16% · 

Entre k ,uA et 1 ,uA la variation est de  12 % c'estàdire 

que si le courant, ou la puissance  puisque l'énergie est 

constante  varie d'un facteur 10; le nombre de réactions 

varie de 2β%. Les variations se font rapidement par rapport 

à la durée d'une mesure. En effet, la première mesure qui suit 

un changement dans la valeur du courant a déjà, à 3t5 % près, 

la valeur de toutes celles qui vont suivre à ce même courant, 

donc il ne s'agit pas d'une altération progressive de la cible. 

Comme la focalisation du faisceau change quand le courant change 

nous avons vérifié que le cône du faisceau entrant dans la 

camera ne change pas avec la focalisation. Pour cela nous avons 

fait des mesures à courant constant mais avec des focalisations 

très différentes. Aucune différence dans le nombre de réactions 

n'a été observée. Donc'la surface de la cible atteinte par le 

faisceau ne change pas avec la focalisation. Nous nous sommes 

posé la question de savoir si les températures différentes 

prises par la cible sous l'impact de courants différents ne 

pouvaient être la cause des écarts observés, bien que Al 0 

soit un composé particulièrement stable, et nous avons refroidi 

la cible. 

Colonne 2 : La cible a été encastrée dans son support et refroidie à 

l'air liquide. 

On constate dans ces conditions que le nombre de réactions 

pour un courant constant augmente et le nombre de protons 

dans le pic passe, par exemple, de 16.000 pour une cible non 

refroidie à 24.000 pour une cible refroidie ce qui correspond 
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à une augmentation de 50 %. 

Nous comptons poursuivre des expériences avec un plus grand 
nombre de cibles en essayant de mesurer la température au 
voisinage de l'impact du faisceau pour vérifier l'effet du re
froidissement. Les rapports des nombres de réactions à des 
courants différents et la reproductibilité des mesures à un 
courant donné ne dépendent pas du refroidissement de la cible. 

Colonne 3 ; Les mêmes essais ont été faits sur un autre échantillon 
d'aluminium non décapé mais de même origine que les précédents. 

Colonnes 4 - 5 : Une cible d'aluminium décapée et laissée 1/2h. à l'air 
libre a été irradiée. 
Le comportement de cette cible est analogue à celui des cibles 
précédentes, sauf que pour la cible fraîchement décapée on 
constate une légère augmentation du taux de réactions avec 
le courant. 

Colonnes 6-7-8-9- · On n'a pas noté de différence de comportement quand 
-3 -5 

on travaille dans un vide de 10 Torr au lieu de 10 Torr. 
Il nous faut encore vérifier sur un plus grand nombre de cibles, 
éventuellement en variant les conditions expérimentales, que 
l'oxygène résiduel dans la camera ne joue aucun rôle. 

Colonne 10 : Nous avons examiné l'influence d'éventuelles vapeurs d'huile 
provenant de la pompe à diffusion. Nous avons pour cela travaillé 
avec et sans air liquide dans le piège de la pompe. Le nombre 
de réactions sur l'oxygène et le comportement de la cible ne 
changent pas. Par contre si on observe le pic dû au carbone 
(cf. Fig.k), on constate une faible augmentation en présence 
d'un piège réfrigéré et une augmentation très nette en l'absence 
de l'air liquide. A cette augmentation du nombre de réactions sur 
le carbone ne correspond pas une augmentation proportionnelle sur 
1'oxygène. 
Quand on travaille avec des courants différents on ne remarque 
pas de variation mesurable du nombre des réactions sur le carbone, 
soit qu'elle n'ait pas lieu, soit qu'elle s'étale sur un temps 
beaucoup plus long que la durée d'une mesure. 
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Nous avons également constaté que pour un courant et une 

énergie fixes, le nombre de réactions sur le carbone augmente 

sur une période de quelques heures. 

Colonne 11 .Nous avons utilisé comme cible un morceau d'acier inoxydable 

188. 

Le comportement de la cible a été identique à celui des cibles 

2 
en Al. L'épaisseur d'oxygène est de l'ordre de 2 pg/cm 

c'estàdire quatre fois moindre que pour l'Ai, oxydé à l'air 

2 
pour lequel elle était de 8 pg/cm . Cette cible, ainsi qu'une 

cible en Zr décapé et laissé à l'air libre pendant 2 mois 

ont été utilisées pour mesurer la section efficace différentielle 

de 0 (d,p) 0*. L'épaisseur de la cible de Zr 0 est de 

2 , 

l'ordre de 1,6 μg/cm en oxygène. Nous commençons une étude 

systématique de l'influence des conditions expérimentales 

(intensité du courant, nature des cibles) sur les valeurs de 

la section efficace. 

Un groupe de pompage comportant une pompe à diffusion à vapeur 

de mercure a été substituée pendant un certain temps au groupe 

comprenant une pompe à diffusion de vapeur d'huile. Les vapeurs 

de mercure qui passent à travers le piège ont détérioré le 

fonctionnement des détecteurs à semiconducteurs. 

V. CONCLUSIONS. 

16 
Nous avons utilisé la réaction 0 (d,p) pour mesurer l'épaisseur 

de couches superficielles minces d'oxydes sur des métaux. 

Pour des cibles d'oxygène dans la gamme de 1 à 10 pg/cm 

correspondant aux couches d'oxydation à l'air, et pour des variations de 

2 
puissance appliquée d'un facteur 50 sur 1 mm (0,1 à 5 pA de courant), les 

variations maximum du rendement de réaction sont de l'ordre de 20 %. 

D'autre part on peut constater que la reproductibilité des 

mesures est très bonne (de l'ordre de 3 ^ ) , si les conditions expérimentales 

sont gardées constantes. 

Toutefois, l'ensemble des mesures que nous avons rapportées 

démontre qu'il y a lieu d'étudier très soigneusement les variations 

de concentration d'oxygène provenant des conditions expérimentales. 
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Nous comptons vérifier si pour des cibles plus épaisses, les 
variations de rendement liées aux variations de courant sont encore aussi 
importantes. 

La sensibilité de la technique est illustrée par l'exemple 
suivant : Pour une mesure de 3 min. avec un courant de 3 uA, on obtient 

2 
environ 5-000 coups dans le pic de protons pour une cible de 1,6 ug/cm . 

La considération du bruit de fond accompagnant le spectre 
permet d'estimer que la limite de détection est nettement inférieure 

2 
à 0,1 ug/cm . 

Nous avons appliqué la méthode à la mesure des pellicules d'oxy
des naturels des métaux comme l'Ai., Zr et l'acier inoxydable. 

Nous tenons à remercier le Professeur Ph. ALBERT, directeur 
de recherches au CNRS qui a suggéré ce travail. 
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DISCUSSION 

Mr. de GOEIJ 

For small surface layers the range of the used deuterons is much 
larger than thickness of the surface layer. 
Have you used deuteron beams which are not perpendicular to the 
surface, so that a relative greater part of the range is in the 
surface layer ? 

Mr. QUAGLIA 

La cible est perpendiculaire a la bissectrice de l'angle fait par 
le faisceau et la direction détecteur cible. 
Le détecteur étant placé à I560 à l'arrière. 

Mr. MARKOWITZ 

If low surface amounts, such as you have mentioned 0.1 to 0.01 ,ug/cm2, 
are present, and you have less than a monolayer of adsorbed oxygen or 
various metals, one might find tricky results - variation with beam 
intensity and heating, etc. - due to active sites on the surfaces ; 
chemistry might still be going on during bombardment in the 
vacuum systems of accelerators and scattering chambers. 

Mr. CUYPERS 

Votre explication me parait certainement valable pour ces faibles 
teneurs. En realité nous ne sommes jamais descendu en dessous de 1,6 
,ug/cm2 en oxygène. Et à ces teneurs ce phénomène est encore très 
important. 

