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FOREWORD

In reco g n itio n  of re c e n t s ig n ifican t developm ents in -n u c lea r  fiss io n , the 
In te rn a tio n a l A tom ic E n e rg y  A gency convened  th is  f i r s t  In te rn a tio n a l Sym 
posium  on the  P h y s ic s  and C h e m is try  of F is s io n  at S alzbu rg , A u s tr ia , from  
22 to  26 M arch , 1965. N ea rly  200 d e leg a te s  fro m  29 c o u n tr ie s  and 5 in te r 
n a tio n a l o rg a n iz a tio n s  p a r t ic ip a te d  in  th e  S ym p o siu m  in  w hich  a ll  a s p e c ts  
of th e  f is s io n  p r o c e s s  and i t s  p ro d u c ts  w e re  c o n s id e re d .

E ac h  of the  n ine te c h n ic a l s e s s io n s  of the  S ym posium  w as opened w ith 
a su rvey  p ap e r in tended  to p rov ide an u p - to -d a te  p ic tu re  of the c u rre n t s ta tu s  
of the se ss io n  top ic . C on tribu ted  o rig in a l p a p e rs  w ere  then p re se n ted  during 
the  re m a in d e r  of each  s e ss io n . The f i r s t  two se ss io n s  w ere  concerned  with 
dynam ics in the neighbourhood of the saddle point and the descen t from  saddle 
po in t to  s c is s io n  p o in t, and th e  in te rp re ta t io n  of a n g u la r  d is t r ib u t io n  and 
f is s io n  c r o s s - s e c t io n  d a ta . The rem a in in g  sev en  s e s s io n s  w ere  co n cern ed  
la rg e ly  w ith e x p e r im e n ta l s tu d ie s  of p o s t- s c is s io n  phenom ena. T h ese  s e s 
s io n s w ere  m a rk e d  by r e p o r ts  of tru ly  im p re s s iv e  ad v an ces in new e x p e r i
m en ta l techn iques such as so lid -s ta te  d e te c to rs  in conjunction with u ltra - fa s t  
t im e -o f- f lig h t and co in c id en ce  m e th o d s, o n -lin e  m a s s  s e p a r a to r s ,  d e ta iled  
s tu d ie s  of n u c le a r  g am m a r a y s ,  X - r a y s  and c o n v e rs io n  e le c tro n s ,  and the 
in c re a s in g  u se  of b ig  c o m p u te rs  fo r  e v e r  m o re  e la b o ra te  (and , it is  to  be 
hoped , m o re  a c c u ra te )  d a ta  p ro c e s s in g  and a n a ly s is .

It w as c le a r  a t th e  S a lz b u rg  S ym posium  th a t th e  lo n g -s ta n d in g  gap b e 
tw een  e m p ir ic a l  know ledge and th e o re t ic a l  u n d e rs ta n d in g  of f is s io n  is  s t i l l  
w idening . T he f is s io n  th e o r i s t s  n e v e r th e le s s  have  w elco m ed  th is  flood of 
new in fo rm a tio n  a s  ad d itio n a l m a te r ia l  fo r a sy s te m a tic  ap p ro a ch  th a t m u st 
u ltim a te ly  le ad  to  fu lle r  th e o re tic a l  u n d ers ta n d in g  of the  p ro c e s s  of n u c le a r  
f is s io n .



EDITORIAL NOTE

The p a pers and discussions incorporated in the proceedings published  
by the International A tom ic Energy Agency are edited  by the A gency's ed i
toria l s ta ff  to the extent considered n ecessa ry  for the rea d er's  assistance. 
The v iew s ex p ressed  and the gen eral s ty le  adopted rem ain , how ever, the 
resp o n sib ility  of the nam ed authors or partic ipan ts.

For the sake of speed  of publication the p resen t Proceedings have been 
prin ted  by composition typing and photo-offset lithography. Within the lim i
tations im posed  by th is method, e v e ry  effort has been m ade to m aintain a 
high ed itoria l standard; in particu lar, the units and sym bols em ployed are  
to the fu llest p racticab le  extent those standardized or recom m ended by the 
com petent international scien tific  bodies.

The affilia tions ó f authors are those g iven  at the tim e o f nomination.
The use in these Proceedings of particu lar designations of countries or  

te r r ito r ie s  does not im ply any judgement by the Agency, as to the legal status 
of such countries or te r r ito r ie s , of th eir au thorities and institu tions or of 
the delim itation of their boundaries.

The mention of specific  companies or of their products or brand-names 
does not im ply any endorsem ent or recommendation on the part of the Inter
national Atomic Energy Agency . .
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

REVIEW OF FISSION THEORY. A survey of the present state of fission theory is attempted. The 
basic requirements of a theory ot a physical process are outlined and against this background the state ot iission 
theory is summarized, with special emphasis on developments in the past few years. An attempt is made to 
bring out the most important outstanding problems to be settled by future experiments and theory.

ÉTUDE D'ENSEMBLE DE LA THÉORIE DE LA FISSION. Ce mémoire est une étude d'ensemble 
qui fait le point des travaux sur la théorie de la fission. L’auteur rappelle brièvement les conditions essentielles 
de toute théorie relative à un phénomène physique et fait un résumé de la théorie de la fission, en insistant 
spécialement sur les découvertes des dernières années. Il cherche à dégager les problèmes les plus importants 
qu'il faudrait résoudre par l'expérimentation et la théorie.

ОБЗОР ТЕО РИ И  Д ЕЛ ЕН И Я  ЧА С ТИЦ А М И МАЛОЙ Э Н Е Р ГИ И . Предпринимается по
пытка составить обзор положения в области теории деления в настоящее время. Намечаются 
основные требования теории физического процесса, и на этой основе обобщается положение 
в области теории деления с особым упором на достижениях последних нескольких лет. Д е
лается попытка наметить наиболее важные основные проблемы, которые предстоит решить 
в будущем теоретически и экспериментально. ,

ESTUDIO PANORAMICO DE LA TEORIA DE LA FISION. El author se propone estudiar panorámica
mente el estado actual de la teoría de la fisión. Enuncia los requisitos fundamentales que ha de cumplir 
la teoría de un proceso físico y, sobre este fondo, expone brevemente la teoría de la fisión en su grado 
actual de desarrollo, destacando las novedades registradas en los'últimos años. Procura señalar los principales 
problemas que ha de resolver la investigación experimental y teórica en el futuro.

I w ould lik e  to  re v ie w  th e  d o zen  o r  so  c o n tr ib u tio n s  to  f is s io n  th e o ry  
th a t have a p p e a re d  in  the  p a s t  few  y e a r s . T he re v ie w  w ill be b a se d  on th e  
follow ing sc h e m e  of f is s io n  m o d e ls :

3
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On the le ft is  the m any-body m odel. A com plete d esc rip tio n  of a ll asp ec ts  of 
f is s io n  cou ld  be  o b ta in ed , in  p r in c ip le ,  fro m  th is  m o d e l, s p e c if ie d  by the  
co m p le te  n u c le a r  m any-body  H am ilto n ian . T he d e g re e s  of fre ed o m  in  th is  
m o d e l a r e  th o se  of the  236 p a r t ic le s  c o n s titu tin g  the u ran iu m  n u c leu s , say . 
T his m odel is  excellen t in  p rin c ip le  but u se le ss  in  p ra c tic e . It is  uneconom i
ca l, fo r  in  d isc u s s in g  f is s io n  we a r e  not in te r e s te d  in  w hat a l l  the 236 p a r t ic le s  
a re  doing, (3X236 = 708 d e g re e s  of freedom ) but only in  the o v e r -a l l  co llec tive  
d e fo rm a tio n  of th e  n u c leu s  and th e  s e p a ra tio n  of the  v ib ra tin g  and  ro ta tin g  
f ra g m e n ts . C ounting up th e  n u m b e r of d e g re e s  of fre ed o m  re q u ire d  to  d e 
s c r ib e  th e  s e p a ra t io n  o f n ro ta t in g  and  v ib ra t in g  f ra g m e n ts  we find , in  an 
e le m e n ta ry  way, about (9 n - l)  as the re q u ire d  n u m b er. (E ach  fra g m e n t has 
9 d e g re e s  of f re e d o m : 3 t r a n s la t io n a l ,  3 ro ta t io n a l  and  3 fo r  a  ro u g h  d e 
sc r ip t io n  of i t s  ex ten sio n  in  3 d im e n s io n s . T he "m in u s one" c o n s e rv e s  the 
to ta l volum e of the n fra g m e n ts . ) F o r  b in a ry  fis s io n  (n = 2) we thus find 17 as 
the  n u m b e r of co lle c tiv e  d e g re e s  of freed o m  n e c e s s a ry  fo r  a  d e s c r ip tio n  of 
f is s io n .

Thus in  co n stru c tin g  a p ra c tic a b le  yet adequate m odel of f iss io n  we would 
se le c t about 17 su itab le  co llec tiv e  d eg re es  of freedom  out of the 708 and tre a t  
th e m  s e p a r a te ly  fro m  th e  re m a in in g  691 (= 708-17) " in te r n a l"  d e g r e e s  of 
f re e d o m . '

Two e x tre m e  assu m p tio n s  have been  m ade about the re la tio n  of the c o l
le c tiv e  and in te rn a l  d e g re e s  of fre e d o m , n am e ly  th a t th e  coup ling  b e tw een  
them  is  w eak o r  is  s tro n g ; T h e se  two a s su m p tio n s  give r i s e  to  the two p r in c ip a l 
b ra n c h e s  of f is s io n  m ode ls, the  ad iab a tic  m odels and the s ta t i s t ic a l  m ode ls .

If f u r th e r  a s su m p tio n s  a r e  in tro d u c e d  in  e i th e r  b ra n c h , of w h ich  th e  
p r in c ip a l a s su m p tio n  is  the  s m a lln e s s  of the  su r fa c e  th ic k n ess  co m p ared  to 
the n u c le a r  ra d iu s  ( i . e .  an expansion  in  p ow ers  of A‘1/3), we obta in  the non- 
v isc o u s  and th e  v isc o u s  v e r s io n s  of the  liq u id  d ro p  m o d e l. (T h is  c l a s s i f i 
ca tion  of fis s io n  m odels b rin g s  out the fact tha t the liquid drop m odel is  not to 
be re g a rd e d  as opposed to e i th e r  the  s ta t is t ic a l  o r  ad iaba tic  m odels, but, on 
th e  c o n tra ry ,  th a t i t  is  a  p a r t i c u la r ly  s im p le  v e r s io n  o f th e s e  m o d e ls  and  
co u ld  be  -  I w ould  s a y  sh o u ld  be  -  u s e d  a s  a  s ta r t in g  p o in t f o r  e i th e r .  )

I would like to u se  th is  schem e of m odels as a background fo r d iscussing  
re c e n t th e o re tic a l con tribu tions to fiss io n  theory .

L e t m e begin  by m ention ing  som e co n trib u tio n s on the fundam ental question  
w hether, from  f i r s t  p r in c ip le s , one would expect the stro n g  o r  weak coupling 
ap p ro x im atio n s  to  be m o re  n e a r ly  c o r r e c t .  W ILETS has d is c u sse d  th is  in 
v a r io u s  p u b lic a tio n s  [ 1 , 2 , 3 ] .  It is  a  d ifficu lt p ro b lem  and the  co n c lu s io n s  
a re  not c le a r - c u t .  At high ex c ita tio n  en e rg ie s  the stro n g -co u p lin g , s t a t i s t i 
c a l a p p ro x im a tio n  m ay be v a lid , bu t a t low  e n e rg ie s , p a r t ly  b e c a u se  of the  
su p e rf lu id ity  o f n u c le a r  m a tte r ,  the  s itu a tio n  m ay  be r a th e r  d if fe re n t. On 
su p e rflu id ity , the w ork of G R IFFIN  [4] and GRIN [5] on the in te rp re ta t io n  of 
an g u la r d is trib u tio n s  of f is s io n  fra g m en ts  in  low energy  fiss io n  indeed points 
to  the su p e r- f lu id  n a tu re  of the sa d d le -p o in t con figu ration  fo r en e rg ie s  up to 
s e v e ra l  MeV. In a re c e n t note FONG has p re se n ted  argum ents fo r the s ta t i s 
tic a l  tre a tm e n t [6 ] .

O bviously  th e  q u es tio n  is  f a r  f ro m  se ttle d , and bo th  the  s ta t i s t ic a l  and 
the ad iab a tic  a ssu m p tio n s w ill p robab ly  continue to be explored  in  the fu tu re .

W hat h as  b ee n  done in  a  s y s te m a tic  w ay w ith  e i th e r  a s su m p tio n ?  T he 
m o st unam biguous p ro g re s s  is  being m ade w ith the s im p les t v e rs io n  of th ese
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m o d e ls , the  liqu id  d rop  m odel. C o m p ared  to  a few y e a r s  ago we a r e  in  the 
fo rtuna te  po sitio n  of being c le a r  about the e s se n tia ls  of the s ta tic  deform ation  
en e rg y  of a  c h a rg e d  liqu id  d ro p . T h is  h as  com e about th ro u g h  th e  w o rk  of 
STR U TIN SK IÏ, LYASHCHENKO and  P O P O V  [7, 8 ] on th e  one h an d , and 
COHEN and  m y s e lf  [9] on th e  o th e r .

. T hese  ca lc u la tio n s  have a lso  been  extended in  re c e n t y e a rs  by PIK - PICHAK
[10], HISKES [11], CARLSON and PAO LU [12], SPERBER [13], MOLLENAUER 
and W H EELER [14], and C O H E N ,. PLA SIL  and m y se lf  [15] to  the c a se  of a 
ro ta t in g  d ro p . A fa sc in a tin g  a s p e c t  of th e s e  e x te n s io n s  i s  the  d i r e c t  co n 
n ec tio n  th a t can  be  e s ta b lish e d  b e tw een  the  n u c le a r  e q u ilib riu m  sh a p es  and 
the  c la s s ic  a s tro n o m ic a l  sh a p e s  of ro ta tin g , g ra v ita tin g  m a s s e s  s tu d ie d  in  
th e  p a s t  300 y e a r s  by  NEW TON, JA C O B I, PO IN C A R E, L IA P O U ^ O F F , 
DARWIN, JEANS and m any o th e rs  [16] . R e ce n tly  CHANDRASEKHAR [17] 
h as  com e to the re s c u e  of n u c le a r  p h y s ic is ts  and w ith h is  powerful, m ethods 
of a n a ly s is  has helped  to  c la r ify  so m e of the  in tr ic a te  p ro b le m s  co n cern in g  
the  s ta b ili ty  of ro ta tin g  liqu id  s y s te m s . . .

The liqu id  d rop  m odel is  now .developing beyond the s ta tic  s ta g e . In the 
im p o r ta n t w ork  of NIX [18] a  s im p lif ie d  v e r s io n  of th e  m o d e l h as  b een  d e 
veloped  to  th e  po in t w h ere  the  d y n am ics , s ta t i s t ic a l  m e ch a n ics  and c e r ta in  
a s p e c ts  o f quan tum  m e c h a n ic s  have b e e n  w o rk ed  out f ro m  f i r s t  p r in c ip le s  
and  w ith o u t a d ju s ta b le  c o n s ta n ts .  So f a r  th e  th e o ry  h a s  b e e n  w o rk e d  out 
fa ir ly  co m p le te ly  only fo r  the l ig h te r  f iss io n a b le  e lem e n ts , below  about rad ium  . 
It h as  b een  s tr ik in g ly  s u c c e s s fu l  in  acco u n tin g  fo r  the  m a in  f e a tu re s  of the  
f is s io n  o f th e s e  e le m e n ts  and  f o r  so m e , b u t no t a l l ,  o f th e  f in e r  d e ta i l s .

T he re a s o n  why c o rre sp o n d in g  p r o g re s s  has not b een  m ade fo r  the 
h e a v ie r  n u c le i is  th a t th is  in v o lv es  th e  d ifficu lt p ro b le m  of c a lc u la tin g  th e  
dynam ics of the  d esce n t from  sad d le  to  s c is s io n  (which fo r  l ig h te r  nucle i is  
shoirt and m ay be d is re g a rd e d ) . P r o g r e s s  in  th is  fundam en tal p ro b lem  has 
b e e n  m ade  s in c e  th e  e a r ly  w o rk  of H ILL and W H E E L E R  [1 9 ], BUSINARO 
and GALLONE [20], and INGLIS [21]. R ecently  KELSON [22] and MIYATAKE 
[23] have s tu d ied  th e  d y n am ics of the  p in c h -o ff  of the  n eck  in  s c is s io n , but 
so  f a r  th e  r e s u l t s  a r e  f ra g m e n ta ry .  A m o re  lim ite d  bu t m o re  s y s te m a tic  
s tu d y  is  b e in g  m ade by N ix, who is  w ork ing  out the. d y n am ics  of th e  s m a ll  
o sc illa tio n s  of a liqu id  d ro p  aro u n d  i ts  s a d d le -p o in t sh ap e  fo r  a l l  v a lu e s  of 
th e  f is s io n a b ili ty  p a r a m e te r .

B efo re  leav ing  the  su b je c t of the  p u re  liqu id  d rop  m odel I m ight m ention 
th a t, although  p e rso n a lly  I am  convinced  th a t the s ta t ic s  of th e  d efo rm a tio n  
en e rg y  of a c h a rg e d  d ro p  is  now c le a r ,  i t  is  m y duty a s  re v ie w e r  to  r e p o r t  
th a t th e re  a r e  s t i l l  so m e d isa g re e m e n ts  on the  su b je c t of the  s ta b ili ty  of the  
s y m m e tr ic  s a d d le -p o in t  s h a p e s  a g a in s t  a s y m m e try .  A r e c e n t  n o te  by 
GALLONE, GARRIBBA and GHILARDOTTI [24] adds fuel to the con troversy . 
P e rh a p s  th is  c o n fe re n c e  w ill g ive u s  the  ch an ce  to  a r r iv e  a t th e  t r u th  (de- 
c r ib e d  in  th e  1963 p a p e r  o f COHEN and  m y s e lf  [9] ). T u rn in g  now to  th e  
group  of ca lc u la tio n s  re ly in g  p r in c ip a lly  on the s ta t i s t ic a l  a ssu m p tio n , th e re  
have been  s e v e ra l  re c e n t ca lc u la tio n s  along the lin es  of F o n g 's  o r ig in a l w ork 
in  the 1950s. PIK -PICH A K  and STRUTINSKIÏ have m ade s e v e ra l  applications 
to the  ca lc u la tio n  of m a ss , ch a rg e  and k ine tic  en e rg y  d is trib u tio n s  in  fiss io n  
[25] . E R B A , F A C C H IN I, S A E T T A -M E N IC H E L L A , TO N O LIN I and  
T O N O L IN I-SE V E R IÑ I [26] h av e  u s e d  th is  a p p ro a c h  and  b e l ie v e  th e y  have  
e x p la in e d  th e  a s y m m e try  o f h eav y  e le m e n t f is s io n .  A B D E L M A LE K  and
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STAVINSKIÏ [27] have  a ls o  c o n s id e re d  m a s s  d is t r ib u t io n s ,  m ak in g  u s e  of 
an  im p ro v ed  p re s c r ip tio n  fo r  e s tim a tin g  the  e ffec t of sh e lls  on n u c le a r  lev e l 
d e n s itie s .  .

I f e e l th a t  th e  d if f ic u lty  p la g u in g  a l l  th e s e  a t te m p ts  is  th e  i l l -d e f in e d  
n a tu re  of the s c is s io n  configuration , which p lays a c e n tra l ro le  in  the p re se n t 
fo rm u la tio n s  of the s ta t i s t ic a l  m odel. The ro o t of the tro u b le  is  th a t a s c i s 
s io n  co n fig u ra tio n , un like  a sa d d le  co n fig u ra tio n , canno t be found fro m  the  
p o te n tia l en e rg y  alone (by m ak ing  i t  s ta tio n a ry ) , bu t m u s t be c a lc u la te d  by 
follow ing in  tim e  the h is to ry  of the  d escen t from  sadd le  to sc is s io n , and th is  
is  n e v e r  done in  the s ta t i s t ic a l  tr e a tm e n ts .  The re a so n  why i t  is  n e v e r  done 
is ,  I think, not b ecau se  i t  is  a d ifficu lt p ro b lem , but b ecause  i t ' i s  apparen tly  
not re a liz e d  tha t th e re  is  a p rob lem  a t a ll. T here  ap p ears  to  be a feeling that 
th e  s t a t i s t i c a l  a s su m p tio n  m a k e s  i t  u n n e c e s s a r y  to  go th ro u g h  th e  s a d d le -  
to - s c is s io n  ca lcu la tion . I th ink  th is  is  w rong; On the co n tra ry , I believe one 
of th e  o u ts tand ing  p ro b le m s in  f is s io n  th e o ry  today  is  the  w ork ing  out of the 
s a d d le - to - s c i s s io n  s ta g e  b o th  in  th e  a d ia b a tic  and  th e  s t a t i s t i c a l  a p p ro x i
m a tio n s . In the  liqu id  d ro p  id e a liz a tio n  th e  f o rm e r  c o r re sp o n d s  to  the  dy
n a m ic a l d esce n t fro m  sad d le  of a  n o n -v isco u s  d rop  and the  l a t te r  to  the d e 
s c e n t  o f a  v is c o u s  d ro p , i . e .  th e  s lo w , c r e e p in g  d iv is io n  o f a  h o n e y - lik e  
d ro p .

The f i r s t  s te p  in  a d isc u ss io n  of the  dynam ics of the s a d d le - to -s c is s io n  
s ta g e  is  a  d isc u ss io n  of the  s m a ll  n o rm a l m odes of m otion in  the ne ig h b o u r
hood o f th e  sa d d le . T h is  r e a l ly  c e n t r a l  p ro b le m  is  in  th e  s o - c a l le d  
ch a n n e l a n a ly s is  of f is s io n  d e s c r ib e d  in  s e v e r a l  of th e  p a p e r s  in  th is  
S e s s io n . T he ch a n n e l a n a ly s is  m a y  b e  r e g a rd e d  a s  th e  d e te rm in a t io n  by 
e x p e rim en t of the (quantized) n o rm a l m odes of m otion of the f iss io n in g  nucleus 
in  th e  v ic in ity  of th e  s a d d le . An ex a m p le  o f a  c a lc u la t io n  o f su c h  n o rm a l 
m o d es  fro m  f i r s t  p r in c ip le s  is  th e  d e te rm in a tio n  of the  s m a ll  o s c il la t io n s  
of a  liq u id  d ro p  a ro u n d  th e  s a d d le  s h a p e . S om e of th e s e  m o d e s , lik e  th e  
ro ta tio n a l m odes and the s tre tc h in g , bending, w riggling  m odes, m ay be found 
to  c o rre sp o n d  to  som e of th e  e x p e r im e n ta lly  d e te rm in e d  ch a n n e ls . O th e rs , 
c h a ra c te r iz e d  by s in g le -p a r tic le  d eg re es  of freedom , w ill re q u ire  the working 
out of a  m o re  re f in ed  m odel than  the  liquid  drop  m odel. The c la r if ic a tio n  of 
the  e x p e r im e n ta l in fo rm a tio n  on the  o b se rv e d  ch an n e ls  and the w ork ing  out 
of the  th e o ry  of the  n o rm a l m odes a ro u n d  th e  sa d d le  sh ap e  s e e m s  to  m e to  
be  a  v e ry  c e n tr a l  p ro b lem  in  f is s io n  th e o ry , and a f i r s t  s te p  in  the  w orking 
out of the s a d d le - to - s c i s s io n  d y n am ics .

L e t m e now m en tio n  s e v e r a l  r e c e n t  c o n s id e ra t io n s  th a t do no t qu a lify  
as" w ell-defined  fis s io n  m odels but th a t have been  u sefu l to  a g re a te r  o r  le s s e r  
ex ten t.

T he s e r i e s  of p a p e rs  by  BRUNNER and  PA U L [28] c e n tr e  on c e r ta in  
c o r re la tio n s  betw een f ra g m en t ex c ita tio n s , k ine tic  en e rg ie s  and m ass y ie ld s . 
In the w ork  of WILDERMUTH and FAISSNER [29] the e m p ir ic a l m a ss  d i s t r i 
bu tions a r e  an a ly se d  in to  a n u m b e r of com ponents, som e of them  a s so c ia te d  
w ith m ag ic  n u m b e rs . The d u m b -b e ll p ic tu re  of W hetstone and V lad im irsk ii, 
d isc u sse d  in  Ref. [30], is  a com pact way. of su m m ariz in g  qualita tive ly  c e r ta in  
e x p e r im e n ta l fe a tu re s  a s so c ia te d  w ith frag m en t ex c ita tio n s , k inetic  en e rg ie s  
and  m a s s  y ie ld s .  It i s  p a r t ly  e q u iv a le n t to  a  s im i l a r  s u m m a ry  b a s e d  on 
im agin ing  the frag m en ts  to  be a p a ir  of v a rio u sly  deform ed tangent sphero ids,
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as d isc u sse d , fo r  exam ple , by VANDENBOSCH [31] and a lso  by MILTON[32]. 
Such su m m a rie s  a re  m o re  o r  le s s  d ire c t  ex p e rim en ta l deductions o fthesize%  
sh ap es and se p a ra tio n s  of the fra g m e n ts  a t s c is s io n , and we le a rn  th a t th e re  
a p p e a r s  to  b e  a t l e a s t  a  q u a l i ta t iv e  c o r r e la t io n  b e tw e en  th e s e  sh a p e s  and  
the m ag ic  n u m b e rs  Z = 50, N = 82. The ou tstand ing  p ro b lem  h e re  is  to m ake 
th e se  c o n s id e ra tio n s  m o re  q u an tita tiv e . In the  m ean tim e an in te re s tin g  con
firm a tio n  óf the c o r re c tn e s s  of the  fragm en t shapes su m m arized  in  the dum b
b e l l  o r  tw o -sp h e ro id  p ic tu r e s  h a s  co m e fro m  th e  w o rk  o f F R A E N K E L  and 
THOMPSON [33] on the lo n g -ra n g e  alpha p a r t ic le s  in  f iss io n , e sp ec ia lly  the 
u n ex p e c ted  z ig -z a g  b e h a v io u r  of th e  a n g u la r  d is t r ib u t io n s ,  p a ra l le l in g  the  
sa w -to o th  in  th e  p lo t of the  f re q u en c y  of n eu tro n  e m is s io n  v e r s u s  f ra g m en t 
m a s s .  .

As re g a rd s  the  fo rm u la tio n  of a  th eo ry  of the lo n g -ra n g e  alpha p a r tic le s  
som e ex p lo ra to ry  w ork  has been  done by HALPERN [34] and by GEILIKMAN 
and KHLEBNIKOV [35], e sp e c ia lly  on the  m otion  of the  alpha p a r t ic le  in  the 
fie ld  of the  f ra g m e n ts  a f te r  i t  has been  fo rm ed . But no th e o ry  of the  fo rm a 
tio n  of the  a lpha p a r t ic le s  e x is ts .  '

L e t m e now m en tio n  som e th e o re tic a l  w ork  th a t has an  in d ire c t b ea rin g  
on f is s io n .  T he fo u n d a tio n s  of th e  liq u id  d ro p  m o d e l have b e e n  d is c u s s e d  
by STRUTINSKIÏ and TYAPIN [36], who a lso  d iscu ss  c o rre c tio n s , in  p a r tic u 
l a r  th e  c u rv a tu re  c o r r e c t io n  to  th e  s u r fa c e  e n e rg y  and th e  c o m p re s s ib i l i ty  
c o r r e c t io n .  (Q uite  r e c e n t ly  STRUTINSKIÏ [37] h a s  a rg u e d  th a t th e  in t r o 
d u c tio n  o f th e  c u r v a tu re  c o r r e c t io n  h e lp s  to  in te r p r e t  a n g u la r  d is t r ib u t io n  
ex p e rim en ts .)  O ther c o r re c tio n s  to  the  liquid  drop m odel, nam ely  the su rfa ce  
s y m m e try  c o r r e c t io n  and  th e  c o r r e c t io n  fo r  th e  d if fu s e n e s s  of th e  c h a rg e  
d is tr ib u tio n  [38] can , i t  tu rn s  out, be inc luded  w ithout any e x tra  lab o u r by a 
t r iv ia l  re d e fin itio n  of the  f is s io n a b ility  p a ra m e te r  x.

An u n d erstand ing  of the  n a tu re  of the n u c lea r  su rfa ce  ten sio n  is  e s se n tia l 
fo r  f is s io n  th e o ry , and the re c e n t th e s is  of HILF [39] is  an im p o rtan t c o n tr i
bu tion  in  th is  d irec tio n .

F in a lly , a group of in d ire c t con tribu tions to  f iss io n  th eo ry  a re  the se v e ra l 
"new  g en e ra tio n "  m a ss  fo rm u lae  th a t a re  now ap p earin g . They have in com m on 
th e ir  co n cern  w ith the o sc illa tio n s  in  the m a sse s  asso c ia te d  with sh e ll effects. 
T he m a s s  fo rm u la  of MYÈRS and m y s e lf  [38, 40] c la im s  to  b e , in  fa c t, a 
s e m i-e m p ir ic a l  th e o ry  of the  n u c le a r  d efo rm ab ility , and as  such  is  of p a r t i 
c u la r  in te r e s t  fo r  f is s io n . The fo rm u la  m ay be u se d  to  p re d ic t f is s io n  b a r r i e r s  
and  th e  m o s t s ta r t l in g  a p p lic a tio n  so  f a r  h a s  b e e n  th e  e s t im a te  th a t if  th e  
m ag ic  n u m b ers  Z = 126, N = 184 e x is t then  nucle i in  th a t neighbourhood m ight 
have f is s io n  b a r r i e r s  a s  high a s  10 MeV. T his could m ake them  su ffic ien tly  
s ta b le  to  b e  p ro d u c e d  an d  s tu d ie d ,  p e r h a p s  e v e n  b y  c h e m ic a l  m e th o d s .

L e t m e end m y ta lk  w ith a few re f le c tio n s  on the s ta te  of f is s io n  th e o ry . 
My g e n e r a l  im p r e s s io n  i s  th a t  o u r  e f fo r ts  a r e  m u c h  to o  f ra g m e n te d  and  
u n s y s te m a tic ,  and  th o ro ù g h ly  in e ff ic ie n t .  F ig u re  1 i l l u s t r a te s  o u r  w ay of 
do ing  f is s io n  th e o ry .  I b e l ie v e  th a t  th is  i s  an  h i s t o r i c a l  a n a c h ro n is m , a  
le g ac y  fro m  th e  e a r ly  days of n u c le a r  p h y s ic s  w hen p ra c t ic a l ly  nothing w as 
known about n u c le a r  s t r u c tu re  and no w ell-de fined  d irec tio n  could be m apped 
ou t in  ad v a n c e . T oday  we h av e  a  b ro a d  u n d e rs ta n d in g  o f n u c le a r  p h y s ic s  
and, I b e liev e , a  m o re  d ir e c t  and  s y s te m a tic  a p p ro a ch  is  p o s s ib le . I th ink  
we should  p roduce  today few er ill-d e fin e d  and rough  e s tim a te s  and suggestions
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and s e ttle  down to w orking th ings out from  f i r s t  p rin c ip le s , in  a thorough and 
d e fin itiv e  m a n n e r . We sh o u ld  a ls o  a im  a t a  d e g re e  .of u n ifo rm ity  b e tw e en  
d iffe ren t, w o rk e rs  in  th e  f ie ld , so  th a t d if fe re n t c o n tr ib u tio n s  can  b e  m o re  
e a s i ly  in te g ra te d  in to  a  s in g le  th e o r e t i c a l  s t r u c t u r é ,  and  p r o g r e s s  m a d e  
s te p 'b y  s te p  in  w e ll-d e f in e d  s t a g e s . , '

" ~ On the  q u es tio n  of w hat th e se  stepis should  be I  hope we sh a ll  find som e 
a n s w e rs  in  th e  d is c u s s io n s  in  th is  S ym p o siu m . I h av e 'g iv e n  so m e  thought 
to  th is  q u es tio n  and m y p re s c r ip tio n  cen tres, on h a lf a dozen s ta g ë s , the f i r s t  
b e in g  .th é  iso la tio n  of th e  re le v a n t d e g re é s  of fre ëd o m  a n d ih e  w ritin g  down 
pf th e  .H am ilton ian  function  defin ing  a  m o d e l. T h is  w ould th en  be  fo llow ed 
by the  w ork ing  out of the  p o te n tia l and k in e tic  en e rg y  m a p s , the  so lu tio n  of 
the eq u a tio n s of m o tion  and a d is c u s s io n  of th e  s ta t i s t ic a l  m e c h a n ic s . The 
f in a l s ta g e  w ould be a  c o m p a r is o n .w ith  e x p e r im e n t an d .a n  e v a lu a tio n  and  
m o d if ic a tio n  of th e  m ode l, fo llow ed by a r e -c y c l in g  of the  above s te p s .  A 
m o re  d e ta ile d  d e s c r ip tio n  of th e s e  id e a s  w ould be o u ts id e  th e  sco p e  of th is  
rev iew  .talk, but I hope som e of th e se .p o in ts  w ill be ra is e d  in our d iscu ssio n s . 
; ; To conclude , I would like , to  m ake an  ana logy  betw een  the  developm en t
of f is s io n  th e o ry  and g eo g rap h ica l exp lo ra tion . I would say  that in both ca se s  
th e re  is  a  t im e  fo r  b la z in g  t r a i l s  in  th e  w ild e rn e s s  and a tim e  fo r  b u ild in g  
h ighw ays. I th in k  we a r e  a t th e  s ta g e  in  f is s io n  th e o ry  w here  we shou ld  be 
bu ild ing  a highw ay., . . '• ¡ . . . .
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ON THE RÔLE OF THE TRANSITION STATE NUCLEUS IN FISSION. Although it is well-known that 
heavy nuclei decay by spontaneous fission, the lifetime for this process is very long compared to nuclear decay 
times. In order for fission to compete favourably with gamma-ray and neutron emission, a fixed amount of 
energy, equivalent to an activation energy in a chemical reaction, must be supplied to the heavy nucleus. 
This energy (often referred to as the fission threshold) is approximately 5 to 6 MeV for U238, and is the minimum 
energy required to produce the deformed transition state nucleus (zero internal excitation energy). In the 
process of stretching the original nucleus into the transition state nucleus (whose distortion is sometimes described 
as the saddle-point deformation), the increase in energy due to the short-range nuclear forces (surface tension) 
is greater than the decrease in energy due to the long-range Coulomb forces. However, as the particular 
distortion defining the transition state nucleus is approached, the decrease in Coulomb energy becomes equal 
to the increase in surface energy. The degree of distortion needed to produce the transition state nucleus is 
a function of several nuclear parameters and, hence, the saddle shape and threshold energy for fission change 
markedly for different nuclei. Since a large fraction of the excitation energy of the initial compound nucleus 
is consumed in deformation energy in passing to the fission saddle point, the transition state nucleus is thermo
dynamically "cold". Hence, for low excitation energies where the non-fission degrees of freedom favour the 
passage of the barrier with only a small kinetic energy, it seems reasonable to postulate that the traversal 
time of the saddle or the lifetime of the transition state nucleus is many orders of magnitude longer than the 
characteristic nuclear time. This leads to the prediction that the highly deformed transition state nucleus 
will have properties, including a spectrum of excited states, analogous to those of normal nuclei. Information 
on highly deformed transition state nuclei obtained by fission-fragment angular distribution studies will be 
discussed. The (a,a*f) reaction, which is very important for the study of even-even transition state nuclei, 
will be stressed. ' '

RÔLE DU NOYAU CRITIQUE DANS LA FISSION. On sait que des noyaux lourds se désintègrent par fission 
spontanée; cependant, la durée de ce processus est très longue si on la compare à celles des processus de dés
intégration nucléaire. Si l'on veut que la fission ait des effets comparables à ceux des émissions de photons 
et de neutrons, il faut fournir au noyau lourd une quantité d'énergie déterminée équivalant à l'énergie d'acti
vation d'une réaction chimique. Cette énergie (souvent désignée par l'expression « seu il de fission » ,  est 
d'environ 5 à 6 MeV pour 238 U; elle représente le minimum d'énergie nécessaire pour produire le  noyau 
critique déformé (énergie d'excitation interne nulle). Lors de l'allongement du noyau primitif et de la formation 
du noyau critique (dont la déformation est quelquefois décrite comme un étranglement), l'accroissement 
d'énergie dû aux forces nucléaires de faible portée (tension superficielle) est plus grand que la diminution 
d'énergie due aux forces coulombiennes de grande portée. Cependant, à mesure que se produit la déformation 
qui définit le noyau critique, la diminution de l'énergie coulombienne devient égale à l'accroissement de 
l'énergie superficielle. Le degré de déformation nécessaire pour produire le noyau critique est fonction de 
plusieurs paramètres du noyau; de ce fait, la forme de l'étranglement et le seuil de fission varient considérable
ment d'un noyau à l'autre. Etant donné qu'une grande partie de l'énergie d'excitation du noyau composé 
initial est consommée sous forme d'énergie de déformation lorsque l'étranglement se produit, le noyau critique 
est «froid» du point de vue thermodynamique. En conséquence, dans les cas de faibles énergies d’excitation 
où les degrés de liberté de la «non-fission» favorisent le passage de la barrière avec une faible énergie
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О. ), France.
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cinétique seulement, il semble raisonnable d'admettre que la durée de l'étranglement - ou la durée de vie 
du noyau critique - est plus longue de plusieurs ordres de grandeur çue le temps de transit nucléaire. Ce 
•fait permet de prévoir que le noyau critique fortement déformé aura des propriétés - notamment un spectre 
des états excités - analogues à celles des noyaux normaux. Les auteurs étudient des données sur les noyaux 
critiques fortement déformés qui ont été obtenues dans des études sur la distribution angulaire des fragments 
de fission. Ils insistent particulièrement sur la réaction(a,ot'f), qui est très importante pour l'étude des noyaux 
critiques pairs-pairs.