Mr. ALBERT 

Quand vous remettez à basse température le piège à azote liquide, observez 
vous une diminution de la hauteur du pic du carbone,ou celui-ci 
reste-t'il à la valeur atteinte après sa croissance sous vide sans 
piège à basse température ? 
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Mr. QUAGLIA 

Quand on travaille avec l'air liquide le carbone varie peu ou du moins 
très lentement Quand on enlève l'air liquide alors le carbone augmente 
Si on remet l'air liquide alors le carbone reste constant mais à la 
valeur supérieure atteinte précédemment. 
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The Examination of Surfaces by Scanning with Charged Particles 

T. B. Pierce 

(Analytical Sciences Division, A.E.R.E., Harwell, Nr. Didcot, Berks) 

ABSTRACT 

Inves t iga t ions have been carr ied out to evaluate charged-part icle scanning 

as a method for the micro-examination of surfaces . Finely collimated beams 

of p a r t i c l e s are allowed to f a l l on the sample, and information about the 

composition of the samples i s obtained from analysis of the p a r t i c l e or 

y-ray spectra accumulated during the i r r a d i a t i o n . By moving the posi t ion 

of the t a rge t r e l a t ive to the beam, different pa r t s of the sample surface can 

be examined and hence a knowledge of the change in composition of the sample 

over short d is tances can be b u i l t up» With the very simple t a rge t assemblies 

used for these f e a s i b i l i t y s tud ies , beams with effect ive diameters of not 

l e s s than 100μ have been employed for both elemental and surface layer analysis , 
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The r a p i d l o s s of energy of charged p a r t i c l e s dur ing passage through m a t t e r 

imposes some r e s t r i c t i o n on the use of charged p a r t i c l e a c t i v a t i o n a n a l y s i s f o r 

bulk a n a l y s i s , when inhomogeneous samples are i n v e s t i g a t e d , p a r t i c u l a r l y when the 

composit ion of the volume of sample i r r a d i a t e d 13 not r e p r e s e n t a t i v e of the com

p o s i t i o n of the sample as a whole. On t h e o the r hand the low depth of p e n e t r a t i o n 

of charged p a r t i c l e s can be used with advantage for the examination of s u r f a c e s , 

s i n c e , i f t h e p a r t i c l e energy i s kept low, the r a d i a t i o n y i e l d which i s assayed f o r 

the a n a l y t i c a l d e t e r m i n a t i o n , w i l l be emi t t ed from a t h i n s ec t i on of the sample near 

t o the s u r f a c e . F u r t h e r i f the d iameter of the beam i s l i m i t e d by ca r e fu l 

c o l l i g a t i o n , or some o t h e r means, some s p a t i a l r e s o l u t i o n i s p o s s i b l e in the l a t e r a l 

d i r e c t i o n , t hus pe rmi t t i ng d i f f e r e n t p a r t s of the surface t o be examined s u c c e s s i v e l y 

by a scanning t e c h n i q u e . An a d d i t i o n a l a t t r a c t i o n of charged p a r t i c l e i r r a d i a t i o n 

i s t h a t p a r t i c l e s of low e n e r g i e s w i l l be r e s t r i c t e d by t h e Coulomb B a r r i e r t o 

r e a c t i o n with elements of low atomic number, which are j u s t those elements which a re 

most d i f f i c u l t t o determine by the more e s t a b l i s h e d methods of surface a n a l y s i s , 

such as the e l e c t r o n microprobe. In t h i s paper , p r e l imina ry work i s de sc r ibed 

which was i n s t i t u t e d t o eva lua te the use of charged p a r t i c l e scanning as an a n a l y 

t i c a l t e c h n i q u e . Products of the i n t e r a c t i o n of the p a r t i c l e beam with the t a r g e t 

were analysed by two sepa ra t e methods, by p a r t i c l e a n a l y s i s when e l a s t i c s c a t t e r i n g 

was employed t o examine surface l a y e r s , or by γ - r a y spectrometry when the prompt 

γ - r a y s emi t t ed as a r e s u l t of nuc l ea r r e a c t i o n were measured. 

EXPERIMENTAL 

2 , 3 and 5 Meν and tandem e l e c t r o s t a t i c a c c e l e r a t o r s and an 0 .5 Mev Cockrof t -

Walton s e t were used for t h i s work as machine t ime p e r m i t t e d : γ - r a y s emi t t ed from 

the sample dur ing i r r a d i a t i o n were d e t e c t e d by a 3" χ 3" sodium iodide s c i n t i l l a t o r , 

p a r t i c l e s were counted by means of a s i l i c o n semi-conductor d e t e c t o r . 
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Signals from the de tec tors were amplified and fed to single or multi channel pulse 

height analysers in the usual way; analys is of the γ-spect ra was carr ied out by a 

leas t - squares f i t t i n g procedure using computer ca lcu la t ion . The p a r t i c l e beam 

fa l l ing on the sample was monitored by feeding the current from the t a rge t assembly 

to the beam current i n t eg ra to r , and counting equipment was control led by the 

in tegra tor when the rad ia t ion spectrum emitted from the sample during i r r ad ia t ion 

to a known p a r t i c l e dose was required. 

Samples were mounted in the acce lera tor vacuum on a table tha t could be moved 

in two d i rec t ions at r i gh t angles to each other and t o the beam. Movement in one 

d i rec t ion was control led by a micrometer graduated in 10 micron steps, movement 

in the second d i rec t ion was r e l a t i v e l y coarse and was generally p re - se t before a 

scan. Scanning was discontinuous, t ha t i s to say t a rge t s were i r r a d i a t e d with the 

tab le s ta t ionary and in between i r r a d i a t i o n s the table was moved t o a new posi t ion 

to permit the beam t o f a l l on a fresh area of the t a r g e t . 

A fine pa r t i c l e beam was obtained for t h i s work by mechanical coll imation; 

hole s izes down to 30μ were employed in the f ina l stop for reducing the beam s i z e . 

The sample was separated from the f i n a l stop by a distance of 4-—5 inches; while 

t h i s obviously permitted spread of the beam between stop and sample i t enabled the 

γ- ray detector to be s a t i s f a c t o r i l y shielded from any radia t ion t ha t might be emitted 

from the s top . 

Two different types of targets were scanned, films of heavy elements on light 

element backings prepared by vacuum evaporation and geological specimens. 

Geological specimens were cut, mounted in resin and ground mechanically with 4-

different grades of silicon oarbide papers. A satisfactory finish was finally 

obtained by polishing with 3 micron diamond paste. 

RESULTS AND DISCUSSION 

A method chosen for a particle scanning technique must fulfil a numbtr of 

requirements. It must provide sufficient characteristic radiation from the sample 

with the beam current available for enough counts to be accumulated reasonably quiddj 
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This permits the scan to be completed in a r e a l i s t i c time. In pract ice a 

compromise between beam current and resolut ion i s usually necessary. The 

i r r ad ia t ion must yield cha rac t e r i s t i c rad ia t ion which suf f ic ient ly free from i n t e r 

ferences to provide meaningful answers. When γ-ray spectrometry i s used to identify 

the radiat ion yield fron, different elements in a complex sample the usual r e s t r i c 

t ions of γ-ray spectrometry apply. Germanium counters were used to provide 

qua l i ta t ive iden t i f i ca t ion of γ - l i ne s and computer processing applied to sein-* 

t i l l a t i o n spectra to obtain quant i ta t ive da ta . In addit ion the usual nuclear 

interferences fur ther complicate spectra l ana lys i s . The importance of t h i s type of 

interference increases as the concentration of the element to be determined becomes 

smaller. The examples given here are only concerned with major element analysis 

and at t h i s level nuclear interference was no problem. 

The energy of the beam incident on the ta rge t must be carefully controlled so 

tha t react ion y ie ld from p a r t i c l e s penetrating in to or scat tered within the ta rge t 

does not come from such a large volume so as to offset the resolut ion obtained by 

very careful collimation of the beam. A further p rac t i ca l r e s t r i c t i o n in t h i s work 

was that the very simple ta rget assembly employed for moving the sample was not 

remotely control led, but manually operated and in order to avoid switching the beam 

off and entering the t a rge t room in between i r r ad ia t ions the radia t ion levels in the 

t a rge t rooms had to be kept low. Thus samples were only i r rad ia ted with α-par t i c les 

and protons and methods for important l igh t elements such as carbon, nitrogen and 

oxygen, which involved deuteron i r r a d i a t i o n , were not invest igated. The distance 

of 4 - 5 inches between the f inal collimating stop and the t a rge t was suff icient to 

permit substant ia l changes in beam profilesand in order to gauge the size of the beam 

on the target samples of known form and composition were scanned. These were f o i l s 

of aluminium held between sheets of copper and scanned end-on so that the beam 

passed over a copper-aluminium-copper c ross -sec t ion . 

The aluminium counts from the i n e l a s t i c scat tering reaction Al (p^p ) Al 

were obtained and analysed to obtain the effective beam diamster assuming the be*· 

to be c i r cu la r in c ross-sec t ion . The si2.e of the beam on t a rge t was found to vaiy 
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from machine to machine and a l so , of course, at different times on the same machine 

i f adjustments were necessary to the beam opt ics to bring the beam back on t a rge t 

to compensate for d r i f t in magnet, lenses e t c . Typically a beam passing through a 

Ι80μ hole was found to give a calculated effect ive beam diameter of from between 

200 and 220μ on t a r g e t . 

The appl icat ion of e l a s t i c sca t ter ing to analysis has been demonstrated 

by a number of authors . 

The method i s particularfy·valuable fo r inves t iga t ing a thin layer of a heavy 

element on a l i g h t e r substra te as the low energy t r ans fe r from the incident par t ic i« 

t o the heavy nucleus gives a peak in the sca t te red p a r t i c l e spectrum which i s c lea r 

of the Rutherford Plateau from the l i g h t e r subs t ra te . This method has been used tc 

inves t iga te the d i s t r i b u t i o n of gold in th in films on aluminium and s i l i c a backings. 