О РОЛИ ЯДРА В ПЕРЕХОДНОМ СОСТОЯНИИ ПРИ ДЕЛЕНИИ. Хотя хорошо известно, 
что тяжелые ядра распадаются в результате спонтанного деления, продолжительность этого  
процесса очень велика по сравнению со временем ядерного распада. Для того, чтобы про
цесс деления благоприятно конкурировал с процессом испускания гамма-лучей и нейтронов, 
необходимо сообщить тяжелым ядрам определенное количество энергии, эквивалентное энер
гии активации при химической реакции. Величина такой энергии (часто именуемая порогом 
деления) составляет приблизительно 5 —6 Мэв для урана-238 и является минимально необхо
димой для образования деформированного ядра в переходном состоянии (с нулевой энергией 
внутреннего возбуждения). В процессе вытягивания первоначального ядра в ядро переход
ного состояния (деформация которого иногда описывается как деформация в седловой точке) 
увеличение энергии под действием ядерных сил с небольшим диапазоном действия (поверх
ностное напряжение) больше, чем уменьшение энергии благодаря кулоновским силам с боль
шим радиусом действия. Однако по мере приближения к определенной деформации, характе
ризующей ядро в переходном состоянии, уменьшение кулоновской энергии становится равным 
увеличению поверхностной энергии. Степень деформации, необходимой для образования ядра 
в переходном состоянии, представляет собой функцию нескольких ядерных параметров, и, 
таким образом, у различных ядер форма седловины и пороговая энергия деления значительно 
изм еняю тся. Поскольку большая доля энергии возбуждения первоначального составного  
ядра переходит в энергию деформации при прохождении к седловой точке деления, ядро в 
переходном состоянии является термодинамически "холодным". Таким образом, при низких 
значениях энергии возбуждения, когда степени свободы в условиях отсутствия деления бла
гоприятствуют прохождению барьера только при небольшой кинетической энергии, представ
ляется разумным утверждать, что время прохождения через седловину или период жизни 
ядра в переходном состоянии составляет величину на много порядков больше, чем характе
ристическое ядерное.время. Это приводит к предположению о том, что сильно деформирован
ное ядро в переходном состоянии будет обладать свойствами, аналогичными свойствам обыч
ных ядер, в том числе в отношении спектра возбужденных состояний. Будет обсуждена ин
формация относительно сильно деформированных ядер в переходном состоянии, полученная 
при исследовании углового распределения осколков деления. Упор будет сделан на реакцию 
(a , ff'f), которая имеет очень важное значение для изучения четно-четных ядер в переходном 
состоянии. • . '

ACERCA DE LA FUNCION DEL NUCLEO DE. TRANSICION EN LA FISION. Si bien es sabido que los 
núcleos pesados pueden desintegrarse por fisión espontánea, la duración de este proceso es muy larga en com
paración con los tiempos de desintegración nuclear. Para que la fisión pueda competir favorablemente con 
la emisión de rayos gamma y de neutrones, es preciso suministrar al núcleo pesado una'cantidad fija de energía, 
equivalente a la energía de activación, de una reacción química. Esta energía (que se suele denominar umbral 
de fisión) es de unos 5 ó 6 MeV en el caso del 238U, y constituye la energía mínima requerida para producir el 
núcleo de transición deformado (energía nula de excitación interna). En el proceso de estiramiento del núcleo 
original para formar el núcleo de transición (cuya distorsión se denomina a veces deformación de estrangula
ción), el aumento de energía debido a las fuerzas nucleares de corto alcance ( tensión superficial) es mayor 
que la disminución de energía debida a las fuerzas coulombianas de largo alcance. Sin embargo, a medida 
que nos vamos aproximando a la distorsión particular que define el núoleo de transición, la disminución de la 
energía coulombiana se hace igual al aumento de la energía superficial. El grado de distorsión necesario 
para producir el núcleo de transición es función de varios parámetros nucleares y, por consiguiente, la con
figuración de estrangulación y la energía umbral de fisión varían sensiblemente de un núcleo a otro. Como 
gran parte dé la energía dé excitación del núcleo inicial compuesto se consume como energía de deformación 
al pasar a la estrangulación de fisión, el núcleo de transición es termodinámicamente "frío". Por consiguiente, 
en el caso de las bajas energías de excitación, en que los grados de libertad sin fisión favorecen el paso de la 
barrera con una energía cinética reducida, parece razonable postular que el tiempo de transición de la estrangu
lación o la duración del núcleo de transicidn supera en muchos órdenes de magnitud al tiempo nuclear caracte-
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rfstico. Esto permite predecir que el núcleo de transición fuertemente deformado poseerá propiedades, in
clusive un espectro de estados excitados, análogas a las de los núcleos normales. Se examinan datos sobre 
núcleos de transición fuertemente deformados, obtenidos por análisis de la distribución angular de fragmentos 
de fisión. Se considera en particular la reacción (a ,a*f), tan importante para el estudio de los núcleos de 
transición. í

INTRODUCTION

T he m e c h a n ism  of n u c le a r  f is s io n  w as f i r s t  d e s c r ib e d  in  d e ta il  in  
a c la s s ic  p a p e r  by BOHR and W H EELER [1J. On the  b a s is  of a liqu id  d rop  
m odel of the nucleus they  developed a f is s io n  th e o ry  th a t g ives a sa tis fac to ry  
p ic tu re  of m any a sp e c ts  of n u c le a r  f is s io n . F o r  the h ea v ie s t group of nuclei 
th e  r e p u ls io n  of th e  lo n g - ra n g e  e l e c t r i c a l  C o u lo m b ic  f o r c e s  c a n c e ls  to  a 
la rg e  ex ten t the  s h o r t- r a n g e  n u c le a r  fo rc e s  th a t ac t in  a m a n n e r  ana logous 
to  a su r fa c e  te n s io n . H ow ever, in  o r d e r  fo r  f is s io n  to  co m p ete  fav o u rab ly  
w ith g a m m a -ra y  and n eu tro n  e m iss io n , a fixed am ount of energy , equivalent 
to  an  ac tiv a tio n  en e rg y  in  a ch e m ic a l re a c tio n , m u s t be su p p lied  to  a heavy  
nucleus.. T his en e rg y  (often r e f e r r e d  to  as the f is s io n  th resho ld ) is  approx i
m a te ly  5 to  6 MeV fo r  U238 , and is  the m in im um  energy  re q u ire d  to produce 
th e  d e fo rm ed  t r a n s i t io n  s ta te  n u cleu s (z e ro  in te rv a l  e x c ita tio n  en e rg y ). As 
the  p a r t ic u la r  d is to r tio n  defin ing  the tra n s i t io n  s ta te  nucleus is  app roached , 
the  d e c r e a s e  in  C oulom b e n e rg y  b e c o m e s  equa l to  th e  in c r e a s e  in  s u r fa c e  
en e rg y . T he d e g re e  of d is to r t io n  needed  to  p ro d u ce  the  tr a n s i t io n  s ta te  
nucleus is  a function  of s e v e r a l  n u c le a r  p a r a m e te r s  and, h e n c e , 'th e  sadd le  
shape and th re sh o ld  en e rg y  fo r  f is s io n  change m a rk e d ly  fo r  d iffe ren t nuc le i. 
A nucleus p o s s e s s in g  an  e x c ita tio n  en e rg y  th a t only s lig h tly  exceeds the 
f is s io n  b a r r i e r  w ill r e s u lt  in  a tra n s itio n  s ta te  nucleus tha t is  therm odynam i
c a lly  "co ld "  [2]. T h is  h igh ly  d e fo rm ed  tr a n s i t io n  s ta te  nucleus is  expected  
to  have p ro p e r tie s  inc lud ing  a sp e c tru m  of ex c ited  s ta te s  analogous to  those  
of a n o rm a l n u c leu s . ’ .

In fo rm a tio n  on th e  n u c le a r  s ta te s  a t the  s tre tc h e d  sad d le  co n fig u ra tio n  
can  be d e r iv e d  f ro m  f is s io n - f ra g m e n t a n g u la r  d is t r ib u t io n s . F ro m  the  ex 
c ita t io n  en e rg y  dependence  of the  an g u la r  d is tr ib u t io n s  it is  p o ss ib le  to  
c h a r a c te r iz e  th e  sa d d le  s ta te s  in  t e r m s  of th e i r  e n e rg ie s  and quan tum  
n u m b e rs  I and K . A n u m b e r  of su c h  s t a te s  h av e  b e e n  id e n tif ie d  e x p e r i 
m e n ta lly  in  (n, f) [3] and (d ,p f) [4, 5] re a c tio n s . Both of th e se  re a c tio n s  can 
be u s e d  to  p ro d u c e  t r a n s i t io n  s ta te  n u c le i a t e x c ita t io n  e n e r g ie s  th a t  a r e  
p re c is e ly  known. H ow ever, fo r  s tu d ie s  of ev en -ev en  tra n s i tio n  s ta te  nuclei, 
th e se  re a c tio n s  have the sh o rtco m in g  of sm e arin g  out the an g u la r m om entum  
d irec tio n  due to  the  fin ite  sp in  of the odd-A ta rg e t nucleus. In addition, m ost 
of th e  ev e n -ev en  n u c le i p ro d u ced  by n eu tro n  c a p tu re  have an ex c ita tio n  energy  
th a t far, exceeds the f is s io n  th re sh o ld  and e lim in a te s  the p o ss ib ility  of study
in g  th e  lo w -ly in g  sa d d le  s t a te s .  In  th is  r e p o r t  we w ish  to  s t r e s s  th a t th e  
(a , £v'f) re a c tio n  is  an im p o rta n t m ethod fo r  in v es tig a tin g  the sadd le  o r  t r a n 
s it io n  s ta te s  in  an e v e n -e v e n  n u cleu s s in ce  fo r  th is  c a se  both  the p ro je c ti le  
and t a r g e t  h av e  s p in  z e r o  [6 ]. P r e l im in a r y  r e s u l t s  o b ta in e d  f o r  th e  U238. 
(o', « 'f) r e a c tio n  w ill be d e s c r ib e d  and th e ir  in te rp re ta t io n  d isc u sse d  b r ie f ly .
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EX PER IM EN TA L METHOD. AND RESULTS

T h e p r e s e n t  e x p e r im e n t w as c a r r i e d  ou t w ith  a  d e p le te d  U238 t a r g e t  
b o m b ard ed  w ith an  e x te rn a l b eam  of 43-M eV  helium  ions a c c e le ra te d  in  the 
A rgonne 6 0 -in  fixed  fre q u en c y  c y c lo tro n . T he an g u la r  c o r re la t io n  betw een  
the co inciden t s c a tte re d  alpha p a r t ic le s  and f is s io n  fra g m en ts  was m easu red  
f o r  two fixed  a n g le s  of th e  a ' d e te c to r ,  45° ánd 60° to  the  b ea m  d ire c tio n .  
A s c h e m a tic  d ia g ra m  of the  e x p e r im e n ta l  a r r a n g e m e n t is  show n in  F ig . 1. 
An A rgonne m u lt ip a r a m e te r  a n a ly s e r  [7] w as u se d  to  r e c o r d  th r e e  b its  of 
in fo rm a tio n  fo r  ea ch  c o in c id e n t even t: ( 1 ) th e  s c a t te r e d  a lp h a -p a r t ic le  (o'*)» 
en e rg y , (2) the f is s io n - f ra g m e n t en e rg y  and (3) the tim e  delay  betw een  the 
co inciden t o'’ and f is s io n  f ra g m e n t.

G o ld -su rfa c e  b a r r i e r  s e m i-c o n d u c to r  d e te c to rs  w ere  u sed  fo r  both  the 
a ' and f is s io n -fra g m en t d e te c to rs . The a ' d e tec to r  was shielded from  fission  
f ra g m e n ts  by  a th in  a b s o r b e r  fo il .  T he c i r c u la r  ex' and f is s io n - f r a g m e n t  
d e te c to rs  sub tended  an g le s  of 13° and 16° re s p e c tiv e ly . The e x p e r im e n ta l 
r e s o lu t io n  (inc lud ing  b e a m -e n e rg y  re s o lu t io n , g a in  s ta b i l i ty  and k in e tic  
en e rg y  d is p e rs io n  in tro d u c ed  by th e  la rg e  c o u n te r  ang les) o b se rv e d  fo r  
e la s t ic a l ly  s c a t te r e d  a lp h a  p a r t i c le s  w as 350 keV . By re c o rd in g  th e  tim e  
s p e c tru m  ob ta ined  w ith a t im e - to -p u ls e -h e ig h t c o n v e r te r ,  p u lse s  f ro m  d if
fe re n t  R F c y c le s  could be d is c e rn e d , enab ling  one to  unfold the tru e  even ts 
f ro m  th e  chance ev e n ts .

F ro m  the  m e a su re d  a 1 en e rg y  and the re a c tio n  k in e m a tic s , the  n u c lea r  
e x c ita tio n  en e rg y , E *, is  r e a d ily  c a lc u la te d . W ith th e  or' d e te c to r  fixed  at 
e i th e r  45° o r  60°, the  m ax im um  co incidence r a te  fo r  an  a  1 en e rg y  b in  c o r 
resp o n d in g  to  an  e x c ita tio n  en e rg y  of 5.6 to  6.2 MeV in  the ex c ited  U238 

n u cleu s co incided  in  angle, to  w ith in  ± 2 °, w ith the in e la s tic  re c o il  ax is , 0 r  . 

T he a n g u la r  d is t r ib u t io n  of f is s io n  ev e n ts  in  th is  e n e rg y  b in  is  show n in  
F ig . 2a w h ere  0Sym is  equa l to  th e  r e c o il  d ir e c tio n  0r  . T he e x p e r im e n ta l 
p o in ts , show n a s  c i r c le s  w ith  s ta t i s t ic a l  e r r o r s ,  have b een  c o r r e c te d  fo r  
th e  fin ite  so lid  ang le  of th e  d e te c to r s .  T he d if fe re n tia l  c r o s s - s e c t io n  d e 
c r e a s e s  v e ry  ra p id ly  a s  the  f is s io n  c o u n te r  is  m oved aw ay f ro m  the re c o il  
d ire c tio n . The ex p e rim en ta l 0° to  90° an iso tro p y  is  7. The f is s io n -fra g m en t 
angu lar d is tr ib u tio n  is  sy m m e tr ic  around the angle ( 0 - 0 r )  = 90° in  the cen tre  
of m a ss  sy s te m .

T he f is s io n - f ra g m e n t  a n g u la r  d is t r ib u t io n  f o r  an  a '  e n e rg y  b in  c o r 
resp o n d in g  to  an  e x c ita tio n  en e rg y  of 6.2 to  7.1 MeV in  the  ex c ited  U238 

n u c leu s  is  show n in  F ig . 2b. T h is  d is t r ib u t io n  is  v e ry  d if fe re n t f ro m  th a t 
show n in  F ig . 2a, and show s a g e n e ra l f i l l in g - in  of th é  in te n s ity  fo r  in t e r 
m e d ia te  an g le s  a ro u n d  45°.

T he co inciden t in e la s tic  a lp h a -p a r tic le  s p e c tr a  ta k en  c o n c u rre n tly  w ith 
the  a ’ d e te c to r  a t 45°, and the  f is s io n  f ra g m e n t d e te c to rs  p a r a l le l  and p e r 
p e n d ic u la r  to  0r , a r e  show n in  F ig . 3a. A v a lu e  of 5.6 ± 0 .2  M eV w as ob
ta in e d  fo r  th e  f is s io n  th re s h o ld ,  E f, a s  defin ed  by N O RTH RO P e t a l .  [8 ] . 
T he 0° to  90° a n iso tro p y  w ith  r e s p e c t  to  the  r e c o il  ax is  is  show n as a 
fu n c tio n  of th e  a ' e n e rg y  in  F ig . 3b. In  th is  f ig u re  th e  tw o p o in ts  w ith  an  
a n iso tro p y  of 7 a re  a s so c ia te d  w ith an ex c ita tio n  en e rg y  bin  5.6 to  6.2 MeV, 
th e  s a m e  e n e rg y  b in  f o r  w h ich  th e  fu ll  a n g u la r  d is t r ib u t io n  w as  g iven  
in  F ig . 2a. W ith in c re a s in g  e x c ita tio n  en e rg y  (o r  d e c re a s in g  a ' energy) the 
a n iso tro p y  d e c r e a s e s  ra p id ly  w ith  a s m a ll  am oun t of s t r u c tu r e  a p p e a r in g .
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DETECTION . TIMING MULTIPARAMETER
' ANALYSER

Schematic diagram of counter arrangement and 
electronics used in the U238 (a , a'f) experiment.

Fig. 2a

Angular distribution of fission events passing through channels within 600 keV of fission threshold. 
The solid curve represents an empirical fit to the data using Eq. (3) as discussed in text.;

Fig. 2b

Angular distribution of fission events with (E* - Ef) from 600 to 1500 keV.
The dashed curve is drawn only to emphasize the trend of the data.

T H EO R ETIC A L PRED IC TIO N S ABOUT TH E LO W -LYIN G  STATES O F AN 
E V E N -E V E N  TRANSITION NUCLEUS .

A cc o rd in g  to  th e  BOHR [2] p o s tu la te ,  th e  lo w e s t e n e rg y  s ta te  of the  
highly deform ed tra n s itio n  s ta te  nucleus is  expected to have quantum num bers



16 J. R. HUIZENGA et a l.

Fig. За

Coincident alpha-particles spectrum at 45° with the fission-fragment detector parallel (open circles) 
and perpendicular (triangles) to 0R ,

Fig. 3b v

The 0® to 90° anisotropy with respect to 0r shown as a function of excitation energy

I = 0+, К = 0 analogous to  the  le s s  deform ed ground s ta te . It is  th is  s ta te  that 
defines the am ount of en ergy  re q u ired  to  produce the tra n s itio n  s ta te  nucleus. 
B u ilt upon th is  s ta te  one ex p ects  to  o b se rv e  co llec tiv e  ro ta tio n a l s ta te s  w ith 
en erg y , ' :

ER(I)=ft2I(I + l ) / 2 ^ , saddle (1 = 0, 2 ,4 ,  6— - h  (I)

w h e re  h 2/  2 J*lt saddle is  c a lc u la te d  f o r  a  r ig id  body  f ro m  liq u id  d ro p  th e o ry  
[9] to  be a p p ro x im a te ly  2 keV  fo r  U238 . H ence, the  ro ta tio n a l le v e ls .in  the 
t r a n s i t io n  s ta te  n u c leu s  a r e  p re d ic te d  to  be m o re  c lo s e ly  sp a c e d  th a n  th e  
c o m p a ra b le  g ro u n d  s ta te  ban d  th a t h a s  a  v a lu e  of h2 /2o?x of ab o u t 7 k eV .

A lthough the en e rg ie s  of o th e r  bands of co llec tiv e  le v e ls  of the tra n s itio n  
s ta te  nucleus in  the  f i r s t  one o r  two MeV of the ex c ita tio n  sp e c tru m  a re  not 
known, q u a lita tiv e  p re d ic tio n s  can  be m ade f ro m  analogy to  le s s  d e fo rm ed  
n u c le i. T he К  = 0, I = 1 -, 3 - , 5 - .  . . . band is  expected  to  lie  in  the f i r s t  MeV 
of th e  e x c ita tio n  s p e c tru m . T h e se  odd p a r i ty  s ta te s  w ith  К  = 0 h av e  b een  
o b se rv e d  fo r  a n u m b e r pf heavy  n u c le i in  th e i r  e q u ilib r iu m  d e fo rm a tio n  at 
e n e rg ie s  of l e s s  th a n  1 M eV. T h e se  odd p a r i ty  s ta te s  have b ee n  a s s ig n e d  
to a p e a r-sh a p e d  v ib ra tio n  in which m a te r ia l s lo sh es back and fo rth  from  one 
end of the  ex tended  fo rm  to  the  o th e r . The d iffe ren ce  in ‘v ib ra tio n a l energy
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b etw een  th is  odd p a r i ty  band and the  lo w es t ly ing  К  = 0, even  p a r i ty  band at 
th e  sa d d le  d e fo rm a tio n  is  unknow n but p re s u m a b ly  l ie s  so m e w h e re  w ith in  
a few  h u n d red  keV  [10].

T he e lo n g a ted  t r a n s i t io n  s ta te  s p e c tru m  is  a lso  ex p ected  to  have lo w - 
ly in g  le v e ls  b u ilt on a bending  v ib ra t io n  ftubending lik e  th e  bend ing  v ib ra t io n  
of a l in e a r  m o le c u le . T he bend ing  v ib ra t io n  ch an n el w ill coup le w ith  c o l
le c tiv e  ro ta tio n  to' g ive a band of s ta te s  w ith  К  = 1 and sp in s  and p a r i t ie s  of 
1 -, 2 - , 3 -, 4 -  e tc . The e n e rg y  of the bending v ib ra tio n  (above the th resh o ld ) 
is  aga in  unknown but the freq u en cy  of th is  m ode can be expected [1 0 ] to have 
d ro p p ed  c o n s id e ra b ly  f o r  th e  s t r e tc h e d  sa d d le  c o n f ig u ra tio n  and m u s t be 
c o n s id e re d  a lik e ly  c o n tr ib u to r  to  the  lo w -ly in g  ex c ita tio n  en e rg y  sp e c tru m  
of the t r a n s i t io n  s ta te  n u c leu s .

The energy  s p e c tra  of n o rm al even -even  heavy nucle i contain a level 
d e s ig n a te d  a s  a " 7 -v ib ra t io n "  a t an  e x c ita tio n  e n e rg y  of f t c j y ^ l  M eV . It 
d e s c r ib e s  a c o lle c tiv e  ro ta t io n  w ith К  = 2 u n its  .of a n g u la r  m om en tum  about 
th e  a x is  of e x te n s io n . C o lle c tiv e  ro ta t io n s  ca n  be s u p e r im p o s e d  on a 7 -  
v ib ra t io n  g iv ing  a band  w ith  К  = 2 and I = 2+, 3+, 4+. . . . T he e n e rg y  of th is  
band a t the  sa d d le  co n f ig u ra tio n  is  ex p ec ted  to  be h ig h e r  th a n  o b se rv e d  fo r  
n o rm a l n u c le i [10]. T h e  c i rc u m fe re n c e  of a c i r c le  p e rp e n d ic u la r  to  th e  
e longated  ax is is  le s s ,  reduc ing  the av e rag e  w avelength of w aves of ro ta to ry  
v ib ra t io n , and th e  m o m e n t of in e r t ia  defin ed  by th e  tw o s h o r t  ax e s  is  l e s s  
f o r  th e  s a d d le  d e fo rm a tio n . B o th  of th e s e  f a c to r s  le a d  to  an  in c r e a s e  in  
e n e rg y  of th e  7 - v ib r a t io n a l  le v e l  in  th e  t r a n s i t io n  s ta te  n u c le u s .

H ence, th e  e x p e c ted  lo w -ly in g  c h a n n e ls  [10] of an  e v e n -e v e n  n u c leu s
a t the  sad d le  d e fo rm a tio n  a r e  the К = 0, I = 0+, 2+, 4+ ..........band, and s e v e ra l
b ands w ith  one q u an tu m  of v ib ra t io n ,  n a m e ly , th e  К  = 0, 1 = 1 - ,  3 - ,  5 -  . . . .  
s lo sh in g  m ode band, the  K ’= 1, I = 1 -, 2 - , 3 -, 4 -  . . .  bending m ode band, and 
th e  К  = 2, 1 = 2+, 3+, 4+ . . . g am m a band  (se e  F ig . 4). N ote shou ld  be m ade 
of th e  fa c t th a t the  band b u ilt on the  b e ta  v ib ra t io n a l  le v e l ,  w ell-know n fo r  
n o rm a l h eav y  e v e n -e v e n  n u c le i, i s  m is s in g  f ro m  th e  above l i s t  of sa d d le  
e x c ita t io n s . A t th e -sa d d le  c o n f ig u ra tio n  th e  r e s to r in g  fo rc e  c o n s ta n t a s 
so c ia te d  w ith  the  b e ta  v ib ra t io n a l m ode is  no lo n g e r  p o s it iv e , but n eg a tiv e . 
T h is  is  th e re fo r e  th e  f is s io n  m ode and d o es  not c o n tr ib u te  to  th e  coun t of 
c h a n n e ls . .

In the p reced in g  d isc u ss io n  we have assu m ed  a m a cro sco p ic  d esc rip tio n  
of th e  b e ta  v ib ra t io n a l  le v e ls ,  and one shou ld  not on th is  b a s is  co m p le te ly  
ru le  out a ll p o ss ib ility  of any excited  К = 0 band at the sadd le. Since the p r e 
se n ce  o r  a b sen c e  of su ch  le v e ls  a t the  sad d le  have in te re s t in g  im p lic a tio n s  
about n u c lea r  s t ru c tu re ,  one should be on the lookout fo r them . In a s im ila r  
s p i r i t ,  a n u c le a r  m odel w ith p a ir in g  c o r re la t io n s  m ay  not n e c e s s a r i ly  p r e 
d ic t th e  К  = 2 band  to  l ie  a t a h ig h e r  e n e rg y  fo r  the  h igh ly  d e fo rm e d  sad d le  
configuration . Again, an ex p erim en ta l m easu rem en t of th is energy is  needed. 
I t should  a lso  be m en tioned  th a t the  low -lying le v e ls  above the th re sh o ld  fo r 
an  odd-A  t r a n s i t io n  s ta te  n u c leu s  w ill be r a d ic a l ly  d if fe re n t f ro m  th o se  in  
an .ev e n -e v en  n u c leu s . In the odd-A  n u cleu s, in tr in s ic  ex c ita tio n s  w ith co l
le c tiv e  ro ta t io n a l  ban d s b u ilt upon th e m  a r e  ex p e c ted  to  p la y  a m a jo r  ro le  
in  f is s io n  im m e d ia te ly  above the  th re s h o ld .  In  th e  h eavy  e le m e n t ( t r a n s -  
u ran ic )  reg io n , s in g le -p a r t ic le  (o r  hole) s ta te s  a re  o b se rv e d  to  have an 
a v e ra g e  sp a c in g  of abou t 250 keV  fo r  th e  n o rm a l e q u ilib r iu m  sh ap e  n u c le i
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[11]. T h e re fo re ,  if  one a s s u m e s  a c o m p a ra b le  sp a c in g  b e tw e en  in t r in s ic  
s ta te s  in  the t r a n s i t io n  s ta te  n u c leu s , one ex p ec ts  a new band of le v e ls  w ith 
a p a r t ic u la r  К  v a lu e  to  a p p e a r  on the  a v e ra g e  w ith e v e ry  add itiona l 250 keV 
of ex c ita tio n  en e rg y .

DISCUSSION OF EX PER IM EN TA L RESULTS

W ith our p re s e n t a* e n e rg y  re so lu tio n , ro ta tio n a l m e m b ers  of the sam e 
К  band  a r e  u n r e s o lv á b le . H o w ev er, i t  m ay  be p o s s ib le  to  r e s o lv e  d if fe re n t К 
b a n d s . W ith th is  in  m ind  th e  p r e s e n t  e x p e r im e n ta l r e s u l t s  w e re  an a ly se d  
in  te rm s  of ex c ita tio n  en erg y , and p a r t ic u la r  em phasis  is  given to  an  energy  
b in  0 to  600 keV  above the f is s io n  th re s h o ld . W ith the  a 1 d e te c to r  fixed  at 
e i th e r  45° o r  60°, the  m a x im u m  co in c id e n c e  r a te  fo r  an  e n e rg y  b in  c o r 
re sp o n d in g  to  5 .6 - 6 .2 MeV of e x c ita tio n  en e rg y  in  the  o rig in a lly  ex c ited  U238 

nucleus (o r an exc ita tion  en ergy  of 0 to  60 keV in the tra n s itio n  s ta te  nucleus) 
co in c id ed  in  ang le , to  w ith in  ± 2 °, w ith the  th e o re t ic a l  in e la s t ic  r e c o il  ax is  
0r . T his  re s u lt  is  in te rp re te d  to  m ean  th a t the angu lar m om entum  sym m etry  
ax is  is  id e n tic a l to  the  th e o re tic a l in e la s tic  re c o il  ax is fo r  a' ang les studied  
in  th is  w ork . T hroughou t th is  r e p o r t  the  two an g le s , 0Sym and 0 r , a re  a s 
su m e d  id e n tic a l .  T h e  th e o r e t ic a l  in e la s t ic  r e c o i l  a x is  (p la n e -w a v e  B o rn  
ap p ro x im a tio n ) fo r  the  above a '  e n e rg y  b in  d if fe r s  f ro m  th e  e la s t ic  (a d ia 
b a tic )  r e c o i l  ax is  by 4 to  5 d e g re e s .

T h e  p o p u la tio n  of v a r io u s  f is s io n in g  c h a n n e ls  w ith  d if fe r e n t  I and  K , 
and the  o rien ta tio n  of the I v a lu es  w ith re s p e c t  to  the sy m m etry  ax is 0r , a re  
d ep e n d en t on th e  n u c le a r  r e a c t io n  m e c h a n is m . In  a d d itio n  to  th e s e  c o m 
p le x i t ie s ,  b a r r i e r  p e n e tr a t io n  m a y  a ffe c t th e  r e la t iv e  w e ig h ts  of d if fe re n t  
c h a n n e ls  n e a r  th re s h o ld .  T o d a te , th e  d e ta i ls  of th e  r e a c t io n  m e c h a n ism  
and th e  b a r r i e r  p e n e tr a b il i ty  a r e  not co m p le te ly  u n d e rs to o d . H ow ever, 
v a r io u s  f e a tu re s  of th e  a n g u la r  d is tr ib u t io n  can  be in te r p re te d  in  a  q u a li
ta tiv e  m a n n e r .

T h e  d if fe re n tia l  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n  a t a g iv en  an g le  в i s  g iv en  
in  g e n e r a l  by  [1 0 ]

W k£í ( 0 ) ° c | D ¿ k (<P, 0 , 7 ) | V  (2)

w h e re  DjJk (?»6 . 7) a r e  th e  s y m m e tr ic a l  top  w ave fu n c tio n s . F o r  th e  c a se  
M and K = 0 th e  d if fe re n tia l  c r o s s - s e c t io n  r e d u c e s  to

W(0) ос £  ^ I  + l J b j l P j i e ) ! 2, (3)

w h ere  bj is  th e  r e la t iv e  p ro b a b il ity  of f is s io n in g  th ro u g h  a  sp e c if ic  I s ta te .
The an g u la r d is trib u tio n  of f is s io n  events p assin g  through channels w ith

in  600 keV  of th re s h o ld  is  show n in  F ig . 2a;. T he la rg e  e x p e r im e n ta l 0° to
90° a n is o tro p y  of 7 is  c h a r a c t e r i s t i c  of f i s s io n  th ro u g h  le v e ls  w h e re  К  = 0 
and M <KI. Since the ex ac t fo rm  of bi fo r  th is  {a, or'f) re a c tio n  is  not known, 
we have a ttem p ted  to  f it e m p ir ic a lly  the d a ta  u s in g  v a rio u s  functional fo rm s  
fo r  b i. T he so lid  cu rv e  in  F ig . 2a show s one of th e s e  e m p ir ic a l  f i ts  to  the  
d a ta  u s in g  Eq . ( 3 )  w ith  bi = e~0-/ri)2 and su m m in g  o v e r  on ly  even  v a lu e s  of I.
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=  } l  = 2 + ,3 + ,4 + ,5 + K  = 2 

=  } 1 = 1-, 2-3-,4 '--■ ; K=l 

=  } I = I-, 3 - 5 - - ;  K = 0 
¿jj} I = 0+, 2+, 4+, 6+, 0+-; 

K = 0
EI -E 0» 2 I(I+ l)k e V  

OR
TRANSITION

STATE
NUCLEUS

i I  = 2+,4+,6+,--, К = 2 
; I  = 2+, 4 + ,6 + ,-i K = 0 ■
} I  = I-, 3 -, 5---- ; K = 0

I  = 0+, 2+,4+,6+, 8H— ; K = 0 
E i-E 0 «  7 K I  + I) keV

COMPOUND NUCLEUS

DEFORMATION PARAMETER

Fig. 4

Schematic representation of the levels of an even-even  
compound nucleus and transition state nucleus.

The low energy levels illustrated in the transition state nucleus are collective excitations. 
At an. energy approximately 200 (where 29q is the pairing energy) above threshold, 

quasiparticle excitations become possible. *
At excitation energies producing fission the levels in the compound nucleus 

are very closely spaced (~1 eV) whereas the levels in the 
transition state nucleus more nearly compare to the levels 

in the compound nucleus with energy only slightly exceeding the ground state.

H ere we have im p lic itly  assu m ed  M = 0. The th e o re tic á l values of W(0) (given 
in  F ig . 5 a s  W(K, I) w h e re  fc>i = l )  f o r  M = K = 0 and  v a r io u s  v a lu e s  of I 
a r e  show n in  F ig . 5. Z e ro  d e g re e s  on th e  a b s c is s a  c o r re s p o n d s  to  th e  d i
r e c tio n  of th e  a n g u la r  m o m en tu m  s y m m e try  a x is , w hich in  the  p re s e n t  e x 
p e r im e n t is  id e n tic a l to  thè in e la s tic  re c o il  ax is , 6 r . E ach  cu rve is  n o rm a
. 1 1 : ' . ■
liz e d  su ch  th a t /  W(K, I)d(cos 6) =1, hfcnce the  independen t a n g u la r  c o n tr i

-i .
butions of s e v e ra l f iss io n in g  s ta te s  can be com bined if the fa c to r  b¡ in E q .(3) 
is  known.

In F ig s .  6  and 7, p lo ts  s im i la r  to  th o se  in  F ig . 5 a r e  show n w ith  M = 0. 
H ow ever, in  F ig . 6 , K = l ,  and in  F ig . 7, К  = 2. T he s tr ik in g  fe a tu re  of a ll 
th e se  p lo ts  is  the sh a rp  red u c tio n  of c ro s s - s e c t io n  fo r sm a ll ang les, and the 
la rg e  en h an cem en t of c r o s s - s e c t io n  fo r  in te rm e d ia te  a n g le s . S ince th e se  
f ig u re s  a re  s y m m e tr ic  in  M and K, the  sa m e  c u rv e s  r e s u l t  fo r  К = 0, M = 1, 
and К  = 0, M = 2. '
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Square of Legendre polynomials normalized such that /  wi^d (cos 0) = 1.
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If the angular momentum I lies with equal probability in all directions 
in the plane perpendicular to the axis of quantization (M = 0), 

and fission is occurring through states with К = 0 only, 
the curves in this figure give the fission-fragment angular distributions 

measured relative to the axis of quantization for various values of I.
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the curves in this figure give the fission-fragment angular distributions 

measured relative to the axis of quantization for various values of I.
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Square of Legendre polynomials normalized such that /  Wj d (cos 0) = 1.

If the angular momentum I lies with equal probability in all directions 
in the plane perpendicular to the axis of quantization (M = 0), 

and fission is occurring through states with К = 2 only, 
the curves in this figure give the fission-fragment angular distributions 

measured relative to the axis of quantization for various values of I.

The ex p e rim en ta l f is s io n -fra g m e n t angu lar d is trib u tio n  fo r f iss io n  events 
w ith in  600 keV of the U238 t r a n s i t io n  s ta te  nucleus in d ica tes  th a t th ese  saddle 
s ta te s  have К  = 0, and , in  ad d itio n , th a t th e  n u c le a r  re a c t io n  m e c h a n ism  
le a v e s  th e  e x c ite d  U238 r e c o i l  n u c le u s  (w hich  e v e n tu a lly  f is s io n s )  w ith  an  
a ligned  an g u la r m om entum  sy m m e try  ax is  0r on w hich the p ro jec tio n  M<3C I. 
Hence, th is  type of ex p e rim en t m ay be sign ifican t not only fo r  fis s io n  stud ies 
but a lso  fo r re a c tio n  m ech an ism  s tu d ie s .

A lthough  th e  open ing  of th e  n e u tro n  ch a n n e ls  m a y  s lig h tly  f ra c t io n a te  
th e  a n g u la r  m o m e n tu m  d is t r ib u t io n ,  th e  l a r g e  r e d u c tio n  in  a n is o tro p y  a t 
( E * - E f )  of ap p ro x im a te ly  600 keV (see  F ig . 3b) is  m o st p ro b ab ly  a sso c ia te d  
w ith the  opening of one o r  m o re  new К ch an n e ls . The f is s io n -f ra g m e n t a n 
g u la r  d is t r ib u t io n  of e v e n ts  w ith  ( E * - E f )  f ro m  600 to  1500 keV  i s  p lo tte d  
in  F ig . 2b. T h is  c u rv e  d if fe rs  fro m  the  a n g u la r  d is tr ib u tio n  n e a r  th re sh o ld  
in  th a t th e re  is  a  g e n e ra l  f i l l in g - in  of th e  in te r m e d ia te  a n g le s  a ro u n d  45°. 
If one c o n s id e rs  ch an n el a n a ly s is  of f is s io n , th is  f i l l in g - in  is  e n t ire ly  con
s is te n t  w ith  the  opening of one o r  m o re  К  /  0  b an d s .
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T he g e n e ra l  in c r e a s e  in  th e  a n iso tro p y  a ro u n d  E* of 13 M eV, s e e n  in  
F ig . 3b, c o r re sp o n d s  to  th e  opening  of the  (o-, o-'nf) channel. T he fis s io n in g  
nucleus is  now of odd-A  type and the  fo rw ard  peaking  m ay in d ica te  the  p r e 
sen ce  of a К = 1 /2  band.

G re a t in te r e s t  e x is ts  in  the  id en tifica tio n  of the  q u a s i-p a r tic le  th resh o ld  
a t th e  sa d d le  d e fo rm a tio n . W hile  su c h  in fo rm a tio n  ca n  be  o b ta in ed  f ro m  
e x p e r im e n ts  of th is  ty p e , th e  s ta t i s t i c a l  u n c e r ta in t ie s  of the  d a ta  re p o r te d  
h e re  a r e  too  la rg e  fo r  a  s ig n if ic a n t m e a s u re  of th is  q u an tity .
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TRANSITION STATES AT THE FISSION BARRIER*

J. J .  GRIFFIN 
UNIVERSITY OF CALIFORNIA, LOS ALAMOS SCIENTIFIC LABORATORY,

- LOS ALAMOS, N. MEX. , UNITED STATES OF AMERICA

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

TRANSITION STATES AT THE FISSION BARRIER. The current knowledge of the transition states that 
a nucleus traverses en route to fission is reviewed, together with the relevant theory of fission-fragment aniso
tropy. Theoretical progress in understanding this kind of data in terms of nuclear superfluidity is summarized. 
The evidence indicates that nuclear pairing effects play an important role in determining the transition state 
spectrum. Recent (d.pf) experimental data are noted, and their statistical analysis in terms of a pairing 
Hamiltonian considered in the fixed-energy ensemble appropriate for finite nuclei is presented. The results 
indicate that such pairing effects lead in Pu240 to an energy gap in the transition spectrum nearly twice that 
which occurs at the ground state shape of the same nucleus. Such a result is quite significant from the point 
of view of nuclear many-body physics, suggesting that the nuclear surface plays an important role in the pairing 
of nucleons in the finite nuclei. The significance for nuclear fission is also broad. Such a large energy gap 
forces reassessment of certain detailed conjectures that have been put forward concerning fission widths and 
mass asymmetry associated with capture resonances of specific spin and parity. The new situation suggests 
that the even-even and odd-odd spin-parity correlation that rules in the low energy spectra of deformed 
even-even nuclei does not prevail in the transition state spectrum. A possible explanation in terms of low 
energy mass- asymmetric and bending vibrations of the fissioning nucleus is discussed. Possible experimental 
studies that could support or negate the validity of this viewpoint are mentioned.

ÉTATS DE TRANSITION A LA BARRIÈRE DE FISSION. L'auteur fait le point des connaissances actuelles 
relatives aux états de transition qu'un noyau subit sur la voie de la fission, et à la théorie de l'anisotropie 
des fragments de fission. Il rappelle les progrès accomplis dans les théories permettant d'expliquer ces données 
par la superfluidité du noyau. Les faits prouvent que les effets d'appariage jouent un rôle important dans la 
détermination du spectre à l'état de transition. L'auteur mentionne des données expérimentales récentes 
relatives à la réaction (d,pf) et en présente une analyse statistique en fonction d'un hamiltonien d'appariage, 
considéré dans l'ensemble d'énergie fixe approprié pour des noyaux finis. Les résultats indiquent que ces 
effets d'appariage entraînent pour 240Pu une lacune d'énergie dans le spectre de transition presque double de 
celle qui se produit pour la forme du même noyau à l'état fondamental. Ce résultat, qui est très important 
du point de vue de la physique du noyau à plusieurs corps, donne à penser que la surface du noyau joue un 
rôle important dans l'appariage des nucléons à l'intérieur des noyaux finis. Du point de vue de la fission 
nucléaire, il a aussi une grande importance. Etant donné cette importante lacune, il faut réévaluer certaines 
hypothèses détaillées-qui ont été mises en avant en ce qui concerne les largeurs de fission et l'asymétrie des 
masses associées aux résonances de capture d*un spin et d'une parité déterminés. La nouvelle situation donne 
à penser que la corrélation spin-parité pair-pair et impair-impair qui est de règle dans les spectres de faible 
énergie de noyaux pairs-pairs déformés ne l'est pas dans le spectre de l'état de transition. L'auteur étudie la 
possibilité d'une explication en fonction des vibrations de basse énergie, asymétriques par rapport à la masse, 
et de flexion du noyau qui subit la fission. Il indique quelles expériences pourraient éventuellement confirmer 
ou infirmer le bien- fondé de cette explication.