F i g . I . shows r e s u l t s obtained from the scan of a piece of aluminium with 2.5 Mev 

protons on which d i f ferent thicknesses of gold have been deposited by vacuum 

evaporat ion. The numbers given on the figure correspond to widths of the layers 

found from the p a r t i c l e scanning da ta , the f igures in parenthesis are values found 

by opt ical microscopy. 

In view of the l imi ta t ions imposed on the choice of p a r t i c l e by use of the 

simple t a rge t assembly 4 ·0 Mev protons were used for elemental ana lys i s . Protons 

of 4 ·0 Mev can induce i n e l a s t i c sca t te r ing react ions in many of the l i g h t elements 

and the i n t ens i t y of the rad ia t ion emitted by the excited nucle i during i r r a d i a t i o n 

i s suff ic ient to be eas i ly measured with a 3" x 3" sodium iodide s c i n t i l l a t o r with 

an incident beam current of a few nano amps. We have used i±.Q Mev protons to 

examine the va r i a t ion in composition of a number of geological samples and as an 

example, the scanning of a stony meteor i te , Chandakapur i s reported he re . Methods 

of ana ly t ica l determination, based on the measurement of the prompt γ rad ia t ion wer 

s imilar to those previously reported. . 

γ-ray contr ibut ions from the major elements magnesium, aluminium, s i l i con and 

iron could be seen ea s i l y in the prompt γ -spec t ra from the meteor i te . 
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γ- rays dominating the spectra had energies of 1.37, 0.34 and 1.01, 1.77 and O.84 ík 

24 27 ?8 56 

from the nuclei l'g, Al, " S i and Fe respec t ive ly . The difference in the 

spectre-· with the beam fa l l ing mainly on the metal and on the s i l i c a t e phases, 

can be seen in F i g . I I . F i g . I l l demonstrates the change in elemental composition 

that occurs as the beam crosses two separate metal inc lus ions . As would be 

expected, the iron contr ibut ion increases and the contr ibut ions from the other 

elements decrease as the beam f a l l s on the metal phase. 

The u t i l i t y of p a r t i c l e scanning w i l l depend upon the resolut ion t h a t 

can be obtained by the method. This in turn wil l be governed by the i n t e n s i t y of 

beam tha t i s t ransmit ted through very small holes , i f mechanical coll imation i s to 

retained as a means of producing a well-defined beam. 4 elements were determined 

simultaneously in the scans yielding the r e s u l t s recorded in F i g . I l l , but i t would 

c lear ly be an advantage to determine more than 4 elements at a single pas s . The 

number of elements tha t can be measured wi l l depend upon the techniques of γ - ray 

spectrometry and c lear ly the advent of germanium counters offers the opportunity 

of subs tan t ia l improvement. Both these aspects of charged p a r t i c l e scanning are ι 

present being act ively considered at Harwell. 
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DISCUSSION 

Mr. QUAGLIA 

Nous envisageons de faire du scanning avec une lentille quadripolaire 
et ensuite un système de balayage genre television; or vous serablez 
rejeter cette solution, peut-on vous demander pourquoi ? 

Mr. PIERCE 

We have not discussed the possibility of scanning by beam deflection, 
and are continuing to develop the method. However our first scanning 
results have been obtained after mechanical collimination of the beam 
because this is easier to do. 

Mr. HOLM 

Vihat do you see as the logical extension of this technique, perhaps 
a computer plus a solid state detector with a multichannel analyzer ? 
Can you comment on the sensitivities you expect ? 

Mr. PIERCE 

Our objective is to develop methods for following the reaction of 
light elements such as carbon, nitrogen and oxygen. The limits of 
elements that we are able to determine depend on the limitations 
of Y-spectrometry and interferences. Many prompt-radiation techniques 
are capable at determination down to the ppm level in the most 
favorable cases, but unfortunately " real " analysis are rarely the 
most favorable cases. 

Mr. HOLM 

Have you considered using He because of its shorter range and the 
greater resolution that would be possible. Would you elaborate on 
the prompt j's from He on C ? An adaption of this technique might 
be possible for channeling experiments. One would tilt the sample 
instead of linear scanning, and would count the prompt gamma rays. 
It might be possible to do the experiments on the location of 
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impurities within the crystal structure without counting after the 
irradiation. 

Mr. PIERCE 

I'm sure that prompt y-rays could be measured to monitor channeling. 
I believe some of the early channeling work was based on the measurement 
of prompt V'-rays. 

Mr. WOHLLEBEN 

Ist es richtig, dass der Vorteil dieser Methode - gegenüber der Mikro
sonde - besonders bei der Anwendung auf leichte Elemente liegt ? 
Verglichen mit einer Mikrosonde ist die Fleckgrösse noch relativ gross. 
Welche Fleckgrösse lässt sich wohl erreichen ? 

Mr. PIERCE 

There is no difficulty in reducing the size of the beam. The difficulty 
which does arrive is the problem of getting sufficient beam through the 
small hole to give a measurable signal. When small beams are used scattering 
within the sample ratherthan the beam diameter will limit resolution. 

Mr. FLEISCHER 

What ion density do you expect to get on target because ion density is 
of course the important parameter in this work ? 

Mr. PIERCE 

At the present time we are planning to utilize beams of H and D 
extracted from a cyclotron to produce small beams. If the negativ 
hydrogen and deuterium pass through a foil into a small hole only 
those which pass through the hole will have then negative charge. Thus 
if an analysing magnet is used with the foil at one focus and the target 
at the other, the minimum spot size will be determined by the hole diameter 
and the quality of the bending magnet. 

Mr. KRAMER 

Comparing your method with the mass-spectrometer, can you say something 
about geometrical definition and sensitivity ? 
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Mr. PIERCE 

This work is in its very early stages yet and I dont feel that until 
we obtain more information I could make a meaningful comparison. 
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APPAREILLAGES UTILISES POUR L'IRRADIATION 

D'ECHANTILLONS METALLURGIQUES A L 'ACCELERATEUR LINEAIRE 

ET AUX DEUX CYCLOTRONS DE SACLAY 

p a r 

Ch. ENGELMANN, P . G R A E F F , C. RE 

C E . A . France - C.E.N. Saclay 

Abs t r ac t 

The accelerators now fitted with irradiating equipment with 
a view to their use for activation analysis are: 

(a) The variable-energy linear accelerator with a range of about 
15-45 MeV. The average intensity of the electron beam is some tens 
of/uA. The specimens are despatched from our laboratory 200 m away 
in aluminium cartridges. 

(b) The fixed-energy cyclotron, used chiefly for activation by 
alpha particles. The beam intensity is several/UA. By means of 
a remote-controlled probe with an aluminium window 50/U thick, 
cartridges can be irradiated in the air outside. Positioning is by 
hand. The specimen is automatically recovered in the compressed-air 
circuit at the end of the irradiation. 

(c) The Philips variable-energy cyclotron. A quadrupolar system 
is used to focus the beam on the specimen. The irradiation area 
can be defined by means of an assembly of remote-controlled lips. 
The specimens are irradiated under vacuum. Positioning and recovery 
are by hand. A compressed-air circuit is installed for the receipt 
and despatch of specimens. This cyclotron is mainly used for proton 
and helion-3 irradiations. The energies are adjustable from a few 
MeV to 25 and 35 MeV respectively for the two particles. The beam 
intensity will be several /UA. 



- 404 -

These two cyclotrons are situated 500 and 600 m away from our 
laboratory. 

Lastly we give a very brief description of a new irradiation 
device for a rotating cyclotron designed for 24 specimens, with 
automatic loading and unloading. 
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I  INTRODUCTION 

Dans Jes techniques d 'ana lyse p a r activation au moyen de pa r t i cu 

les cha rgées ou de photons γ , l es ins ta l la t ions d ' i r r ad ia t ion occupent une 

place p répondéran te . 

Il s 'agi t en effet d ' i r r a d i e r d'une façon homogène dans des condi

tions expér imen ta le s bien définies des échan t i l lons , de so r t e que les ac t iv i 

tés indu i t e s , d'une i r rad ia t ion à l ' au t r e soient r ep roduc t ib l e s . 

Les p rob l èmes les plus dé l ica ts qui se rencont ren t dans ces types 

p a r t i c u l i e r s d ' i r r ad i a t ions sont : 

 la connaissance du nombre exact de pa r t i cu le s reçues effectivement p a r 

l ' échant i l lon. P a r suite des phénomènes d ' émis s ion s e c o n d a i r e , cet te m e 

sure est loin d ' ê t r e s imple et soulève de nombreuses difficultés e x p é r i m e n 

ta les . 

 le r e f ro id i s semen t de l ' échant i l lon pendant l ' i r r a d i a t i o n . T r è s s imple 

quand cha rgemen t et déchargement sont manuels , ce p rob lème s ' a v è r e t r è s 

complexe dès que les échanti l lons sont expédiés p a r pneumat ique . 