. ПЕРЕХОДНЫЕ СОСТОЯНИЯ ПРИ БАРЬЕРЕ ДЕЛЕНИЯ. Дается обзор современных 
знаний о переходных состояниях, которые проходит ядро на пути к делению, вместе с соот
ветствующей теорией анизотропии осколков деления. Обобщается прогресс в теории с целью 
достижения понимания такого рода данных в рамках ядерной сверхтекучести. Данные по
казывают, что эффекты ядерного спаривания играют важную роль при определении спектра 
переходного состояния. Отмечаются последние экспериментальные данные (d, p i), и при
водится их статистический анализ в рамках гамильтониана спаривания, рассматриваемого в

* Work done under the auspices of the United States Atomic Energy Commission.
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ансамбле фиксированной энергии, подходящей для конечных ядер. Результаты показывают, 
что такие эффекты спаривания приводят в плутонии-'24и к разрыву в энергетической кривой 
в переходном спектре почти в два раза большему, чем при основном состоянии того же ядра. 
Такой результат весьма показателен с точки зрения ядерной физики многих тел и приводит 
к предположению о том, что ядерная поверхность играет важную роль в спаривании нуклонов, 
в конечных ядрах! Ядерное деление также имеет большое значение. Такой большой разрыв 
энергетической кривой вынуждает провести переоценку некоторых выдвинутых подробных 
предположений относительно ширины деления и асимметрии массы, связанных с резонансами 
захвата при определенном спине и парности. В новых условиях предполагается, что (четно
четная) и (нечетно-нечетная) (спин-парность) корреляция, которая господствует в спектрах 
низкой энергии деформированных четно-четных ядер, не превалирует в спектре переходного 
состояния. Обсуждается возможное объяснение в рамках масс-асимметрических и искрив
ляющих колебаний низкой энергии делящегося ядра. Упоминаются возможные эксперимен
тальные исследования, которые,могли бы подтвердить или отрицать правомерность этой точки 
зрения. '

ESTADOS DE TRANSICION EN LA BARRERA DE FISION. El autor pasa revista a los conocimientos actuales 
sobre los estados de transición por los que un núcleo pasa hasta llegar a la fisión, asf como a la teoría conexa 
de la anisotropía de los fragmentos de fisión. Resume los progresos de carácter teórico realizados con miras 
a explicar esta clase de datos en función de la superfluidez nuclear. Hay indicios de que los efectos de aparea
miento nuclear desempeñan un papel importante en la determinación del espectro de estados de transición. 
El autor cita datos experimentales relativos a la reacción (d, pf), recientemente obtenidos, y expone su análisis 
estadístico en función de un Hamiltoniano de apareamiento, considerado en el conjunto de energía constante 
correspondiente a núcleos finitos. Los resultados indican que esos efectos de apareamiento originan en el 240Pu 
una discontinuidad de laenergía en el espectro de transición aproximadamente igual al doble de la que existe 
en la configuración correspondiente al estado fundamental del mismo núcleo. Este resultado es sumamente 
significativo desde el punto de vista de la física nuclear de los cuerpos múltiples, y sugiere que la superficie 
nuclear juega un papel importante en el apareamiento de nucleones en los núcleos finitos. Su significación 
en cuanto a la fisión nuclear es también considerable. Una discontinuidad tan apreciable de la energía impone 
la revisión de ciertas hipótesis detalladas que se formularon con el propósito de explicar las amplitudes de 
fisión y la asimetría de masas asociadas a las resonancias en la captura para spins y paridades determinadas. 
La nueva situación indica que la correlación spin-paridad (par-par) e (impar-impar), que rige para bajas 
energías en los espectros de núcleos par-par deformados no prevalece en el espectrto de los estados de transición. 
El autor examina una posible explicación basada en vibraciones de baja energía, asimétricas respectó de 
la masa, y de flexión, del núcleo a punto de sufrir la fisión. Por último, menciona estudios experimentales 
que tienden a confirmar o a impugnar la validez de esta teoría.

THE D EV ELO PM EN T OF TH E TRANSITION STATE C O N C EPT

BOHR [1] f i r s t  su g g e s te d  th a t a n u c leu s  w ith  only s lig h tly  m o re  e x c i
ta tio n  e n e rg y  than  its  f is s io n  th re sh o ld  m u s t p a s s  o v e r  the f is s io n  p o ten tia l 
en e rg y  b a r r i e r  in  an  a lm o s t "co ld" s ta te  of in te rn a l  e x c ita tio n , and th a t a t 
the f is s io n  b a r r i e r  the. sp e c tru m  of " tra n s itio n  s ta te s "  of the highly deform ed 
nucleus ought to  re se m b le  the s p e c tr a  n e a r  the ground s ta te s  of s ta b ly  defo rm ed  
nucle i. Such a p ic tu re  is  in F ig . 1. T his p ro p o sa l led  im m ed ia te ly  to a quali
ta tiv e  u n d ers tan d in g  of the photon-induced  and neu tro n -in d u ced  f is s io n -fra g 
m en t a n is o tro p y / L a te r ,  it  p ro v id ed  the  b a s is  fo r  a d e ta iled  exp lanation  of 
the  (Th2̂  +n) frag m en t an g u la r d is tr ib u tio n  [2 ], and fo r  the s ta tis t ic a l t r e a t 
m e n t th a t ex p la in ed  the  d e ta ile d  en e rg y  dep en d en ce  of the  n eu tro n - in d u c e d  
f is s io n  an g u la r  d is trib u tio n s  [3,4,  5], and the tendency  in  high energy  f iss io n  
fo r  sy m m e tr ic  m a ss  f ra g m e n ts  a s so c ia te d  w ith  e a r ly -c h a n c e  f is s io n s  f ro m
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The transition states at the fission barrier
are compared with the low-lying spectrum of a heavy deformed nucleus. 

Various energies indicated are specifically appropriate to Pu240.
The gamma and double gamma vibrations in the transition spectrum 

have been suggested [24] by the data of Ref. [23].
The mass-asymmetry and bending modes are hypothesized here 

in order to place a 1+ state low in the transition spectrum,

highly  exc ited  nucle i to  be m o re  iso tro p ic  than  the m a ss  a sy m m e tric  events
[6 ]. D uring  th is  evo lu tion  im p ro v e d  d a ta  su p p o rted  the a s su m p tio n  th a t the 
f is s io n  th re s h o ld  e n e rg y  and no t, fo r  e x a m p le , th e  e n e rg y  of th e  s c is s io n  
c o n fig u ra tio n  w as th e  re le v a n t z e ro  of e x c ita tio n  e n e rg y  fo r  the  t r a n s i t io n  
s ta te  s p e c tru m .

F o r  slow  neu tro n  f is s io n , the tra n s i tio n  s ta te  concept explained the fac t, 
e s ta b lish e d  f ro m  f is s io n  w idth f lu c tu a tio n s  [7], th a t a t m o s t a few channels 
w e re  d e te rm in in g  th e  s ta t i s t ic a l  p r o p e r t ie s  of f is s io n  w id th  d is t r ib u t io n s .  
It led  a lso  to  c e r ta in  c o n je c tu re s  [8 ] co n c e rn in g  p o s s ib le  c o r r e la t io n s  b e 
tw een  the  sp in  of a slow  n eu tro n  f is s io n  re so n a n c e , i ts  f is s io n  w idth and the 
m a ss  a sy m m e try  of the  re so n a n c e  f is s io n . .

U nder the s tim u lu s  of a s u c c e s s fu l th e o ry , d a ta  co n c ern in g  the f is s io n  
tr a n s i t io n  s ta te s  im p ro v e d  q u a lita tiv e ly  and q u an tita tiv e ly  [9]. D uring  th is  
p e r io d  the  re le v a n c e  of the  s u p e rf lu id  m o d e l of B A R D EEN , C O O PER  and 
S C H R IE F F E R  [10] to  n u c le i w as f i r s t  su g g e s te d  [11] and e s ta b l is h e d  by a 
v a r ie ty  of th e o re tic a l s u c c e s s e s 1 . The fiss io n -fra g m en t angu lar d is trib u tio n  
d a ta  had  m ean w h ile  b ec o m e  su ff ic ie n tly  d e ta ile d  to  s u b s ta n tia te  c l e a r - c u t

. 1 e . g. The resolution of the problem of nuclear moments of inertia and various detailed features 
of nuclear, spectra. See References [12] to [18].

as present (fragmentary) data seem to require.
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dev ia tio n  f ro m  th e  b eh a v io u r of a F e r m i  g as o r  independen t p a r t ic le  m odel 
of the  heavy n u c leu s. It is  th is  m a tte r ,  and the new im p lica tio n s fo r fis s io n  
th a t th e  e x p e r im e n ta l  d a ta  o b ta in ed  in  s tu d y in g  it ,  w h ich  a r e  th e  c o n c e rn  
of th is  ta lk .

FISSION FRA GM EN T ANGULAR DISTRIBUTIONS AND "THE TRANSITION 
STA TES AT TH E FISSION BA RRIER

A few qualita tive  notions about f iss io n -fra g m en t an iso tro p y  w ill be help
ful in the  following d isc u ss io n . We d ig re ss  to p re se n t them  h e re 2. The basic  
e le m e n ts  of th e  th e o re t ic a l  d e s c r ip t io n  a r e  (a) th e  a s su m p tio n  th a t o r ie n 
ta t io n  of th e  h ig h ly  d e fo rm e d  n u c le u s  p a s s in g  o v e r  the  f i s s io n  b a r r i e r  is  
d e s c r ib e d  by the  wave functions of the  s y m m e tr ic  top,cJPi¿K, w hich fo rm  the 
b a s is  fo r  the ro ta tio n a l m odel of defo rm ed  nucle i, and (b) tha t f is s io n  occu rs 
ra p id ly  enough a f te rw a rd s  so  th a t th e  f ra g m e n ts  a r e  e m itte d  a long  th e  d i
r e c t io n  of th e  n u c le a r  a x is .  F o r  a  n u c leu s  w ith  a n g u la r  m o m e n tu m  (I, M). 
p a s s in g  th ro u g h  a t r a n s i t io n  s ta te  w ith  p ro je c tio n  К  of a n g u la r  m o m en tu m  
on the  n u c le a r  ax is  the  a n g u la r  d is t r ib u t io n  of the  f ra g m e n ts  is  th e n  g iven  
by

W¿K(0 ) « № K | 2. ( 1 )

If M <KI, then  th e se  wave functions a re  peaked  fo rw ard s  and backw ards 
fo r  sm a ll К and s id e w a rd s  fo r  K % I .  If a ll К-v a lu e s  w ere  equa lly  av a ilab le  
in  the  t r a n s i t io n  s ta te  s p e c tru m  th en  the  sum  o v e r  v a r io u s  te rm s  ( 1 ) would 
y ie ld  an  iso tro p ic  d is tr ib u tio n  of f ra g m e n ts . It is  in  fac t the p rep o n d e ran ce  
of low К-v a lu e s  in  the t r a n s i t io n  s p e c tru m  ju s t above th re sh o ld  th a t c a u se s  
the fo rw a rd s-b a c k w a rd s  peaking of fra g m en ts  fro m  f iss io n  induced by en e rg e tic  
p r o je c t i le s .  A lso , th e  in c r e a s e  in  th e  a v e ra g e  К -v a lu e  of th e  t r a n s i t io n  
s ta te s  a s  m o re  e x c ita tio n  e n e rg y  b ec o m e s a v a ila b le  ex p la in s  the  d e c re a s e  
in  an iso tro p y  w ith in c re a s in g  en e rg y  above th re sh o ld . When m any d iffe ren t 
t r a n s i t io n  s ta te s  a re  av a ila b le  one a s s u m e s  a s ta t i s t ic a l  d is tr ib u tio n  of K -  
v a lu e s  and ta k e s  an  a n g u la r  d is t r ib u t io n  of th e  fo rm  [3]

W ^(0 ) oc E | J ^ K( 0 ) I2 exp - M s  (2 )
k = -i

fo r  each  (I, M) value  of the com pound n u c leu s . It is  then  p o ss ib le  to e x tra c t 
f ro m  ad eq u a te  d a ta  the  d ep en d en ce  of K§ on th e  e x c ita tio n  e n e rg y , E * -E f . 
In  th is  w ay  th e  t r a n s i t io n  s ta te  s p e c tr u m  c a n  be s tu d ie d  and  s u b je c te d  to  
c o m p a r is o n  w ith  th e o r e t ic a l  e x p e c ta tio n s .

C O N FL IC T  B E T W EE N  THE DATA AND TH E IN D EPEN D EN T P A R T IC L E  
M ODEL

The G au ss ian  w eighting  in  Eq. ( 2)  is  e s s e n tia l ly  a s ta t is t ic a l  B oltzm ann 
fa c to r .  F ro m  th is  point of view  one ex p ects  th a t -ft2Kg =^eff *T. T hen, if  the

2 References [ 1] to [4] and [23] supply further technical details.
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nucleus w ere  com posed of independent p a r t ic le s  in  a po ten tia l well exhibiting 
a  u n ifo rm  s in g le  p a r t i c le  sp a c in g , J?eff cou ld  be e s t im a te d  f ro m  th e  r ig id  
body m om ents of the nucleus, and T would be p ro p o rtio n a l to  (E * -E f)i. Such 
a dependence is  shown by the dotted  cu rve of F ig . 2. A ca re fu l ex p e rim en ta l 
s tu d y  of P u 239 + n a n g u la r  d is t r ib u t io n s  w as c a r r i e d  ou t to  ch e c k  th is  d e 
p endence [19] . T he r e s u l t s  in d ic a ted  th a t Ko in c re a s e s  v e ry  n e a r ly  as 
(E * -E f) and not a s  (E *-E f)^ . T he BCS m ode l of n u c le a r  p a ir in g  g iv e s  ju s t 
su c h  a  dependence3fo r  (so lid  l in e , F ig . 2). It p r e d ic ts  a ls o  th a t above 
som e c r i t ic a l  ex c ita tio n  en e rg y  E¿f, the p a irin g  effec ts  should d isa p p e a r  and 
the  n u c leu s  shou ld  behave a c c o rd in g  to  the  in dependen t p a r t ic le  m o d e l. 
M o re o v e r, th e  v a lu e  of E ^ , is ,  a c c o rd in g  to  BCS, r e la te d  qu ite  s im p ly  to  
the  m ag n itu d e  of the  g round  s ta te  e n e rg y  gap, 2 Aq.
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The implications for Kjj of the independent particle model (parabola) 
and the superfluid model of nuclear pairing (linear at low energy, parabolic above E* ) 

are compared with the data.
The energy difference between zero excitation energy 

' and the energy where the parabola goes to zero is the energy gain due to nuclear pairing.
• From the best fit (solid line) to the data the gap is estimated to be 2 До « 2 .3  MeV.

By u til iz in g  the  h igh  e n e rg y  d a ta  of VANDENBOSCH e t a l . [21], and 
c h o o s in g  E * and  (Kq)c to  f it  b o th  th o se  and th e  low  e n e rg y  d a ta  o p tim a lly  
[22]., it  w as p o ss ib le  to  e s tim a te  th a t 2До fo r  the P u 240 tr a n s i tio n  s ta te  sp e c 
tru m  is  about 2.3 MeV, n e a r ly  tw ice the value ap p ro p ria te  fo r the low energy  
sp e c tru m  of s tab le  Pu24u [14].

VERIFICATION IN (d,pf)  DATA . .

M o re  r e c e n tly ,  th e  la r g e  p a i r in g  gap in  th e  t r a n s i t io n  s ta te  s p e c tru m  
of P u 240 h a s  b ee n  o b se rv e d  d ir e c t ly  by m e a s u r in g  th e  f ra g m e n t an g u la r

3 This qualitative feature was first pointed out by GRIN [20] .
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' Fig. 3

The (d.pf) experimental results for versus E*-Ef in Pu240 '
■ and (of lower statistical quality) U234 are presented.

Near threshold Kjj ~  0, as is expected for an even-even nucleus.
At ~ 2 .6  MeV, K2 jumps to a value appropriate for an average over two quasi-particle states.

The smaller jumps at 0.7 MeV and 1.5 MeV 
may correspond to low-lying collective excitations in the transition state spectrum [24].

. At higher excitation energies, the results agree well with
comparable results from neutron work [Ю ], indicated by triangles.

d is tr ib u tio n s  f ro m  (d, pf) on Pu239 [23]. T h is  re a c tio n  allow s one to  exp lo re  
ex c ita tio n  e n e rg ie s  below  the n eu tro n  b inding en e rg y  a ll the  way down to the 
th re sh o ld , and p ro v id es  enough a n g u la r  m om en tum  to g u a ra n tee  s tro n g  an i
so tro p ie s .  .

F ig u re  3 show s a  s u m m a ry  of th e s e  r e s u l t s .  O ne s e e s  th a t K§ = 0 is  
o b se rv e d  n e a r  th re sh o ld  and th a t K$ jum ps f ro m  ~ 8  to  ~16 a t E * -E c = 2 .6  MeV 
Ko = 16 is  c o n s is te n t w ith the  e x p e c ta tio n  fo r  tw o q u a s i - p a r t ic l e - s ta te s  in  a 
heav y  n u c le u s , w h e re a s  K§ = 8  is  r a th e r  too  s m a ll  fo r  th is  a v e ra g e .  T h is  
ex p e rim en t th e re fo re  c o r ro b o ra te s  d ire c tly  the e s tim a te  based  on the sm ooth 
BCS dependence.

STATISTICAL DESCRIPTION OF DISCONTINUITIES IN Kg

T h e sm o o th  BCS d e s c r ip t io n  of Ko in  F ig . 2 is  an  in e v ita b le  r e s u l t  of 
th e  u se  of th e  m a c ro -e n s e m b le ,  e x p - t f / T ,  to  d e s c r ib e  the  s ta t i s t ic a l  m e 
ch a n ic a l sy s te m . It is  p o s s ib le ,  how ever, to  t r e a t  the  BCS H am ilto n ian  in



TRANSITION STATES AT THE FISSION BARRIER 29

Fig. 4

The results of optimizing the choice of independent quasi-particles for a BCS (pairing) 
Hamiltonian are compared for (a) the fixed temperature ensemble and (b) the fixed energy ensemble. 

The latter replaces the smooth dependence on energy 
by one that exhibits appropriate discontinuities in the various energy dependent functions of the system. 

The energy gap and the average number of quasi-particles are shown here as examples.

a  (a p p ro x im a te ly )  fixed  e n e rg y  e n s e m b le  [25], ô(E -  к). T h en  th e  m in im i
za tio n  of the  F r e e  E n e rg y  (U -TS) is  re p la c e d  by the m a x im iz a tio n  of th e  en 
tro p y  as the  cond ition  fo r  the  o p tim al p a ir in g  so lu tio n . In su ch  a tre a tm e n t 
th e  d is c o n tin u i t ie s  a s s o c ia te d  w ith .th e  tw o (and  fo u r) q u a s i - p a r t ic l e  e x c i
ta tio n s  becom e evident, and the BCS fo rm u las  a re  seen  as av e rag es  in  which 
such  d isc o n tin u itie s  a re  sm oothed out.

T he r e s u l t s  of su ch  a c a lc u la tio n  fo r  the gap p a r a m e te r  Д, and the  
a v e ra g e  n u m b e r  of q u a s i - p a r t ic l e s  e x c ite d , a r e  show n in  F ig . 4 . It could  
a lso  be no ted  th a t th e  d e c r e a s e  in  th e  gap in  su ch  a t r e a tm e n t  is  fu lly  a n a 
lo g o u s to  th e  p h en o m en o n  of "b lo ck in g "  th a t h a s  b e e n  c o n s id e re d  in  so m e  
d e ta i l  fo r  th e  lo w -ly in g  s p e c t r a  of s ta b le  n u c le i [26].

IM PLICATIONS OF TH E LARGE GAP FOR NUCLEAR MANY-BODY 
THEORY

T h e .p ro b le m  of n u c le a r  p a i r in g  h a s  b een  s tu d ie d  f o r  in f in ite  n u c le a r  
m a t te r  [27]. T he r e s u l t s  in d ic a te  th a t n u c le a r  m a t te r  shou ld  ex h ib it a gap 
of n e a r ly  z e ro  e n e rg y . T h is  r e s u l t  a r i s e s  f ro m  the  re p u ls iv e  n u c le a r  c o re  
th a t n e a r ly  c a n c e ls  out th e  n u c le a r  a t t r a c t io n  fo r  p a r t i c le s  n e a r  th e  top  of 
th e  F e r m i  s e a  in  h eav y  n u c le i.

It h a s  b een  su g g e s te d , th e re fo r e ,  th a t th e  p a i r in g .e f f e c ts  o b se rv e d  in  
n u c le i a r e  e s s e n tia l ly  connected  w ith the fin ite  s iz e  of n u c le i and, in  p a r t ic u la r ,  
w ith the in fluence of the n u c le a r  s u r fa c e . C a lcu la tio n s  [28] b ased  on a slab  
m odel, f in ite  in  one of th re e  d im e n s io n s , show a gap th a t is  v e ry  se n s itiv e
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to  the th ic k n e s s  of the s la b , d im in ish in g  to w a rd s  z e ro  a s  the  s la b  b ec o m e s 
th ic k e r .

T he re le v a n c e  of the  p r e s e n t  r e s u l t  -  th a t th e  gap in  h ig h ly  d e fo rm e d  
P u 240 is  r a th e r  la r g e r  than  the  gap in  the sam e nucleus a t i ts  s tab le  shape -  
is  obv ious. In the  p ro c e s s  of d e fo rm a tio n , the  s u r fa c e  a r e a  of th e  nucleus 
is  in c re a s e d  n o tic ea b ly , so  th a t one shou ld  ex p ec t a s u r fa c e - s e n s i t iv e  gap 
a ls o  to  be a ffe c te d . In  an a lo g y  to  W. S w ia te c k i 's  p ro p o s a l  th a t n u c le i d e 
fo rm e d  to  th e  f is s io n  b a r r i e r  ought to  f it in to  an  ad eq u a te  s e m i- e m p i r ic a l  
m a ss  fo rm u la , one can suggest tha t such highly deform ed nuclei also  w arra n t 
co n s id era tio n  in  th e o rie s  designed  to  d esc r ib e  n u c lea r m any-body phenom ena.

IM PLIC A TIO N S O F TH E LA RG E PAIRIN G  G A P FO R  N U CLEA R FISSION

C o n jec tu re s4 concern ing  the c o r re la tio n  betw een the sp in  of a resonance  
and i ts  f is s io n  p ro p e r t ie s  have b een  m en tio n ed  above . We d is c u s s  h e re  in  
p a r t ic u la r  the suggestion  tha t the re g u la r  (e -e  o r  o-o) sp in -p a r ity  resonances 
ought to  have g re a te r  av e rag e  f is s io n  w idths than the  ir re g u la r  com binations. 
T h is  id e a  follow ed quite  s im p ly  f ro m  the  a ssu m p tio n  th a t fo r  ev en -ev en  
nu c le i the  tra n s i t io n  s ta te  sp e c tru m  would exhib it in  i ts  low -ly ing  s ta te s  the 
c o r re la t io n  betw een  sp in  and p a r i ty  th a t d om ina tes  the s p e c tra  of s tab le  d e 
fo rm ed  nuclei, and tha t odd-even  o r  even-odd sp in -p a r ity  com binations could 
a r i s e  only f ro m  two q u a s i-p a r t ic le  e x c ita tio n s . It has su rv iv ed  fo r  s e v e ra l 
y e a rs  b ecau se  (a) of the d ifficu lty  in  d e te rm in in g  c e r ta in ly  the sp in s of given 
re so n a n ce s  and (b) of the fac t th a t th e rm a l neu tro n s com m only p rovide ex c i
ta tio n  e n e rg ie s  about 1 MeV above the f is s io n  th re sh o ld , an am ount not v e ry  
d iffe ren t f ro m  the low est tw o -q u a s i-p a r t ic le  en e rg y  in  s ta b le  s p e c tra .

W ith the new inform ation fro m  (d, pf) about the transition  state pairing  
gap, the p o ss ib ility  th a t any two p a r t ic le  tr a n s i tio n  s ta te  is  ava ilab le  at th e r 
m a l n e u tro n  e n e rg ie s  a p p e a r s  to  be ex c lu d a b le , a t le a s t  fo r  P u 239 + n . On 
the  o th e r  hand , m e a s u re m e n ts  of sp in s  f o r  e ig h t re s o n a n c e s  [31] r e v e a ls  
five of sp in  1 + and th re e  of sp in  0 + s ta te s ,  th e re b y  p rec lud ing  the p o ss ib ility  
th a t a l l  th e  o b se rv e d  r e s o n a n c e s  have  th e  sa m e  sp in , 0+. M o re o v e r , th e  
a v e ra g e  f is s io n  w idths am ong th e se  m e a s u re d -s p in  re so n a n c e s  show no s ig 
n ifican t tendency  fo r  0 + s ta te s  to  f is s io n  m o re  e a s ily  than  1 + s ta te s .

One is  th e re fo re  fo rc e d  to  ta k e  s e r io u s ly  the  p o s s ib ility  th a t i r r e g u la r  
s p in -p a r i ty  com binations lie. low in  the  t r a n s i t io n  s ta te  sp e c tru m . A lthough 
the  lo w e s t ly in g  c o lle c tiv e  s ta te s  a r e  a l l  ex p e c ted  to  ex h ib it r e g u la r  s p in -  
p a r ity , one could bu ild  i r r e g u la r  sp in  p a r i ty  s ta te s  by com b in atio n s of c o l
le c tiv e  s ta te s .  T h e se  w ould o c c u r  a t e n e rg ie s  no l e s s  th a n  th e  su m  of the  
two com ponent e n e rg ie s .  Thus fo r  exam ple a gam m a v ib ra tio n , К = 2+, 1 = 2, 
3 , 4 . . . . ,  p lu s  a  m a s s  a s y m m e try  v ib ra t io n ,  К  = 0” , I = l “ , 3“ . . . , cou ld  
p ro v id e  s ta te s  К = 2“ , I = 2“ , 3“ , . . . ,  beg inning  a t an en e rg y  Е г -*  huy +1íuma •

P lu ton ium  is  a som ew hat fo rtu n a te  choice fo r  de ta iled  study in  th is  r e s 
p ec t, s in c e  i t s  i r r e g u la r  co m b in a tio n  is  1 +, th e  le a s t  e a s i ly  c o n s tru c te d  
fro m  the  w ell-know n  c o lle c tiv e  s ta te s .  No 1+ s ta te ,  fo r  ex am p le , cou ld  be

4 For a summary of these conjectures and their confrontation with the data available at the time, 
see Ref. [29]. Earlier discussions occur in Refs. [9] and [30]. ¡.
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co n s tru c te d  in the m an n er noted above. In fac t, the s im p le s t 1+ com bination 
of co lle c tiv e  s ta te s  is  th a t fo rm e d  f ro m  the  m a s s - a s y m m e tr y  and bending 
v ib ra tio n s5. It would p ro v id e  a tr a n s i t io n  s ta te  at en e rg y  E i+% ftuMA+huB , w hich 
m ig h t be l e s s  th an  th e  1.6 MeV a v a ila b le  f ro m  th e rm a l-n e u tro n  c a p tu re , if 
on ly  th e s e  odd p a r i ty  v ib ra t io n s  in  th e  t r a n s i t io n  s ta te  s p e c tru m  have  low  
enough e x c ita tio n  e n e rg y . ,

To check th is  p o ss ib ility , we have investiga ted  the tren d  of th ese  m odes '
fre q u e n c ie s  as a function  of the n u c le a r  e longation  in  a p u re  liqu id  drop  
m odel6. The ca lcu la tio n  is  ou tlined in the Appendix and the r e s u lts  a re  given 
in  F ig . 5. The r e s u l t s  in d ic a te  th a t a s  d e fo rm a tio n  in c re a s e s  the en e rg y  of 
th e s e  m o d es  d e c r e a s e s .  T h e se  c a lc u la t io n s  a r e  by  no m e a n s  a co m p le te  
tr e a tm e n t ,  even  w ith in  the liq u id  d ro p  m ode l, s in c e  only  re la t iv e ly  s im p le  
sh a p es  a r e  in c lu d ed . S till, they  o ffe r  q u a lita tiv e  su p p o rt to  th e  co n je c tu re  
th a t th ese  exc ita tions w ill be found to lie  low in the tra n s itio n  s ta te  spec trum , 
and p rov ide  th e re b y  a re a so n a b le  b a s is  fo r  und erstan d in g  the v a rio u s  fe a tu re s  
of Р ц 239 f is s io n  now ev ident in  the  e x p e rim en ta l da ta . .

A no ther im p lic a tio n  of the la rg e  gap a t the f is s io n  b a r r i e r  is  th a t spon
tan eo u s f is s io n  w ill be re ta rd e d  in  odd nucle i by an  in c re a s e  in  th e ir  f is s io n  
b a r r i e r  in  an am ount AEf = A 8arrier -A § table . T h is  d iffe ren ce  is  about 0.600 
M eV in  th is  c a s e ,  and m a y  be a d e q u a te 7 to  e x p la in  th e  e n t i r e  r e ta r d a t io n  
( ~ 4 X 104) f a c to r  f ro m  Pu240 to  P u 239, w ithou t r e c o u r s e  to  th e  a s su m p tio n  
th a t К re m a in s  a good quantum  n u m b er en ro u te  to  the f is s io n  b a r r i e r  [35].

F U R T H E R  E X P E R IM E N T A L  STUDY

In o r d e r  to  s tu d y  f u r th e r  the " sp e c tro sc o p y "  of h igh ly  d e fo rm ed  nucle i, 
m o re  c e r ta in  in fo rm a tio n  on re so n a n c e  sp in s  is  e s s e n t ia l .  F ra g m e n t a n i
s o tro p y  m e a s u re m e n ts  fo r  sp e c if ic  f is s io n  re s o n a n c e s  [36], w hich r e q u ir e  
a lig n ed  o r  p o la r iz e d  t a r g e ts ,  cou ld  p ro v id e  a so lid  b a s is  fo r  su ch  sp in  a s 
s ig n m en ts , and p ro v id e  a s  w ell an in d ica tio n  of the К -v a lu e s  re le v a n t to  the 
d if fe re n t sp in  s ta te s .

(D,pf)  ev idence  of th e  k ind now a v a ila b le  fo r  p lu ton ium  is  re q u ire d  fo r  
o th e r  n u c lid es  to  p re c lu d e  th e  p o s s ib il i ty  th a t th e  la rg e  p a ir in g  gap in  p lu 
ton ium  is  a q u irk  of th is  e lem e n t a lone, and not to  be e x tra p o la ted  to  neigh
b o u rin g  is o to p e s . T he (a, o-'f) r e a c t io n  a lso  p r o m is e s  to  be u se fu l in  su ch  
s tu d ie s  [37, 38]. .

A n g u la r  s tu d ie s  of p h o to n - in d u c e d  f is s io n  of e v e n -e v e n  is o to p e s  a ls o  
o ffe r a p o ss ib le  tool fo r  studying  the tra n s i t io n  s ta te s ,  e sp e c ia lly  if the p r e -

5 The mass asymmetry mode corresponds to a Y$ deformation of the deformed nucleus,the bending 
mode to a Yj. In classical terms, the mass asymmetry mode is thé oscillation of a pear shape into its 
mirror image, or the running of a bulb about the greatest perimeter of the deformed nucleus. Bending (Yj) 
corresponds to a wave running about the surface at an angle, 6 = cos"1 l /(3 .4 ) i with the symmetry axis. 
Higher excitations of order three can exist with К = ±2, *3, but presumably, at higher excitation energies 
than the motions considered here. cf. Ref. [32].

6 Note that in Ref. [33] , similar calculations are made for saddle point shapes in the two-spheroid 
model. However in that model, the mass asymmetry mode exhibits infinite inertia, and therefore, zero 
frequency.

7 This statement is based on the assumption that each increase of one MeV in the barrier energy
corresponds to a factor Ю"8 in lifetim e [34]. . .
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Fig. 5 .

The liquid -drop energy is plotted against the quadrupole moment 
of the spheroidal equilibrium shape for several values of X.

Also indicated are the optimal spheroidal approximations to the fission barrier shapes, 
as obtained in Ref. [46] for the particular X-values considered here.

c is ió n  of the p ro c e s s  could be in c re a s e d . T he p ic tu re  d isc u sse d  above im 
p lie s  th a t a К = 1 , 1 “ s ta te  l i e s  not too  f a r  above th e  lo w e s t (K = 0 )1" s ta te .  
T he o b se rv e d  r a te  of d e c r e a s e  in  an  is o t ro p y  f ro m  p h o to n -in d u ced  f is s io n  
[39], w hich has been  in te rp re te d  to  im p ly  a К = 1 s ta te  a t % 0.230 MeV above 
the  К = 0, 1“ s ta te  is  not in c o n s is te n t w ith th is  p ic tu re s . Sufficient p re c is io n  
to  sp e c ify  o r  to  put bounds on th e  e n e rg y  d if fe re n c e  b e tw e en  th e  lo w e s t l-  
t r a n s i t io n  s ta te  and the f is s io n  th re sh o ld  (0 +) en e rg y  would be a valuab le ad 
v an c e . Q uadrupo le  t r a n s i t io n  s ta te s  m igh t a lso  be s tu d ied  in  d e ta il by th is  
p r o c e s s  [40].

P ro p e r t ie s  a s s o c ia te d  w ith sp e c if ic  n eu tro n  re so n a n c e s  o th e r  th an  the 
an g u la r d is tr ib u tio n s  w ill a lso  be u sefu l in  co n s tru c tin g  a so lid ly  in te rlocked  
p ic tu re  of the tra n s i t io n  s ta te  sp e c tru m . S tud ies, fo r exam ple, of fragm ent 
m a s s  a s y m m e try  [4 1 ], of th e  p ro b a b il i t ie s  of « - e m is s io n  in  f is s io n  [42], 
and, indeed, of the b as ic  p a r t ia l  w idths fo r each resonance , w ill, it is  hoped, 
find  a p la ce  in  such  a p ic tu re .  R eg ard in g  the  l a t te r ,  due cogn izance  m u st 
be ta k e n  of the  r e c e n t  w o rk  of LYNN [43], w h ich  su g g e s ts  f i rm ly  fo r  U233 

and U235., and le s s  d e fin ite ly  fo r  Pu239 , th a t re so n a n c e s  com e w ithin a width 
of one a n o th e r  o ften  enough to  d e c e iv e  th e  n a iv e  o n e - le v e l  s tu d e n t in to  
ac ce p tin g  a w arp ed  p ic tu re  of th e  u n d e rly in g  re so n a n c e  p r o p e r t ie s .

To su m m a riz e , the t r a n s i t io n  s ta te  s p e c tr a  have grow n in  re c e n t y e a rs  
in to  a  f ru it fu l o b je c t fo r  s tudy , and th e re  is  e v e ry  p ro m is e  th a t th e  ra n g e  
and in te r e s t  of su c h  s tu d ie s  w ill con tinue  to  g ro w .

8 This estimate would be decreased by at least a factor of two if the assumed barrier curvature were 
chosen as small as the data of Ref. [23] requires. .
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A P P E N D I X

LIQUID DROP CALCULATIONS

C a lc u la tio n s  a r e  d e s c r ib e d  of odd p a r i ty  v ib ra t io n a l  f re q u e n c ie s  of a 
sp h e ro id a l liqu id  d ro p  w ith quantum  n u m b e rs  (К, ж) equal to  (0, -) and ( 1 ,- ) ,  
co rre sp o n d in g  re sp e c tiv e ly  to  the "m a ss  a s y m m e try "  and "bending" m odes 
of Ref. [33].

An in c o m p re s s ib le ,  i r r o ta t io n a l  liq u id  d ro p  is  c o n s id e re d , sp e c if ie d  
in  p ro la te  s p h e ro id a l c o -o rd in a te s  (%,ц,ср) by the  eq u a tio n  Ç = §o . C om pu
ta tio n s a re  m ade of k ine tic  and po ten tia l en e rg ies  asso c ia ted  with sm all devi
a tions from  the sp h e ro id a l shape, of the fo rm

Since the sp h e ro id a l liqu id  d rop  is  s ta b le  a g a in s t d e fo rm a tio n s  of th is  type, 
th e  p o te n tia l en e rg y  is  of the  fo rm  . .

The q u an titie s  kk have been  com puted a s  second  d e r iv a tiv e s  of the p o ten tia l 
( su rfa c e  and Coulom b) energy :

(3)

w here

£ -  ?0 a 0 ' _ ¿ 2 ^ 2 y  F*30 (м) + a l  ( ^ 2 _ ¿ 2 ^ 2 y  ^31 (AO COS cp . (4 )С -)
g § - d 2

V  = Y o + W 4 .  (K = 0,1) . (5)

T he k in e tic  en e rg y  of i r ro ta t io n a l  m o tion  is  g iven  by

R - 2.у^к(ак)^ (6)

and, in  f i r s t  ap p ro x im atio n , the  quan tized  v ib ra tio n s  have en e rg y

йик-Ь (ккА ^к)*- (7)

(8)

w h ere  B$ and Be a r e  in  u n its  of the  s p h e r ic a l  s u r fa c e  en e rg y  and Coulom b 
e n e rg ie s ,  E° and E¿ re sp e c tiv e ly , and X = E c /2 E °  is  the u su a l f is s io n a b ility  
p a ra m e te r .  F o r  a p e r tu rb e d  sp h e ro id , *
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and

^  = 3 2 ,* 5 0(t§ -d * ) ] !

6 6 ' .
f d h f d ^ - [ ^ - ^ \ m 22 - d 2t 4 ] j -  ( 1 0 )
d d 12

T he a p p ro p r ia te  expansion  of l / r ^  in  sp h e ro id a l c o -o rd in a te s  is  given e . g .  
by HOBSON [44].

T o ob ta in  the  in e r t ia  c o e ff ic ie n ts , th e  v e lo c ity  p o te n tia l cp i s  e x 
panded in  p ro la te  sp h e ro id a l h a rm o n ics  and the coeffic ien ts de te rm in ed  fro m  
the boundary  condition  [45]

^  + V<p-Vf = 0 , ( 1 1 )

w here  f = Ç -£ o  = 0  d e s c r ib e s  the  su r fa c e  of the drop  a t the (sphero ida l) equ i
lib r iu m  shape.

The r e s u l ts  of th is  ca lcu la tio n  a re  p re se n te d  in  F ig . 5 fo r s e v e ra l values 
of X fo r  which the fiss io n  b a r r i e r  shapes have been shown by SWIATECKI [46] 
to  c o r re s p o n d  to  o p tim a l sp h e ro id s  w ith  d is to r t io n  Ço/d = l . l ,  1 .2 , 1.4 and 
oo ( t h e X  = l ,  s p h e r ic a l ,  sa d d le  p o in t sh a p e ) . In F ig . 6 , th é  d if fe re n c e , Д, 
in  en e rg y  betw een the К = 1 and К = 0 v ib ra tio n s  is  p lo tted  ag a in st X and com 
p a re d  w ith  th e  r e s u l t s  of BA ERG  e t a l .  [39] a s  in f e r r e d  f ro m  p h o to f is s io n  
f ra g m e n t a n iso tro p y  d a ta  f o r  T h 232, U238 , U236, U234  and P u 240 (o rd e re d  in  
a sce n d in g  X -v a lu e s ) .