Notre l a b o r a t o i r e est a ins i re l ié pa r l ' i n t e r m é d i a i r e d'un r é seau 

de c i rcu i t s pneumat iques à des disposi t i fs d ' i r r ad i a t ion d é c r i t s c i  d e s s o u s . 

La v i t e s se des ca r touches dans l es pneumat iques es t voisine de 10 ms 

La vue d ' ensemble de la f igure 1 r e p r é s e n t e l e s ins ta l la t ions pneu

mat iques dans le l a b o r a t o i r e . Les ca r touches i r r a d i é e s peuvent ê t r e a igui l 

l ée s soit dans une cel lule en plomb d ' é p a i s s e u r 5 c m , soit dans une hotte 

venti lée pour les faibles ac t iv i t é s . 
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II - INSTALLATIONS DANS LA SALLE DES CIBLES DE 

L'ACCELERATEUR LINEAIRE -

Les i r rad ia t ions sont faites dans le rayonnement de freinage p r o 

duit pa r les é lec t rons de grande énergie sor tant de l ' a c c é l é r a t e u r . Schéma-

tiquement l ' ensemble de convers ion est disposé comme r ep ré sen t é sur la 

figure 2. 

Deux instal la t ions exis tent . L'une alignée dans l 'axe d'une dévia

tion é l ec t romagné t ique , la seconde dans la voie d i r e c t e . Dans les deux c a s , 

les car touches sont refroidies pa r a i r c o m p r i m é . El les sont en aluminium 

pur . Les d ive rs types u t i l i sés sont r e p r é s e n t é s sur les f igures 3 et 4. 

A. Déviation (figure 5) 

Les car touches a r r iven t pe rpend icu la i rement au fa isceau. Un 

sys tème de posi t ionnement p e r m e t de les p l ace r c o r r e c t e m e n t dans l 'axe 

pa r une rotation de 9 0 e . Toutes les manoeuvres sont cont rô lées pa r des 

contacts é lec t r iques dont lee signaux sont r epo r t é s sur un pupi t re généra l . 

L ' ensemble du montage peut se dép lacer suivant deux d i rec t ions perpendi 

cu la i r e s pa r l ' i n t e r m é d i a i r e de deux moteurs mis en marche depuis le pu

p i t r e . L ' expér ience montre en effet qu' i l eet toujours t r è s difficile d 'a l igner 

le fa isceau sur la c ible . Avec cette instal lat ion ap rè s contrôle de sa posit ion 

su r le q u a r t z , on peut c e n t r e r les ca r touches exactement dans l ' axe . Un 

changeur de cible également té lécommandé p e r m e t soit de p l ace r le quar tz 

ou une cible quelconque dans le fa isceau d ' é l e c t r o n s . 
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P o u r nos expér iences su r l 'é tude des c i b l e s , c e t t e poss ib i l i té de 

les changer automat iquement es t ind ispensable . Après quelques i r r ad i a t i ons 

il est en effet imposs ib le d ' e n t r e r dans la sa l le des cibles avant p lu s i eu r s 

h e u r e s . L 'ac t iva t ion des maté r iaux environnants p a r les photons de f re ina 

ge est toujours t r è s impor tan te . 

Les c ibles sont refroidies pa r eau et i so lées é lec t r iquement pour 

m e s u r e r l ' in tens i té du fa i sceau . 

P o u r év i te r un échauffement excessif des échanti l lons , il es t t r è s 

impor tant d ' avoi r une cible d ' é p a i s s e u r supé r i eu re au p a r c o u r s des électrons 

et dont le d i a m è t r e es t plus grand que celui du fa i sceau . 

B. Voie d i rec te 

Ce disposit if es t beaucoup plus s imple que le p récéden t (voir plan 

d ' implanta t ion figure 6). La car touche a r r i v e dans l ' axe du fa isceau pour se 

p l a c e r dans un logement en rotation pa r l ' i n t e r m é d i a i r e d'une pet i te turbine 

à a i r c o m p r i m é , dont le débit p e r m e t de r ég l e r la v i t e s se de rotat ion à une 

centaine de tours pa r minute . Un schéma s o m m a i r e du sys t ème es t r e p r é 

senté su r la figure 7 , une vue d ' ensemble figure 8. 

Comme c i - d e s s u s , un changeur de cible té lécommandé compor tan t 

un quar tz de contrôle est placé devant l ' appa re i l . Enfin, en pos i t i on d ' i r r a 

d ia t ion , la car touche in tercepte un spot lumineux qui éc l a i r e une photodiode. 

Le signal é lec t r ique ainsi obtenu indique la mise en place c o r r e c t e . 



FIG. 6 
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DISPOSITIF D'IRRADIATION TOURNANT 

FIG.8 
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C. Remarques 

L ' i r r a d i a t i o n es t év idemment beaucoup plus homogène avec ce 

second disposit if . De p l u s , sa s impl ic i té de conception l imi te le nombre 

d ' incident . Mais on ne p o u r r a c o r r i g e r les dép lacements du f a i s c e a u , ce 

qui pour des expér iences p r é c i s e s d 'étude du rayonnement de freinage est un 

inconvénient . Néanmoins l ' expé r i ence montre que su r la voie d i r e c t e , de 

l é g è r e s évolutions sont cor r igeab les , p a r modification de ce r t a in s p a r a m è 

t r e s m a c h i n e s . 

Quel que soit le type d ' ins ta l l a t ion , la v isua l i sa t ion du fa isceau p a r 

un quar tz et un c i rcu i t i n t é r i eu r de té lévis ion es t i nd i spensab le , pu isqu 'e l le 

es t seule capable de r ense igne r immédia temen t su r la posi t ion du f a i s c e a u , 

re la t ivement à l 'axe des c a r t o u c h e s . 

Le fa isceau se déplace en effet souvent , ce qui en t ra ine des va

r ia t ions t r è s impor t an te s des ac t iv i tés indu i t e s , sur tout si on i r r a d i e t r è s 

p r è s de la c ib le . 

L ' i n t é r ê t d'une déviat ion é lec t romagnét ique rés ide dans le fait que 

l ' ins ta l la t ion peut r e s t e r à d e m e u r e . Tandis que sur la voie d i r ec t e elle 

doit ê t r e démontable pour l a i s s e r l ' a ccè s de la chambre des c ibles aux 

au t r e s e x p é r i m e n t a t e u r s . D 'au t re p a r t , le fa isceau ayant t r a v e r s é une op

tique a une me i l l eu re définition en éne rg ie . Le s p e c t r e exact des é l ec t rons 

bombardant la cible est également connu avec p r é c i s i o n , ce qui n ' e s t natu

re l l emen t pas le cas sur la voie d i r e c t e . 
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III  INSTALLATION DU CYCLOTRON A ENERGIE FIXE 

Ce cyclotron donne des pa r t i cu les oc de 44 MeV. Il est également 

prévu pour a c c é l é r e r des protons et des deutons respec t ivement à 11 et 

22 MeV. 

Immédia tement d e r r i è r e le sys t ème de deflection une sonde d ' i r r a 

diation peut i n t e rcep te r le fa isceau. Sa mise en place es t t é lécommandée 

depuis le pupi t re pr inc ipa l de la machine . Son schéma de pr inc ipe est r ep ré 

senté figure 9. Les car touches d ' i r r ad ia t ion sont in t rodui tes manuel lement . 

Nous disposons de deux types . L 'un est à r e f ro id i s sement p a r a i r c o m p r i 

mé (figures 10 et 11), l ' au t r e est insp i ré de celui déc r i t p a r TOUSSET Γ 1 1 , 
3 

mais non tournante (figure 11). La r é s e r v e d 'eau est voisine de 100 cm . 

L ' expér i ence montre que le re f ro id i ssement des échanti l lons dans le premier 

type est de loin beaucoup plus efficace. Pour une intensi té de fa isceau de 

quelques μ Α , avec le re f ro id i s sement du second t ype , la t e m p é r a t u r e de 

l ' eau dépasse 80°C. Mais la car touche est plus s imple de concept ion, de 

plus son pr ix est t r ee infér ieur à celui de la p r e m i è r e . 

L ' i r r ad i a t i on a évidemment l ieu à l ' a i r l i b r e , ce qui est incontes

tablement un inconvénient. Mais le sys tème es t t r è s s imple . A la fin de 

l ' i r r ad i a t i on une chasse d ' a i r compr imé expulse la car touche qui tombe 

a lo r s dans l 'entonnoir du c i rcu i t pneumatique ou elle es t automat iquement 

a s p i r é e . 