O ne s e e s  in  F ig . 5 a g e n e ra l  te n d e n c y  fo r  th e s e  odd p a r i ty  v ib ra t io n a l  
e n e rg ie s  to  d e c re a s e  w ith  in c re a s in g  sp h e ro id a l d e fo rm a tio n , a tre n d  con
s is te n t  w ith  th e  c o n je c tu re  th a t su ch  v ib ra t io n s  m ay  l ie  lo w e r  in, e n e rg y  a t
th e  f is s io n  sa d d le  sh ap e  th a n  a t s ta b le  n u c le a r  d e fo rm a tio n s . T he a p 
p r o p r ia te  e n e rg y  s c a le  f o r  su c h  v ib r a t io n s  is  no t e x p e c te d  to  be g iv e n  by 
th e  liq u id  d ro p  m o d e l, s in c e  lo w -ly in g  c o l le c tiv e  v ib ra t io n s  g e n e r a l ly  l ie  
m u ch  lo w e r  in  e n e rg y  th a n  th e  liq u id  d ro p  m o d e l p r e d i c t s .

F ig u re  6  show s th a t th e  d ep e n d en c e  of th e  liq u id  d ro p  Д is  c o n s is te n t  
only v e ry  qualita tive ly  w ith the pho to fission  da ta . If one in s is ts ,  nonetheless, 
on e s tim a tin g  fro m  F ig . 6  an en e rg y  sc a le  fa c to r  betw een  the liqu id  d rop  and 
the  a c tu a l n u c leu s, th en  th a t f a c to r  is  about f iv e . W ith such  a fa c to r  F ig . 5 
im p lie s  ac tua l v ib ra tio n a l e n e rg ie s  fo r  Pu240 o fñ u o »  0.5 MeV andfiuj»^ 0.6 MeV. 
T h e n  a  1+ s ta te  cou ld  have  an  e n e rg y  a s  low  a s  1.1 M eV in  th e  t r a n s i t io n  
s ta te  spiectrum  of Pu240 , w ell below the 1 .6  MeV availab le in  th e rm al-n eu tro n  
f is s io n , .

T o  s u m m a r iz e ,  one c o n c lu d e s  th a t  th e  o d d - p a r ï ty  v ib r a t io n a l  s ta te s  
m ig h t w e ll l ie  su f f ic ie n tly  low  a t th e  f is s io n  b a r r i e r  sh a p e  to  r e s o lv e  th e  
ap p a ren t co n flic t betw een the o c c u rre n c e  in  th e rm a l-n eu tro n  f is s io n  of ea s ily  
f is s io n a b le  sp in  1+ s ta te s  [31] and the im p lica tio n  of (d, pf) s tu d ie s  [23] th a t 
tw o -p a r t ic le  s ta te s ,  in c lu d in g  1+ s ta te s ,  l ie  abou t 1 MeV above th e  en e rg y  
a v a ila b le  to  th e rm a l  n e u tro n s . An in te r e s t in g  c o ro l la r y  to  th is  co n c lu s io n  
is  the  su g g e stio n  th a t the p h o to fiss io n  s tu d ie s  a c tu a lly  p ro v id e  a m e a su re  of
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Fig. 6 .

The computed difference between the К = 1 and К = 0 odd parity vibrational energies 
(smooth curve) is plotted against X = (Zz/A)/(48.4) [47], 

together with the photofission results (crosses),
(2яД)/йшс)» f°r the several nuclei studied in Ref. [39].

The "Liquid -Drop" energy scale (left) 
corresponds to the semi-empirical surface energy of Green, 17.80 A l MeV.

The "Barrier Curvature" energy scale (right) 
corresponds to the assumption 2ir/fiWf; = 24.0 (MeV)'1,

suggested by recent (d.pf) experiments [23]. '
There appears to be (roughly) a factor of five between the two scales.

the  en e rg y  d iffe ren ce  betw een  the К = 0, К = 1 v ib ra tio n a l s ta te s  a t the f iss io n  
b a r r i e r  r a th e r  than  of th e  d if fe re n c e  betw een  th e  two p a r t ic le  (ГКя-) = (1 , 1 , ~) 
s ta te  and the co llec tiv e  (Жтг) = (1 , 0 , - )  s ta te , as had p rev io u sly  been supposed 
[39].
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. . D I S C U S S I O N 1

, (on th e  fo re g o in g  th r e e  p a p e rs )

R. JOLY: I should like to ask  D r. H uizenga what is  the  th resh o ld  e n e r 
gy of the  (a ,  a 1 f) re a c tio n  m en tioned  in  h is  p ap e r and if, a t 43 MeV fo r  the 
inc iden t O '-p artic le  en e rg y , he can e lim in a te  the p o ss ib ility  of a 3 -s te p  p ro 
c e s s  such as (a , a 1 nf) tak in g  p lace . .

J .  R. H U IZEN G A :’ T he U 2 3 S(o, i a 1 nf) r e a c tio n  h as  a th re s h o ld  th a t is  
l a r g e r  than  th a t of the  U238 (a ,  O' 1 f) re a c tio n  by ap p ro x im a te ly  the  n e u tro n - 
b ind ing  e n e rg y  of U238. S ince o u r en e rg y  re so lu t io n  is  350 keV , th e se  two 
p ro c e s s e s  a r e  v e ry  w ell s e p a ra te d . .

S. S. KAPOOR: It shou ld  be p o ss ib le  to  se e  w h e th e r only M = 0 s ta te s
a re  involved by d e te rm in in g  an g u la r d is tr ib u tio n s  in the az im u tha l d irec tio n .

J .  R. HUIZENGA: T hat is  c o r re c t .  A ngular d is trib u tio n  m easu rem en ts
w ill b e  m a d e  out o f th e  r e a c t io n  p la n e  to  in v e s t ig a te  th e  M d is t r ib u t io n s .
. E . R. RAE: W ith r e g a rd  to  the  p a p e r  p re se n te d  by D r. G riffin  I should
lik e  to  m ake two co m m en ts  co n c e rn in g  the  r e la t iv e  f is s io n  w idths of th e  0 + 
and 1+ s ta te s  ex c ite d  in th e  slow  n e u tro n  f is s io n  of P u239. F i r s t ly ,  I th ink  
th a t  it  m ay  be m is le a d in g  to  in fe r  f ro m  th e  w o rk  of S ch w artz  and F r a s e r  
th a t th e re  is  a rough  eq u a lity  of th e se  f is s io n  w idths b e c a u se  th e  s c a tte r in g  
m e a s u re m e n t f ro m  w hich they  d e te rm in e d  th e  sp in s  of a s e le c tio n  of le v e ls  
w ould te n d  to  fa v o u r th e  o b se rv a tio n  of n a r ro w  le v e ls  and th e  o m is s io n  of 
the b ro ad  0+ le v e ls . It is  a lso  p o ss ib le  th a t s tro n g  in te r fe re n c e  effec ts  m ay 
lead  to  som e doubt re g a rd in g  one o r  two of th e ir  sp in  ass ig n m e n ts .

S econdly , r e c e n t  u n p u b lish ed  w o rk  on th e  P u 239 le v e ls  up to  a few  
hundreds of e le c tro n  v o lts  re v e a l the  p re se n c e  of m any v e ry  wide le v e ls  with 
f is s io n  w idths of a few eV. T hese  wide le v e ls  a re  a lm ost ce rta in ly  0+ leve ls , 
so  th a t a d if fe re n c e  of a s  m uch  as a f a c to r  of 1 0  m ay  y e t e x is t  betw een  the  
m ean  f is s io n  w id ths of th e  0 + and 1 + le v e ls .

J . J .  G RIFFIN : D r. R a e ' s  c o m m e n ts  a re  qu ite  r e le v a n t and s t r e s s  the  
need  fo r  re l ia b le  know ledge of re so n a n c e  sp in s . I should  lik e  to  no te , how
e v e r , th a t if  the P u 240 (1  + ) s ta te s  had to  f is s io n  th rough  a two q u a s i-p a r tic le  
s ta te ,  then  they  w ould be expected  to  have a v e rag e  f is s io n  p ro b a b il itie s  r e 
duced  by an am oun t c o r re s p o n d in g  to  abou t 1 M eV of b a r r i e r  p e n e tra t io n ,
i . e .  p e rh a p s  a re d u c tio n  of 105 to  108 . T hen  th e  fa c t th a t one s e e s  any 
f is s io n  a t a l l  f ro m  sp in  1 + r e s o n a n c e s  s e e m s  to  in d ic a te  a 1 + t r a n s i t io n  
s ta te  w ith  a th re s h o ld  a t l e a s t  so m e w h a t lo w e r  th a n  th e  lo w e s t tw o q u a s i 
p a r t i c le  t r a n s i t io n  s ta te .

R. VANDENBOSCH: In y o u r  p a p e r ,  D r. G riff in , you in d ic a te d  th a t
the lo w es t b a n d ,a p a r t f ro m  th e  ev e n Leven К = 0+ band, m igh t be an odd p a 
r i ty  К  = 0 band . In th e  p a p e r  p r e s e n te d  by  D r. H u izen g a  one n o tic e s  th a t 
th e re  is  a c h a r a c te r i s t i c  d if fe re n c e  in th e  an g u la r  d is tr ib u tio n  p a t te rn s  fo r  
f is s io n  th ro u g h  even  sp in , even  p a r i ty  t r a n s i t io n  s ta te s  and th o s e  fo r  odd 
sp in , odd p a r i ty  s ta te s  - n a m e ly  th a t  f o r  K = 0 and M = 0 th e  y ie ld  a t 90°

1 For further discussion of GRIFFIN, J.J., "Transition states at the fission barrier", see also: 
RAE, E.R., "Cross-sections for low-energy neutron-induced fission" ; and DE SAUSSURE, G., BWNS.J., 
JOUSSEAUME, С ., MICHAUDON, A. et PRANAL, Y ., "Mesure et analyse de la section efficace de fission 
du plutonium-239 de 0. â 5 keV".
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v an ish es  fo r odd sp in  s ta te s .  I would lik e  to  ask  D r. H uizenga if, f ro m  h is  
d a ta , he can s e t  an u p p e r  l im it  to  th e  am ount of f is s io n  o c c u r r in g  th ro u g h  
th e  odd p a r i ty  band . ,

J . R. HUIZENGA: F o r  th e  c a se  M = K= 0, D r. V andenbosch  o b se rv e d
c o r r e c t ly  th a t the  even  and odd I v a lu es  give s lig h tly  d if fe re n t a n g u la r  d i s 
tr ib u tio n s . H ence, one can  in  p r in c ip le  u se  o b se rv e d  an g u la r d is tr ib u tio n s  
to  m e a s u re  th e  co n trib u tio n s  of even  and odd sp in  t r a n s i t io n  s ta te s .  How
e v e r ,  th e  a b se n c e  of c o n tr ib u tio n s  f ro m  odd sp in  t r a n s i t io n  s ta te s  in  th e  , 
a n g u la r  d is tr ib u t io n s  d o es  no t n e c e s s a r i ly  m e an  th a t  no su ch  s ta te s  e x is t  
in  th e  t r a n s i t io n  s ta te  n u c le u s . T h is  i s  due to  th e  fa c t th a t  we do n o t a t 
p re se n t u nderstand  the (a, a ' )  rea c tio n  m echan ism . It m ay be that the d irec t 
r e a c t io n  m e c h a n ism  d is c r im in a te s  a g a in s t  odd sp in  v a lu e s  and , if  th is  is  
t r u e ,  odd sp in  values w ill m ade lit t le  con tribu tion  to  the angu lar d is trib u tio n  
even if  they  a re  p re se n t in the  tra n s itio n  s ta te  nucleus.
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. SADDLE-POINT ROTATIONAL STATES FROM RESONANCE FISSION OF ORIENTED NUCLEI. Nuclei 
of the actinide elements uranium, neptunium and plutonium can be aligned in the compounds X02Rb(N03)3 
through the interaction ofthequadrupole moment of the nucleus with the gradient of the crystalline electric 
field simply by cooling the appropriatè single crystal. A nuclear alignment of this type corresponds to a non
uniform angular distribution of the symmetry axis of the compound nucleus in space, which reflects primarily 
the value of K. If the assumption is made that the fragments also have this distribution, a method for estab
lishing the К quantum number at the saddle point is obtained. Experiments on aligned U233 and U235 nuclei 
at 1.2°K and using thermal neutrons have been performed at Oak Ridge National Laboratory and reported pre
viously. .

These experiments have now been extended to resonance neutron energies and to temperatures of 0. ¡?К. 
When taken together with direct determinations (using polarized neutrons and polarized nuclei) of the J-values 
associated with each resonance, this extension permits a much more detailed understanding of the number and 
nature of the fission channels available; these are questions of long standing in fission. In U235, an anisotropy 
of the fission fragments approaching the maximum possible was found for the 1.14- and 8.8-eV resonances, 
with a sign opposite to that previously found for alpha particles. In addition, a substantial decrease in the 
anisotropy was found for neutron energies in the neighbourhood of the well-known 0 .3 -eV resonance. In the 
absence of direct information on the J-values in U235, resort was made to a multi-level fit to of similar to that 
of Kirpichnikov et a l . , in which it was assumed that J(0.3 eV) /  J( 1.14 eV), in contrast to earlier multi-level 
fits. These preliminary data are consistent with an anisotropy proportional to the calculated contribution to 
oj- of the two possible J-values. The shape of the curve is, however, not consistent with other data such as 
the variation of peak-to-valley ratio of Faler and Tromp; thus the rather strong indication that 
J(0.3 eV) /  J(1.14 eV) should not yet be accepted as conclusive. Further measurements are in progress.

ÉTATS ROTATIONNELS A L’ETRANGLEMENT RESULTANT DE LA FISSION, PAR NEUTRONS DE RÉ
SONANCE, DE NOYAUX ORIENTÉS. Il est possible d’aligner des noyaux des actinides U, Np et Pu dans les 
composés X02Rb(N0s)3 par interaction du moment quadrupolaire du noyau avec le gradient du champ électrique 
du cristal, en refroidissant tout simplement le monocristal intéressant. Un alignement de ce genre correspond 
à une distribution angulaire non uniforme, dans l'espace, de l’axe de symétrie du noyau composé, qui reflète 
en premier lieu la valeur de K. Si l’on suppose que les fragments présentent cette même distribution, on arrive 
à une méthode qui permet d’établir le nombre quantique-K à l’étranglement. Des expériences faites à Oak 
Ridge sur des noyaux alignés de 233U et de 235U à 1,2°K et avec des neutrons thermiques ont déjà fait l’objet 
d’articles dans des revues.

Depuis, ces expériences ont été étendues aux énergies des neutrons de résonance et à des températures 
de l’ordre de 0,5°K. Faite conjointement avec des déterminations directes (à l’aide de neutrons polarisés et de 
noyaux polarisés) des valeurs de J associées à chaque résonance, la nouvelle série d’expériences permet de se 
faire une idée beaucoup plus exacte du nombre et de la nature des voies de fission disponibles; il s’agit là de 
questions qui se posent depuis longtemps en matière dcfission. Dans 235U, une anisotropie des fragments de 
fission approchant le maximum possible a été relevée pour les résonances de 1,14 et 8,8 eV, avec le signe 
contraire de celui qui avait été trouvé antérieurement pour les particules alpha. En outre, une diminution 
considérable de l'anisotropie a été observée pour les énergies neutroniques dans le voisinage de la résonance

* Research sponsored by the United States Atomic Energy Commission under contract with the 
Union Carbide Corporation.

* * Now with Radiation Instrument Development Laboratory, Oak Ridge, Tenn.
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bien connue de 0,3 eV. En l'absence de renseignements directs sur les valeurs de J dans 235u , on a procédé 
à un ajustement à of analogue à celui de Kirpichnikov et a l . , pour lequel il avait été admis que J(0,3 eV) 
était différent de J (1,14 eV), contrairement à ce qui avait été fait pour des àjustements à plusieurs niveaux 
antérieurs. Ces données préliminaires sont compatibles avec une anisotropie proportionnelle à la contribution 
à of des deux valeurs de J possibles, qui a été calculée. Toutefois, la forme de la courbe n’est pas en accord 
avec d'autres données, telles que la variation du rapport «som m et-vallée »  de Faler et Tromp; en con
séquence, bien qu'elle paraisse extrêmement plausible, l'hypothèse selon laquelle J (0 ,3  eV) est différent 
de J (1,14 eV) ne doit pas encore être considérée comme démontrée. On procède actuellement à de nouvelles 
mesures. ’

ВРАЩАТЕЛЬНЫЕ СОСТОЯНИЯ СЕДЛОВОЙ ТОЧКИ В РЕЗУЛЬТАТЕ РЕЗОНАНСНОГО 
ДЕЛЕНИЯ ОРИЕНТИРОВАННЫХ ЯДЕР. Ядра актинидных элементов урана, нептуния и плу
тония можно выстроить в соединениях ХОгКЬ(]МОз)з путем взаимодействия квадрупольного 
момента ядра с градиентом кристаллического электрического поля просто в результате охлаж
дения соответствующего единичного кристалла. Выстраивание ядер этого типа соответствует 
неравномерному угловому распределению оси симметрии составного ядра в пространстве, что 
отражает в первую очередь величину К. Если предположить, что таково же и распределение 
осколков, то получим метод для установления числа квантов К в седловой точке. В Окридже 
были выполнены эксперименты с выстроенными ядрами урана-233 и урана"-235 при температуре 
1 ,2°К с помощью тепловых нейтронов, о чем сообщалось ранее.

Эти эксперименты теперь расширены с включением резонансных энергий нейтронов и 
при температуре 0,5° К. При использовании вместе с непосредственным определением (с по
мощью поляризованных нейтронов и поляризованных ядер) значений J , связанных с каждым 
резонансом, такое расширение дает возможность значительно полнее понять число и характер 
имеющихся каналов деления. Эти вопросы давно стоят в области деления. Для урана-235  
было установлено, что анизотропия осколков деления приближается к вероятному максимуму 
при резонансах с энергиями 1,14 и 8,8 эв, со знаком, противоположным установленному ранее 
для альфа-частиц. Кроме того, было установлено значительное уменьшение в анизотропии 
при энергии нейтронов в районе хорошо известного резонанса 0,3 эв . При отсутствии н е
посредственной информации относительно значений J в уране-235 была сделана ссылка на 
многоуровневую апроксимацию к erf, подобную апроксимации Кирпичникова и др. , в которой 
предполагалось, что J(0,3 эв) =#= J( 1,14 эв) в противоположность предыдущим многоуровневым 
апроксимациям. Эти предварительные данные совместимы с данными относительно анизо
тропии, пропорциональной расчетному вкладу в erf двух возможных значений J. Форма кривой, 
однако, не совместима с другими данными, например, с данными относительно изменения со
отношения пик-впадина Фалера и Тромпа, что, таким образом, довольно категорически указы
вает на то, что J(0,3 эв) f  J (1 ,14 эв) не следует принимать как исчерпывающее. Проводятся 
новые измерения.

ESTADOS ROTACIONALES EN EL PUNTO DE ESTRANGULACION DEBIDOS A LA FISION POR RESONANCIA 
DE NUCLEOS ORIENTADOS. Los núcleos de los elementos actfnidos uranio, neptunio y plutonio pueden aline
arse en los compuestos del tipo X02Rb(N 0^, en virtud de la interacción del momento cuadripolar del núcleo 
con el gradiente del campo eléctrico cristalino, por simple enfriamiento del monocristal correspondiente. Una 
alineación nuclear de este tipo corresponde a una distribución angular no uniforme del eje de simetría del 
núcleo compuesto en el espacio, que refleja principalmente el valor de K. Si se supone que los fragmentos 
presentan también la misma distribución, se obtiene un método para determinar el número cuántico К en 
el punto de estrangulación. Como se menciona en trabajos anteriores, en el Oak Ridge National Laboratory 
se han realizado experimentos con núcleos alineados de 233U y de 235U a 1,2°K utilizando neutrones térmicos.