Une m e s u r e de courant est p révue . Un doigt vient en effet s ' appl i 

quer sur la pièce de fixation de l 'échant i l lon d e r r i è r e le d iaphragme d 'en

t r é e . Bien que fausse pa r suite de l ' émis6ion s e c o n d a i r e , cette m e s u r e 

fournit néanmoins des indications u t i l e s . 
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La figure 12 e^t une photographie de l ' ensemble monté sur le 

cyclot ron. La hotte de venti lat ion a pour rôle d ' évacuer les gaz radioactifs 
13 15 18 

produi ts p a r i r r ad ia t ion de l ' a i r et contenant N , O, F . . . 

IV - INSTALLATION DU CYCLOTRON ISOCHRONE A ENERGIE VARIABLE 

Un disposit if expér imenta l es t instal lé sur la voie O de ce cyclo

t ron . La figure 13 en donne une représen ta t ion schémat ique . Deux quadr i 

poles pe rmet t en t la focalisat ion du fa isceau sur l ' échant i l lon. Le contrôle 

de cette opérat ion est effectué avec un quar tz amovible in terposé su r le 

t ra je t des p a r t i c u l e s . La v isual isa t ion à d is tance est obtenue p a r l ' i n t e r m é 

d ia i re d'un c i rcu i t i n t é r i eu r de té lévis ion. Une boite à quat re l èv r e s t é l é 

commandée depuis le pupi tre de conduite deux à deux pe rpend icu la i r e s 

dé l imi te l ' a i r e d ' i r r ad i a t i on . L ' é c a r t e m e n t de chaque pa i re es t réglable de 

0 ,1 à 30 mm avec affichage sur le panneau de cont rô le . Des m e s u r e s d ' in

tens i tés sont poss ib les su r les quatre l èv re s et le por te -échan t i l lon . 

Un a lésage est prévu dans le por te -échant i l lon pour in t roduire un 

thermocouple pe rmet t an t de m e s u r e r les t e m p é r a t u r e s . Le re f ro id i s sement 

des échanti l lons peut se fa i re p a r c i rcula t ion d 'azote liquide ou d 'eau . Leur 

mise en place est manuel le . Le c i rcu i t pneumatique débouche à proximi té 

du montage. 

La photographie d ' ensemble (figure 14) montre c l a i r emen t les 

d i v e r s e s p a r t i e s de cette ins ta l la t ion. 

Le groupe de pompage est c l a s s ique . Le vide at teint es t de quel

ques 10 mmHg. Des r i sques de contamination pa r les vapeurs d 'huile 

existent donc. Ul té r i eurement pour é l iminer ces causes de per tu rba t ions 
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une feuille métal l ique étanche s e r a in terposée ent re la boite à l èv r e s et le 

volume d ' i r r ad ia t ion p rop remen t dit . Une pompe ionique s e r a a lo r s ut i l i sée 

pour a s s u r e r le vide de cette enceinte rédui te . 

V - DESCRIPTION D'UNE NOUVELLE INSTALLATION AUTOMATIQUE 

POUR IRRADIATION DANS LES PARTICULES CHARGEES -

Cet ensemble t r è s complexe a été étudié en vue de supp r imer 

toute intervention manuelle dans le chargement et le déchargement des 

échant i l lons . 

L ' expér ience montre en effet que si l 'on effectue des i r r ad ia t ions 

success ives pendant p lus i eu r s h e u r e s , l ' ac t ivat ion des pa r t i e s touchées 

p a r le fa isceau d i rec t Ou les pa r t i cu le s seconda i res p r inc ipa lement les 

neu t rons , induit des niveaux d 'act ivi té t e l s , que toute approche es t i n t e r 

dite ou peu recommandable pendant quelque t e m p s . 

P o u r exploi ter au maximum les heures de disponibi l i tés de l ' a c c é 

l é r a t e u r , il est donc indispensable d ' é l imine r ou de m i n i m i s e r ces t emps 

m o r t s imposés pa r les pér iodes de re f ro id i ssement de l ' ac t iv i té ambiante 

p r è s des équipements . 

La complexité du sys tème déc r i t c i - de s sous vient pour une bonne 

pa r t du fait que les échanti l lons sont i r r a d i é s dans un montage tournan t , 

dont l ' i n t é rê t est évident dès que l'on s ' i n t é r e s s e à des expér iences dans 

lesquel les les act ivat ions de toute une s é r i e d 'échant i l lons doivent ê t re iden

tiques , non seulement au point de vue intensi té du faisceau mais auss i en ce 

qui concerne sa dis t r ibut ion spa t ia le . Ce d e r n i e r point est p r i m o r d i a l si 

l 'on veut d é t e r m i n e r pa r exemple la répar t i t ion des impure tés dans un ma

té r iau pa r au torad iographie . 
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A. Descr ip t ion 

Une car touche de t r a n s p o r t (figure 15) contient le por te -échan t i l lon 

p r o p r e m e n t dit . F e r m é e aux deux ex t r émi t é s p a r des feuil les minces en 

a luminium dont le rôle est d ' év i t e r que les p o u s s i è r e s s ' accumulent su r 

l ' échant i l lon dans le c i rcu i t pneumatique pendant le t r a n s f e r t , elle es t en

voyée depuis le l abora to i re d ' ana lyse . 

Ar r i vée p r è s du s y s t è m e , un vér in hydraul ique expulse le p o r t e -

échantil lon pour l ' i n t rodu i re dans le sas de chargement rempl i d ' h é l i u m , 

tandis que la car touche de t r a n s p o r t tombe dans son emplacement de la 

roue de s tockage . Dès que le vide est suff isant , quelques 10 mmHg le 

por te -échan t i l lon est amené en face du logement prévu dans la roue t o u r 

nante , ou il es t introduit pa r un vér in hydraul ique . Vingt t r o i s échant i l lons 

peuvent ainsi ê t r e i r r a d i é s s imul tanément . La v i tesse do rotat ion du tambour-

es t réglable de 10 à 60 tours p a r minute . Dans l 'axe du fa isceau d e r r i è r e 

la roue es t placé un cyl indre de F a r a d a y qui p e r m e t de m e s u r e r le nombre 

total de pa r t i cu le s r eçues p a r chaque échanti l lon. C 'es t la ra i son pour 

laquelle su r les 24 logements p r é v u s , 23 seulement seront u t i l i s é s , le 

24ème étant r é s e r v é pour la m e s u r e de la fract ion de l ' in tens i té du fa isceau 

effectivement reçue pa r chaque échanti l lon. 

Avant ce montage se t rouve na tu re l l ement la boite à l è v r e s d é c r i 

te p r é c é d e m m e n t , avec le sys t ème de v isual i sa t ion p a r té lévis ion de la for

me du fa isceau . 

A la fin de l ' i r r ad i a t i on le por te -échant i l lon p résé l ec t ionné es t 

poussé dans le sas de décha rgemen t qui ap r è s f e rme tu re de sa por te es t 

rempl i d ' hé l i um, pour ê t re ensuite ré in t rodui t dans une ca r touche de t r a n s 

por t réexpédiée au l a b o r a t o i r e . 
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CARTOUCHE DE TRANSPORT POUR L'ENSEMBLE AUTOMATIQUE 

FIG. 15 
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Toutes ces manoeuvres seront p r o g r a m m é e s , un synoptique 

p e r m e t t r a de su ivre l ' ensemble des opé ra t ions . Un sys t ème de c i r cu i t s de 

sécur i t é est na ture l lement prévu pour év i te r tout faux fonctionnement. 

L 'ouve r tu re d'une por te de sas p a r exemple ne p o u r r a se fa i re q u ' a p r è s 

f e rme tu re complète de la por te p récéden te . La roue p o u r r a en effet ê t r e 

refroidie à l ' azote liquide de sor te qu' i l es t t r è s impor tant d ' év i t e r les 

r en t r ée s d ' a i r . Le vide dans la chambre d ' i r r ad ia t ion s e r a me i l l eu r que 

10 mm de Hg , il s e r a obtenu p a r une pompe ionique. Une feuille mé ta l l i 

que étanche es t in te rca lée en t re la boite à l è v r e s et la roue pour évi ter au 

maximum la condensation des huiles de pompage du cyclotron et sur tout le 

bombardement de l 'échant i l lon pa r les ions lourds rés idue l s te ls que C , 
1 3 N , 1 5 0 , ' V e t e . . . 

L 'ensemble de cette instal lat ion est t r è s schémat iquement r e p r é 

senté sur la figure 16, ou toutes les fonctions sont d ' a i l l eu r s indiquées . 

Signalons encore que su r les 23 échanti l lons en i r r ad ia t ion n ' impor

te lequel peut ê t r e r e t i r é et réexpédié au l abora to i r e sans pour autant p e r 

t u rbe r l ' o r d r e d ' emplacement des a u t r e s . Il suffira d ' a r r ê t e r la roue et 

de p r é sé l ec t i onne r le logement i n t é r e s s é . 

B. Avantages 

Nous avons déjà mentionné plus haut que les 23 échanti l lons se ron t 

i r r a d i é s tous dans les m ê m e s conditions , d'une façon plue homogène. 

Poss ib i l i t é de m e s u r e r s imul tanément pendant l ' i r r ad i a t i on d'une 

man iè re p r é c i s e avec le cyl indre de F a r a d a y le nombre de pa r t i cu l e s effec

t ivement reçues p a r les échant i l lons . 
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Il n'y a plus aucune intervention manuel le p r è s du montage d ' i r r a 

diation. Le cyclotron peut donc fonctionner en cont inu, il suffit en effet d'in

t e r c e p t e r le fa isceau p a r un éc r an amovible en Ta [11 . Donc me i l l eu re 

s tabi l i té du fa isceau en énergie et intensi té et diminution des t emps m o r t s 

ent re chaque i r r ad ia t ion . L ' in te r rup t ion et le r é t ab l i s semen t du fa isceau 

un grand nombre de fois s é p a r é s p a r des in te rva l les de quelques dizaines 

de minutes es t en effet une source d ' incident inévi table . L 'exploi ta t ion de 

l ' a c c é l é r a t e u r s e r a donc beaucoup plus ren tab le . 

VI  CONCLUSION 

Bien que déjà t r è s perfect ionnés p a r rappor t aux appare i l s u t i l i sés 

dans nos p r e m i e r s e s s a i s [ 2 ] , ceux déc r i t s c i  d e s s u s et en fonct ionnement , 

se ron t ce r t a inement encore modifiés dans l ' aven i r . 

L ' expér ience montre qu'une instal la t ion d ' i r r ad ia t ion nécess i t e 

de t r è s longues m i s e s au point pour a t te indre le degré de perfec t ionnement 

souhai té . 

C 'es t ainsi que pa ra l l è l emen t à nos r eche rches su r les poss ib i l i t és 

de l ' ana lyse pa r activation aux photons γ et aux pa r t i cu les c h a r g é e s , nous 

nous efforçons continuellement d ' a m é l i o r e r nos disposi t i fs en vue de pou

voir : 

a) m e s u r e r les in tens i tés de fa isceau avec p r é c i s i o n , les r e l i e r 

p a r le calcul aux act ivi tés induites 

b) i r r a d i e r les échanti l lons dans des conditions the rmiques accepta 

bles avec des intensi tés de fa isceau c r o i s s a n t e s 
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La l imi te de détection des impure tés dépend en effet d'une façon 

l inéa i re de cette in tensi té . 

3 

O r , pour des intens ités de faisceau (ρ , d , He , α , . . . ) infér ieu

res à i μ A il ne semble pas y avoir des difficultés pa r t i cu l i è r e s imputables 

aux moyens de re f ro id issement des échant i l lons , ac tuel lement u t i l i s é s . 

Mais pour des va leurs supé r i eu re s à 10 μ A, le p roblème devient t r è s com

plexe. Et nous savons de par notre p ropre expér ience que les échanti l lons 

même ré f r ac t a i r e s subissent t r è s vite des a l té ra t ions si des précaut ions 

spécia les d 'é ta lement homogène du faisceau ne sont pas p r i s e s . 
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DISCUSSION 

Mr. WILKNISS 

If I have understood you correctly, you do not use electric motors in 
your irradiation arrangement at the linac, because of insulation 
deterioration ? 

Mr. ENGELMANN 

Effectivement nous tenons dans la mesure du possible à avoir le minimum 
de systèmes électriques dans le faisceau de photons Y . D'où le remplacement 
des moteurs électriques par des dispositifs à air comprimé. 
L'expérience montre que les isolants subissent des modifications très 
importantes sous irradiation. De sorte que les commutateurs, moteurs et 
autres systèmes électriques sont la cause de nombreuses pannes d'équipement. 
On peut évidemment les changer systématiquement mais cela n'exclut pas la 
panne accidentelle provenant d'une défocalisation du faisceau d'électrons 
par exemple, qui par conséquent arrose directement les pièces dans le 
voisinage de la mécanique d'irradiation. 
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ABSTRACT 

A compact AVF cyclotron has been designed, manufactured, and com
pletely tested in less than 18 months. This cyclotron was designed 
to meet the need for an inexpensive, reliable and easy-to-operate 
accelerator for activation analysis, isotope production and low 
energy nuclear physics research. It has accelerated very stable 

3++ beams of protons to 15 MeV, deuterons to 8 MeV, He to 20 MeV, 
and alpha particles to 1.6 MeV. External beam currents in excess of 
50 uA, with very good energy resolution and small beam divergence, 
have been obtained with all particles. The proper magnetic field for 
acceleration of all four particles is attained by using a three-sector 
magnet pole configuration and requires no profile coils. It uses two 
120-degree dees to provide an energy gain of 100 keV per turn. The 
ion source, using ion-heated cathodes instead of the usual hot-
filament, produces sufficient quantities of positive ions to obtain 
internal beams of more than one mA of protons and deuterons at 
extraction radius. It also has been used to produce 30 uA of H~~ and 
D particles at full energy. Figure 1 is a picture of the cyclotron 
showing an external beam of 15 MeV protons entering air through the 
window at the exit port. 
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I. INTRODUCTION 

The rapidly increasing importance of cyclotron-produced isotopes in 
biomedical research,the use of charged particles and fast neutrons for the 
determination of trace concentrations of lighter elements such as carbon, 
oxygen, beryllium, nitrogen, etc. in the presence of higher Ζ elements in 
the part per million range or less, and the requirements of universities for 
an inexpensive accelerator for teaching and research, have led to the design 
and construction of the compact, 50-inch cyclotron. It was designed for day-
to-day use with minimum maintenance, and is self-contained, requiring 
normally available commercial electric power and tap water for its operation. 
Automatic frequency control, solid-state stabilized power supplies, and fully 
interlocked controls assure simple and dependable operation with a minimum 
of operator training. 
The power requirement is 150 kVA at ^80 volts and 2^ kVA at 115 volts. 
Ordinary soft (not demineralized) tap water at a flow rate of 35 gal/min is 
required for cooling. The cyclotron weighs about 15 tons and occupies a floor 
space of 7 χ 9 feet. It fits in a minimum of a 15 x 15 foot shielded room 
with a 10 foot ceiling, and is constructed in a modular form for ease of 
service. 

2. DESIGN CONCEPT 

The cyclotron was designed as an assembly of six major functional 
systems, operating together with clearly defined interfaces. This approach 
permitted a rapid schedule by allowing certain systems to proceed through 
fabrication before completing the design details of other systems. This 
modular system not only simplifies routine maintenance by permitting rapid 
interchange of standard major compenents, but in future will allow rapid 
modification of earlier units to incorporate design improvements. The six 
major systems are the magnet, RF accelerating system, vacuum system, ion 
source, extraction system and controls. Each major system includes suffi
cient monitoring instruments, wiring, mechanical structure, and cooling 
manifolds to allow independent operation and testing. Each system is also 
terminated with standard electrical, control and cooling water connections 
for ease in mating to adjacent systems of the cyclotron. 
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F i g . 1 

E x t e r n a l Beam of 15 MeV Protons 



- 438 -

Figure 2 depicts the major components of the cyclotron. The magnet and 
its support stand serve as the physical base for the other systems. A 
central water supply and return manifold are located on one end of the 
magnet stand, and a central power distribution and control wire panel are 
located on the opposite end. Leads from the anode and magnet power supplies 
and all wires from the control console are routed to the central power 
distribution and control wire panel. Each separate subsystem's power, 
control and cooling water connections are also made through the distribution 
panels on the cyclotron stand. Thus, any subsystem can be easily removed 
and reinstalled on the cyclotron without a complicated connecting procedure. 

MAJOR COMPONENTS 

5.1 Magnet 

The shaped magnetic field is produced by three high field regions 
(hills) and three low field regions (valleys) which are symmetrically 
located in azimuth. No profile coils are required, and the proper 
radial profile is obtained by carefully shaping the hills. Harmonic 
coils are installed at a radius of 12.5 inches in the valleys to aid 
in reducing the harmonic content of the magnetic field and to maximize 
the extraction efficiency. 

The magnet yoke lags are bolted to the lower yoke piece, but the 
upper yoke piece is set in place and positioned by dowels. The upper 
yoke piece, pole tip and coil can be quickly lifted by hydraulic jacks 
for access to the accelerating region as shown in Fig. 3· 

The magnet, being the heaviest and largest item of the cyclotron, 
serves as the core of the cyclotron, and all other systems are attached 
to it. The magnet yoke has a central hole through the upper and lower 
poles, making it possible to use either an axial ion source or external 
ion source with axial injection. 

The magnet coils are wound from aluminium foil rather than water-cooled 
hollow conductors. Each coil consists of two foil pancakes. These 
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Fig. 3 

Cyclotron with Top Raised for Servicing 
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pancakes are wound from anodized f̂O mil aluminium foil and then cast in 
a high-impact-resistant epoxy to form a rigid assembly. Each pair of 
pancakes is edge-cooled by a 1/z- i neh -thi c k water manifold which is 
sandwiched between the two coils. Mica is used to electrically insulate 
the coils from the water manifold, and a heat sink compound is used to 
provide good thermal conductivity between surfaces. The pancakes and 
cooling manifold are separable units and can be replaced quickly should 
either fail in service. The magnet power supply uses solid-state 
devices entirely and provides current regulation to a few parts in 10 . 

3-2 Vacuum System 

The cyclotron vacuum enclosure consists of a pair of vacuum plates 
attached to the pole bases and an aluminium chamber which fits between 
the vacuum plates. The vacuum chamber contains a series of ports for 
installation of the RF accelerating dees, a radial ion source, beam 
probe, beam exit valve and pressure gauges. It also contains ports for 
viewing and leak checking. The vacuum plates hold the coils in place 
around the pole base, and access to the cyclotron vacuum chamber is made 
by lifting the upper portion of the magnet from the vacuum ring, as 
shown in Fig. 3· 

Pumping for the vacuum enclosure is provided by a packaged, high-
vacuum station which includes a mechanical backing pump and 10-inch 
oil diffusion pump housed in a portable enclosure. The system provides 
interlocks to close a high-vacuum valve to isolate the vacuum system from 
the cyclotron chamber should either the foreline or cyclotron tank 
pressure rise above a preset value. Electrical power, cooling water 
and air supply connections are made from sources on the magnet stand 
to a central connector panel on this enclosure. The vacuum system can 
easily be removed from the cyclotron for servicing and performance testing. 

3·3 Ion source 

Most cyclotron ion sources are variations of a source described by 
Livingston which consist essentially of a Penning type discharge where 
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the electrons are supplied by an electrically heated filement and are 
reflected back through the discharge region by an insulated reflector 
electrode. The heated filament in the source used in the cyclotron (and 
its power supply) were eliminated because of the difficult problem of 
mounting and cooling in the narrow magnet gap in this cyclotron. 

The ion source routinely produces more H and D beam than can 
normally be handled. It is also a source of large currents of H and 
D ions which can be accelerated in the cyclotron by reversing the 
polarity of the magnetic field. Internal beam currents above 1.5 mA 
of H and D were avoided because of beam probe limitations. It appeared, 
however, that several mA could have been obtained. 

The source is very stable in operation and can be turned on and off 
with little or no adjustment. Cathode life is around 100 hours, depending 
on arc voltage and type of particle. This could be increased by making 
the cathode thicker, but there is a practical limit since the sputtered 
tantalum will eventually restrict the arc column or flake off and short 
out the source. 

3· *+ Extraction System 

The beam is extracted from this cyclotron by means of an electro
static deflector located between the dee stems. The electrostatic 
channel is followed by a weak, horizontally focusing magnetic channel. 
The beam emerges from the cyclotron in a direction normal to the magnet 
yoke orientation. The extractor and septum are assembled on a common 
mounting plate which bolts directly onto one of the cyclotron poles. 
The extractor power supply and high voltage transmission line are 
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contained in a separate enclosure which connects onto the lower vacuum 
plate. Electrical and cooling water feed-through connections are 
mounted on the lower vacuum plate, and connections to the high voltage 
extractor are made in the vacuum region of the cyclotron. 

3.5 RF System 

A high degree of stability, simplicity and compactness has been 
achieved with the RF system used in this cyclotron. The over-all size 
of this RF system was reduced by bending the resonator from the hori
zontal to the vertical plane so that the RF system extended only 2W 

inches beyond the cyclotron coils. This arrangement has proven to be 
quite efficient, not only in space requirements, but also in power 
requirements. The resonant structure is a half-wave line terminated 
in the two 120-degree dees. The RF frequency, which is the same as the 
ion rotation frequency, is quickly and easily adjusted from 12.5 to 
25 Mc by changing straps in the resonator tank. The resonator operates 
at air pressure, and there is no need to break vacuum connections for 
this adjustment. The system is powered by a grounded grid oscillator 
which uses a single, inexpensive triode. A dee-to-ground voltage of 
35 kV at 25 Mc is routinely obtained with 30 kW of DC input to the 
oscillator. The entire RF structure is biased to prevent multipacting, 
and the frequency is automatically regulated to .01 per cent. This 
high degree of frequency stabilization plus the regulation of the 
magnet power supply have led to very stable beam conditions. 

The RF system is a completely independent system mounted on 
casters, and can be rolled up to the cyclotron with the dees protruding 
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into the vacuum tank. Leads to the anode power supply, cyclotron 
console, and cooling water connections are all made between a central 
connector on the RF system and a power and water distribution system 
on the cyclotron stand. Voltage and current meters, water flow, and 
temperature interlocks are integral parts of the system and allow it 
to be operated before installation without separate instrumentation, 
test, or bypass connections. The vacuum insulators which separate the 
vacuum tank from the resonator have been tested up to 30 kV at 25 Mc/sec 

-6 with a vacuum of less than 1 χ 10 torr inside the insulator. The 
accelerating frequency for the different particles is changed by 
opening a hinged panel in the resonator and replacing the resonator 
strap as shown in Fig. k. The vacuum insulator is also accessible 
through the resonator and can be quickly replaced should it fail. This 
cyclotron vacuum can be maintained even when the oscillator and 
resonator tank are moved from the cyclotron. 

3.·6 Controls 

Controls for the cyclotron are contained in a 50-inch-high, three-
rack console (Fig.5)· The controls are interlocked to provide almost 
"foolproof" operation. Metering is provided on the console for all 
major components of the cyclotron. 
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ψ 
Oscillator Resonator 

Resonator Strap 

Fig. 4 

RF Resonator Tank 



4^ 
en 

Fig. 5 
Cyclotron Control Console 
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k. PERFORMANCE 

The first cyclotron was completely assembled in less than nine months, 
and aninternal beam of all particles with good beam quality and intensities 
of 50 /UA or more was obtained within two weeks of completion of assembly. 
This cyclotron operated for about six months in Berkeley, California before 
it was disassembled for shipment to the Sloan-Kettering Institute for Cancer 
Research in New York City. The reassembly of the cyclotron in New York and 
the attainment of full-rated specifications were accomplished within six 
weeks from shipment. It is now being used to produce neutron-deficient,short 
lived isotopes. 

The operating period in California was used to bring the cyclotron to 
full-rated specifications and also to evaluate the various systems of the 
cyclotron. The cyclotron easily reached stable operation from a cold start 
in three minutes unless the vacuum system had been open to atmosphere. If 
the cyclotron had been up to air for any length of time, it took approxima
tely one-half hour to reach operating vacuum and another half-hour to 
"bake in" the RF system of the cyclotron to reach operating conditions. An 
automatic RF cycling system is included as a part of the cyclotron control 
system to aid in this "bake in" process. Flooding the vacuum tank with 
nitrogen gas before opening the cyclotron was found to reduce start-up time 
considerably. 

During this period of time, the characteristics of the external beams of 
charged particles were measured. Beam current was measured by using a 
biased Faraday cup; beam energy and. energy resolution, by using a lithium 
drifted silicon detector thick enough to completely stop 15 MeV protons; 
and phase space, by using a carbon grid and a scanning device located six 
feet from the grid. Table I is a compilation of the actual measured results 
obtained with the cyclotron as compared to the design aims which were 
presented at this meeting two years ago. Table II compares the preliminary 
design characteristics of the cyclotron with its actual physical characte
ristics . 



TABLE I 
OPERATING CHARACTERISTICS OF THE 30-INCH AVF CYCLOTRON 

Predicted (June 1965) 

Energy 
(MeV) 

Energy Resolution 
(%) 

Maximal Internal Current 
(,UA) 

Maximal External Current 
(,uA) 

1 Extraction Efficiency 

Phase Space 
Diameter (cm) 
Divergence (mm-mr) 

Protons 

15 

0.5 

1000 

50 

-

1.25 
50 

1 Ratio of internal beams inside extract 

Measured at rated energy for 90 per ce 

Deuterons 

7-5 

0.5 

1000 

50 

-

1.25 
50 

He3 

20 

0.5 

1000 

50 

-

1.25 
50 

He4 

— 

_ 

__ 

_ 

-

-

Measured (March I967) 

Protons 

15.05 

0.4 

1500 

80 

50% 

• 5 
6 

Deuterons 

8.1 

0.4 

1500 

100 

> 50% 

.5 
6 

He3 

20.1 

0.4 

110 

55 

>50% 

-

He^ 

I6.2 

0.4 

-

30 

>509έ 

-

ion radius to beam at and of eight-foot beam pipe 

nt of beam approximately six inches from beam exit port. 
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TABLE II 

PHYSICAL CHARACTERISTICS OF THE 30-INCH AVF CYCLOTRON 

Dimensions (feet) 
Cyclotron 
Power Supplies 
Controls 

Weight (pounds) 
Cyclotron 
Power Supplies 
Controls 

Facility Requirements 
Power 
Water 
LN2 

Compressed Air 

Cost 

Predicted (June I965) 

L W H 
7 7 7 
12 13 6 
3 3 6 

30,000 

120 kV-A 

$'175.000 - $200.000 

Actual(March I967) 

L V H 
7 7 9 
5 6 6 
5 4 4 

30,000 
4.000 
1,250 

175 kV-A 
35 gpm 
4 liters/8hours 
80 psig (inter

mittent) 

8250.000 - $300.000 
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CONCLUSIONS 

A compact, AVF cyclotron has been produced which has succeeded in 
reaching all of its design goals in a relatively short time. The second 
and third of the.se cyclotrons are now being produced, and it is estimate»» 
that sucu a cyclotron could be manifactured, tested, delivered and installed 
in less than one year. It has operated reliably and appears to be an 
excellent source of energetic charged particleo; and fast neutrons. It has 
been used in a few experiments to measure part per million concentration of 
nitrogen in .steel, oxyge;: in titanium and semi-conductor materia^. It has 
also been used to produce some of the shorter-lived isotopes, sue.» as Fe , 
127 57 15 11 I , Cu , 0 , and C , with better than predicted yields. Several neutron 

producing targets »such as C and Be have aiso been evaluated with He and d 
beams. 

The cyclotron is adaptable to change, and the seconu version will 
utilize an external ion source with axial injection channel to produce high 
currents of 15 MeV negative hydrogen ions for injection into a tandem Var. 
de Graaff accelerator. A variable energy version is also available with a 
three-to-one and possibly four-to-one energy variación capability. 
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DISCUSSION 

Mr. ENGELMANN 

Je suis d'accord avec le Dr. FLEISCHER. Les deutons sont effectivement très 

intéressant pour déterminer de très faibles quantités de bore et azote. 

Les réactions utilisables respectivement : 

1
°B ( d,n )

 11
C et

 1
Sî ( d,n )

 15
0 

ont des seuils très bas. De plus les premières réactions nucléaires d'inter

férences ne deviennent sensibles qu'au delà de 10 MeV pour le dosage du bore. 

Quant à l'azote nous ne sommes pas arrivés dans nos expériences à mettre en 
A c A c. 

évidence la réaction 0(d, ν ) 0 pouvant interférer, pour des énergies de 

deutons inférieurs à 20 MeV. Ce résultat est également confirmé par le pr> 

TOUSSET. Les expériences aux deutons ont d'ailleurs été faites dans son la

boratoire . 

Mr. TOUSSET 

Lorsque nous effectuons un changement du type de particules accélérées, 

en particulier le passage des deutons en alpha, nous constatons une con

tamination du faisceau d'alphas par les deutons qui dure plusieurs heures. 

Quelle est votre expérience en ce domaine et quelle durée est nécessaire 

pour le changement de sources ? 

Mr. HARTWIG 

4 ++ 
Die Umstellungszeit am Karlsruher Zyklotron von d auf He betragt 

etwa 30 Min. 
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C O N C L U S I O N S 
J. GOVAERTS 

Université de Liège 

Mesdames, Messieurs, 

Nous voici à la fin de nos deux colloques : cibles tritiées et analyse 
par activation par particules chargées. 

C'est l'habitude, dans pareilles circonstances, de faire le point et 
d'essayer de tirer quelques conclusions. C'est là une tâche pas 
toujours facile et parfois assez ingrate, d'autant plus qu'en même 
temps il faudrait parler aussi des perspectives d'avenir. 

Nous savons tous que le problème de la cible est né en même temps que 
les accélérateurs de particules. Mais c'est un aspect particulier de 
cette question qui a été traité ici. Un des buts poursuivis est l'amé
lioration des performances des accélérateurs en perfectionnant les 
cibles, tant du point de vue rendement que du point de vue durée de 
vie. Depuis quelques années plusieurs laboratoires de renommée mon
diale ont entrepris des recherches dans ce sens et ce thème avait déjà 
fait l'objet de nos deux colloques antérieurs, en 1964 et 1965· 

Qu'avons-nous appris de neuf cette fois-ci ? Il est certain que des 
progrès importants ont été réalisés,comme en témoignent les très in
téressantes communications,souvent longuement commentées et discutées. 
Plusieurs possibilités sont actuellement exploitées mais il est encore 
trop tôt pour faire un choix définitif. 

Certes on avance,mais malheureusement pas très vite. C'est peut-être 
la raison pour laquelle d'aucuns se laissent parfois aller à ce que 
l'on pourrait appeler un certain sentimentalisme, ce qui, à mon avis, 
n'est pas la bonne solution. Il faut autant que possible éviter ces 
extrapolations. Tout d'abord, on doit présenter correctement les ré
sultats expérimentaux, puis en tirer les conclusions et non pas se 
baser sur des résultats que l'on pourrait peut-être un jour obtenir. 
J'ai vu avec plaisir d'ailleurs qu'à plusieurs reprises, au cours de 
nos discussions, beaucoup se sont efforcés de suivre cette ligne de 
conduite. 
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Il est important aussi que chacun précise bien sa propre façon d'agir 
et ceci dans un langage correct, faute de quoi, comme cela s'est pré
senté d'ailleurs quelques fois, on risque de s'engager dans des con
versations embrouillées. A ce propos, une introduction faite par un 
spécialiste serait peut être très appréciée lors d'une prochaine 
session. 

Nous avons pu constater que les buts poursuivis sont parfois très 
différents. La spectrométrie des neutrons est accessoire pour certains, 
primordiale pour d'autres, et il n'y a pas que cela. Ceci me conduit 
à une autre suggestion pour une éventuelle réunion future, à savoir, 
qu'il est indispensable de bien préciser, au départ, le ou les objec
tifs à discuter. 

Quoi qu'il en soit, au cours des deux journées consacrées aux cibles, 
nous avons pu prendre connaissance d'un grand nombre de résultats 
récents et très intéressants. Des progrès appréciables ont été réalisés: 
je pense aux cibles tournantes, aux cibles plastiques et pourquoi pas, 
à d'autres voies nouvelles. Je crois que nous pouvons envisager l'avenir 
avec optimisme. 

En ce qui concerne les deux dernières journées consacrées à l'analyse 
par activation à l'aide de particules chargées, il n'est pas exagéré 
de dire que les exposés et les discussions se sont déroulés à l'entiè
re satisfaction de tous. Il a été possible de consacrer beaucoup de 
temps aux échanges de vues qui ont été parfois très animés mais tou
jours très instructifs. Je voudrais répéter ici les paroles d'un des 
Présidents qui m'ont précédé: "Nous sommes heureux et comblés". 

Au sujet de l'analyse par activation à l'aide de particules chargées, 
on pourrait peut-être résumer la situation en disant tout d'abord que 
l'on assiste à une évolution particulièrement rapide dans ce domaine. 
De plus, noue disposons là d'une des méthodes les plus intéressantes 
pour doser des traces ultimes d'éléments légers dans les métaux et 
autres matériaux de très haute pureté. Par des décapages appropriés, 
on arrive à éliminer les impuretés superficielles. Dans ces conditions, 
il est possible de déceler des teneurs très faibles, inférieures au 
ppm, et ceci pour des impuretés difficiles à doser telles que C, N et 0. 
Il y a bien les interférences d'origine nucléaire mais un choix judicieu 
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parmi les particules incidentes permettra certainement d'éviter ces 

erreurs. Dans un avenir très prochain, on peut entrevoir des détections 

3 Λ 4 
atteignant 10 , voir même 10 ppm. 

Mon collègue, Monsieur Winand vous prie de bien vouloir l'excuser de 

ne pas assister à cette séance; en qualité de Doyen de la Faculté des 

Sciences, il a été appelé ailleurs par ses charges. Il le regrette très 

vivement mais il se joint à moi pour remercier tous ceux qui, pendant 

ces quatre journées, ont pris la parole et spécialement ceux qui ont 

contribué à animer les différentes séances. 

Nous remercions encore tous ceux qui ont travaillé pour que ce colloque 

ait le succès qu'il mérite. Nous rendons hommage au Dr. Ebert du Groupe 

Radioisotope de la Direction Générale, Recherches et Enseignement à qui 

Monsieur Godar a passé le relais. Du côte universitaire, nous voudrions 

remercier Monsieur le Recteur et Monsieur le VicePrésident pour l'aide 

qu'ils nous ont apportée. Nous tenons également à remercier le Centre 

d'Etudes de Chimie Métallurgique du C.N.R.S. français pour sa précieuse 

collaboration. Au nom de tous, je demande au Prof. Albert d'être notre 

interprète auprès de cet organi.sme. Avant de terminer, je souhaite en

core remercier la Société Philips qui a eu l'amabilité d'inviter les 

participants à une très intéressante visite à Eindhoven. 
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