Dichos experimentos se han ampliado ahora a energías neutrónicas de resonancia y a temperaturas de 
0, 5°K. Si se considera juntamente con la determinación directa (mediante neutrones y núcleos polarizados) 
de los valores J asociados a cada resonancia, esa ampliación permite llegar a un conocimiento mucho más 
preciso del número y naturaleza de los canales de fisión disponibles, cuestiones ambas que el fenómeno de la 
fisión suscita desde hace mucho tiempo. En el 235U se observó, para las resonancias de 1,14 y 8,8 eV, una 
anisotropfa de los fragmentos de fisión próxima al máximo posible, y de signo contrario al de la observada 
previamente en el caso de los heliones. Asimismo, se comprobó una marcada disminución de la anisotropfa 
para energías neutrónicas próximas a la conocida resonancia de 0,3 eV. Como se carecía de información directa 
sobre los valores I del 235U, se recurrió a un ajuste de niveles múltiples a of, análogo al de Kirpichnikov y c o l., 
para el que se supuso que 1(0,3 eV) £ 1(1,14 eV), a diferencia de ajustes anteriores de carácter análogo.
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Estos datos iniciales son compatibles con una anisotropfa proporcional a la contribución que se ha calculado 
aportan a of los dos valores posibles de J. Sin embargo, la forma dé la curva no concuerda con otros datos 
tales.como la variación de la razón cresta a valle de Faler y Tromp; por consiguiente, no deben aceptarse 
aún como concluyentes los fuertes indicios de que J(0,3 eV) ¿ J(l, 14 eV). Los autores están efectuando medi
ciones complementarias para aclarar este concepto.

INTRODUCTION

The p ro c e s s  of low en e rg y  n eu tro n -in d u c ed  f is s io n  can  be c o n s id e re d  to 
tak e  p lace  in  th re e  re g im e s . T hese  a re  (a) ca p tu re  and subsequen t r e d i s t r i 
bution  of ex c ita tio n  en e rg y , co rresp o n d in g  to  app roach  to  the f iss io n  b a r r ie r ;
(b) p a s s a g e  o v e r  th e  sa d d le  p o in t (o r tu n n e llin g  th ro u g h  th e  b a r r i e r ) ;  and
(c) s c is s io n  o r b re a k u p . Of th e s e , only (b) r e p r e s e n ts  a re la t iv e ly  s im p le  
s i tu a tio n , b e c a u s e  (a) and  (c) invo lve  la rg e  num be ,rs o f s ta t e s  and  m a n y  
p o s s ib le  p a th s . As BOHR [1] h as  po in ted  out, the  s itu a tio n  is c o n s id e rab ly  
s im p lif ie d  d u ring  p a s s a g e  th ro u g h  o r  o v e r th e  b a r r i e r ;  h e re  th e  n u m b er of 
s ta te s  av a ilab le  to  the com pound n u cleu s can  be sm a ll, and th e se  s ta te s  a re  
though t to  be  a n a lo g o u s  to  th e  c o l le c tiv e  s ta te s  n e a r  th e  g ro u n d  s ta te  of a 
d e fo rm ed  heavy n u c le u s . The s im p lif ic a tio n  g iven  by th is  p ic tu re  p ro v id e s  
a  b a s is  fo r  u n d e rs ta n d in g  of th e  p r e s e n t  e x p e r im e n ts .

A n u m b e r of e x p e r im e n ts  [2, 3, 4] have d e m o n s tra te d  th a t n u c le i of the  
ac tin id e  e le m e n ts  u ra n iu m , nep tun ium  and p lu ton ium  can  be a lig n ed  in  the  
com pounds X0 2Rb(N0 3)3 , s im p ly  by cooling a sing le  c ry s ta l  of the compound. 
Although th e re  was fo r som e tim e  a question  about the d irec tio n  o fthe nuclear 
o r ie n ta tio n ,  th is  now a p p e a r s  to  h av e  b e e n  s a t i s f a c to r i ly  r e s o lv e d  [4,.5] . 
B oth  U233 and U235 a r e  know n to  h av e  p o s it iv e  n u c le a r  e l e c t r i c  q u ad ru p o le  
m o m e n ts  [6 ] (Q> 0), and both  a re  b e lie v e d  to  a lig n  w ith  th e  m a jo r  n u c le a r  
a x is  in  th e  p la n e  p e rp e n d ic u la r  to  th e  с - a x is  of th e  (p seu d o -h ex a g o n a l)  
U0 2 Rb(N0 3 ) 3  c ry s ta l.  In both c a se s , a -p a r t ic le s  w ere  found to  be p re fe re n ti
a lly  e m itte d  in  th e  p la n e  p e r p e n d ic u la r  to  th e  с - a x i s ,  w ith  an  a n is o tro p y  
g iv e n  by

W.(j8 ) = 1 + (А/T )  P? (cos/3), (1)

w here A had the value  -0 . 073 ± 0. 013 fo r U235, and the  value -0 . 064 ± 0. 004 
fo r U233 [2].

One se t of m e a su re m e n ts  has a lso  been  m ade on the an iso tropy  of fission  
f ra g m e n ts  fro m  U233 and U 235 o r ie n te d  in  th is  fash io n , u s in g  u n f ilte re d  
re a c to r  neu trons from  the g rap h ite  r e a c to r  at the Oak Ridge N ational L abo ra
to ry  [7]. The r e s u l t s  show ed an an iso tro p y  of th e  type (1), but w ith 
A = +0. 035 ± 0. 009 fo r U235 and A ** 0 fo r U 233 . • '

T he p r e s e n t  w o rk  is  an  e x te n s io n  o f th e s e  e x p e r im e n ts  to  s e le c te d  
n eu tro n  e n e rg ie s  in  th e  re so n a n c e  ra n g e , and to  lo w er te m p e ra tu re s  w here  
th e  co e ffic ie n t o f P2 (cos fi) in  (1 ) is  l a r g e r ,  and th u s  e a s i e r  to  d e te rm in e .  
We sh a ll  f i r s t  d is c u s s  c e r ta in  th e o re t ic a l  a s p e c ts  of th e  p ro b le m , then  d e 
s c r ib e  the e x p e r im e n ta l ap p a ra tu s  and the  (in te rim ) r e s u l ts ,  and finally  give 
the conclusions th a t m ay  now be draw n.
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THEORY

F o r  p r e s e n t  p u rp o s e s , th e  com pound n u c leu s  du rin g  p a s s a g e  o v e r  th e  
b a r r i e r  m ay  be c o n s id e re d to  be re p re s e n te d  by a su itab le  sum  (over m agnetic 
su b s ta te s  M) of s y m m e tr ic  top  w ave functions (afîy) w h ere  a , fi, 7  a re
th e  E u le r ia n  a n g le s . T he th r e e  quan tum  n u m b e r  in d ic e s  J , M, and К  a r e  
th o se  a s s o c ia te d  w ith  the  com pound sy s te m  at th e  sad d le  po in t, К being  the 
p ro je c tio n  of th e  to ta l  a n g u la r  m o m e n tu m  J  a long  th e  s y m m e try  a x is ; and 
M b ein g  th e  p ro je c tio n  of J  a long  th e  s p a t ia l  a x is ,  i. e . a long th e  с - a x is  of 
th e  c r y s ta l  in  th e  p r e s e n t  c a s e .

In h is  1955 p a p e r  [1] BOHR s u g g e s te d  th a t  s m a l l  v a lu e s  o f К  sh o u ld  
p red o m in a te  in lo w -ex c ita tio n  f is s io n . T h is  a rg u m en t is  b ased  on en e rg e tic  
c o n s id e ra t io n s ;  i . e .  th o s e  n u c le i th a t  h av e  "u s e d  u p "  th e  l e a s t  e n e rg y  in  
p re s e rv in g  an g u la r  m om entum  and p a r i ty  have m o re  en e rg y  th a t can  go into 
producing  d efo rm ation . N uclei in  ro ta tio n a l s ta te s  with low va lu es  of К have 
th e  l a r g e s t  m o m e n ts  of in e r t ia  and th u s  th e  s m a lle s t  en e rg y  of ro ta tio n  fo r 
a  g iven  J . T h ese  nucle i shou ld  th e re fo re  have a  h ig h e r p ro b ab ility  fo r fiss io n .

In the  a ligned  com pound s ta te  sy s te m  the an g u la r d is tr ib u tio n  W (a,/3, 7 ) 
of th e  sy m m e try  ax is  is  then  g iven  fo r  ea ch  К  by [8 ]

WK0 3 ) « ^  |2 > Jmk |2 P (M ). (2)

, M

The p o p u la tio n s  P(M ) a re  d e te rm in e d  by th e  in it ia l  n u c le a r  o r ie n ta tio n . If 
th e  ta r g e t  n u c le u s  h a s  a n g u la r  m o m e n tu m  quan tum  n u m b e rs  j, m , and 
c a p tu re s  a  n eu tro n  w ith  sp in  p ro je c tio n  ц, E q . (2) m ay be w ritte n  [8 ]

WK(/3)oc Y I2 * ! * /  (C ( j iJ ;  шмМ))2 Р (т ) ,  (3)
m.ÿi

w h ere  С is  a  C le b sc h -G o rd a n  c o e ff ic ie n t. BOHR [1] id e n tif ie s  th e  an g u la r  
d is tr ib u tio n  of th e  fra g m e n ts  a f te r  s c is s io n  w ith  the  a n g u la r  d is tr ib u tio n  of 
th e  s y m m e try  ax is  a t th e  sa d d le  p o in t. W ithin th is  id e n tif ic a tio n , E q s . (2) 
and  (3) g iv e  an e x p r e s s io n  fo r  th e  f ra g m e n t a n g u la r  d is t r ib u t io n s .  T h e se  
e x p re s s io n s  m ay  be show n to  le a d  to  th e  follow ing fo r both  the  J  = j + i  and 
J  = j - i  c a s e s  of slow  n e u tro n  f is s io n :

WK(j3) = 1 + 3K2 - J ( J  + 1) 
J ( J  + 1)

5(2j - 1 ) (2j + 1) (2j 4- 3) 
4 (2j ) (2j + 2) S2 P2 (cos /3), (4)

w h e re  S 2 is  e s s e n t ia l ly  th e  a lig n m e n t p a r a m e te r  G 2 of ROSE [9 ] 1 . In th e  
p re s e n t c a se , the n u c lea r  a lignm ents com e from  e le c tr ic  quadrupole coupling

1 The second terms of Eq. (17) of Ref. [8] should be multiplied by the factor -(2j + l)/(2 j + 2) to 
conform to Eq. (4) above; the second terms of the second equation in Ref. [6] and of Eq. (21b) in Ref.[3] 
contain a numerical error and should be multiplied by a factor 2 /3 .
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w ith a sp in  H am iltonian

Л = Р  j z2 -  I  j(j + 1 ) ]  , (5)

w h ere  P  is  the  q u ad ru p o le  coupling  c o n s tan t in  cm*1. The a lig n m en t p a r a 
m e te r  S2 is  th en  g iven  in  good a p p ro x im a tio n  [1 0 ] by

w h ere  к is  th e  B o ltzm an n  c o n s tan t and T is  th e  ab so lu te  te m p e ra tu re .  Thus 
in  th e  B o h r a p p ro x im a tio n  th is  fo rm u la tio n  le a d s  to  an  a n g u la r  d is tr ib u tio n  
th a t in d eed  h as  th e  fo rm  of E q. (1).

F o r  r a th e r  g e n e ra l  ty p e s  of n u c le a r  a lignm en t, includ ing  both the Pound 
(e le c tr ic  quadrupole coupling) and B leaney (an iso trop ic  m agnetic  hfs coupling) 
ty p e s , it h a s  b een  show n [ 1 1 ] th a t in th e  an g u la r d is tr ib u tio n s  expected , i. e . 
in  a m o re  g e n e ra l fo rm  of Eq. (1)

an  ex p a n s io n  of th e  a l ig n m e n t p a r a m e te r  G4 in  p o w e rs  of l / T  canno t have 
te rm s  of lo w er o rd e r  than  ( l / T ) 2. T h is point is  im p o rtan t fo r dem o n stra tin g  
th e  a b sen c e  of P4  (cos /3) te r m s  in  th e  p r e s e n t  e x p e r im e n t, w h ere  s t r ic t  
l in e a r i ty  of th e  a n iso tro p y  w ith  l / T  is  found w ith in  e x p e r im e n ta l  e r r o r .

T h e  c o e ff ic ie n t o f (cos ¡3) in  E q . (4) c o n ta in s  th e  p a r a m e te r  
[3K 2 - J ( J  + 1)], an d  th u s  r e v e r s e s  s ig n  in  go in g  f ro m  s m a l l  К -v a lu e s  to  
v a lu e s  К  = J . T ab le  I g iv e s  v a lu e s  o f A f o r  e a c h  o f th e  К-v a lu e s  th a t m ay  
o c c u r  fo r  s -w a v e  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of U 233 and  U235. W h e e le r  in  a  
r e c e n t d isc u ss io n  [12] h a s  su g g e s te d  th a t c e r ta in  К-v a lu e s  shou ld  be im p o r
ta n t.  T h ese  v a lu e s  a re  s t a r r e d  in  T ab le  I [13].

T ab le  I show s th a t  th e  s ig n  and  m a g n itu d e  of th e  a n iso tro p y  p r im a r i ly  
r e f le c ts  th e  va lu e  of К  and is  r e la t iv e ly  in s e n s itiv e  to  th e  v a lu e  of J . Thus 
m e a s u r e m e n ts  of th e  a n g u la r  d is t r ib u t io n  of f i s s io n  f ro m  a lig n e d  n u c le i  
s h o u ld  b e  q u ite  u s e fu l  in  d e te rm in in g  a t l e a s t  th e  a v e r a g e ,  o r  e f fe c tiv e , 
v a lu e  of К  a s s o c ia te d  w ith  r o ta t io n a l  s t a t e s  a t th e  s a d d le  p o in t of f is s io n .  
As is  now w e ll know n, it  is  a lso  p o s s ib le  to  d e te rm in e  J  v a lu e s  a s s o c ia te d  
w ith  th e  com pound  n u c le u s  (and th u s  w ith  th e s e  s a m e  s a d d le  p o in t s ta te s )  
by  u s in g  the  in te ra c tio n  of p o la r iz e d  n e u tro n s  and p o la r iz e d  n u c le i [14]. The 
e x is te n c e  of th e s e  tw o c o m p le m e n ta ry  m e th o d s  th u s  g iv e s  p r o m is e  of p r o - 4 

v id ing  m e an s  fo r  re s o n a n c e -b y - re s o n a n c e  s tu d ie s  of the  sad d le-p o in t s ta te s  
in  fa v o u rab le  c a s e s .

T he V alues in  T ab le  I in c lu d e  a s  a  fa c to r  th e  d e g re e  of o r ie n ta tio n  th a t 
o c c u rs  in U 2350 2 Rb(N0 3 )3, Eq. (6 ). T h e re  a re  th r e e  e s tim a te s  of the coupling 
c o n s ta n t (P h c /k )  a t p r e s e n t  a v a ila b le .  T he f i r s t  i s  0. 0216°K and  w as ob 
ta in ed  fro m  lo w - te m p e ra tu re  sp e c if ic  h ea t m e a su re m e n ts  on a  r e la te d  co m 
pound U2350 2 F2 [2]. The se co n d  w as ob ta ined  by CHASMAN and RASMUSSEN

(6 )

(7)
v even
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TABLE I

C A L C U L A T E D  A V A L U E S  IN E Q . (1) (IN °K) C O R R E SP O N D IN G  T O  
VA RIO U S J , К  V A LU E S 

T h e  a s s u m e d  v a lu e s  o f th e  q u a d ru p o le  c o u p lin g  c o n s ta n t  o f E q . (6 ) 
a r e  g iv e n  in  e a c h  c a s e

U 233 (Phc/k = 0.0277°K) U235 (Phc/k = 0.0154°K)

k\ 2+ 3+ 3- 4*

0 +0.074* Parity forbidden +0. 077** Parity forbidden

•± 1 +0.037 +0.055 +0.058* +0.065*

± 2 -0 .037* 0* +0.031**

± 3 -0 .0 9 2 -0 .9 6 -0 .027

± 4 -0 .108

* Ref. [12] . .
* *  Refs. [ 12 and 13]

[15], u s in g  o u r  r e s u l t s  on U 233  a lp h a  p a r t i c l e  a n is o tro p y  and  a  c o r r e c t ly  
p h a s e d  p a r t i a l  w ave a n a ly s is  [3]. T h is  gave  a  v a lu e  of 0. 0277°K fo r  1Я 33 0 5  

Rb(N 0 3 )3 . Since the r a t io  of th e  quadrupo le  m om en ts Q(235)/Q(233) is  known 
a p p ro x im a te ly  [16], a  v a lu e  o f 0. 0154 ± 0. 0027°K  c a n  b e  d e r iv e d  fo r  
U2 3 6 0 2 Rb(N 0 3 )3 . T h is  v a lu e  can  a lso  be c o n s id e re d  a s  a m in im u m  v a lu e  of 
P h c /k ,  s in c e  th e  a lp h a  a n iso tro p y  fo r  the  p a r t i c u la r  cho ice  of p a r t i a l  w ave 
am p litu d e s  is  v e ry  n e a r  th e  m ax im um  fo r g iven  P h c /k .  A s im ila r  a n a ly s is  
h as  re c e n tly  been  m ade  p o s s ib le  by a  c a lc u la tio n  of SALUSTI [17], who h as 
g iv en  a n o th e r  d e r iv a tio n  of th e  p a r t i a l  w ave a m p litu d e s  in  th e  a lp h a  d ecay  
of и 233 T h is  c a lc u la t io n  in  a  s im i l a r  w ay  lo w e rs  th e  p o s s ib le  m in im u m  
v a lu e  of P h c /k  fo r  U?35 to  0. 0123 ± 0. 0022°K. T he C h a s m a n -R a s m u s s e n  
v a lu e s  have b ee n  u se d  in  T ab le  I to  in d ic a te  th e  s iz e  of th e  ex p e c ted  a n iso 
t r o p ie s .  T h e se  e s t im a te s  e m p h a s iz e  th e  im p o r ta n c e  of an  in d ep en d en t 
m e a s u re m e n t  o f P h c /k  [18].

A PPA R A TU S

T he a p p a ra tu s  fo r  m e a s u re m e n t  of th e  f is s io n - f ra g m e n t a n iso tro p y  as  
a function  of n eu tro n  en e rg y  and 1 /T  is  in th e o ry  s im p le  but som ew hat m o re  
d ifficu lt in  p ra c t ic e .  A s in g le  c r y s ta l  of и 238Ог Rb(N 0 3 )3 , grow n w ith a s u r 
fac e  la y e r  of th e  s a m e  m a te r i a l  w h e re  U235 w as s u b s t i tu te d  fo r  U 238 w as 
m o u n te d  in  a  v a r ia b le  e n e rg y  n e u tro n  b e a m  in  su c h  a  w ay  th a t  i t s  c - a x is  
could  be ro ta te d  w ith r e s p e c t  to  a  f is s io n -fra g m e n t d e te c to r . The ap p a ra tu s  
p e rm itte d  cooling the  c r y s ta l  to  te m p e ra tu re s  as  low as  0. 45°K.

F ig u re  1 is  a  s c h e m a tic  d ia g ra m  of th e  lo w e r  en d  of th e  c r y o s ta t  in  
w hich the  ex p e r im e n t w as c a r r ie d  out. The dew ar had an o u ts id e  d ia m e te r
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TO He3 PUMPS
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Nuclear alignment apparatus

of 25 cm  and co n ta in e d  two liq u id  n itro g e n  b a th s , a  He4 b a th , and a  s e c tio n  
(the sa m p le  ch a m b e r)  co o led  by a  co n tin u o u sly  o p e ra tin g  He3 r e f r ig e r a to r .  
The te m p e ra tu re  of the  sam p le  ch a m b e r w as m o n ito red  by a ca rbon  re s is ta n c e  
th e rm o m e te r  and  r e c o rd e d  co n tin u o u sly . A h e a te r  on th e  sa m p le  ch a m b e r 
w as co n tro lled  so  th a t the  in v e rse  te m p e ra tu re  of the  ch am b er is  held w ithin 
1% of the d e s ire d  l / T  v a lu e .

He3 g as su rro u n d e d  th e  sa m p le , and p ro v id ed  adequate  and re lia b le  heat 
co n tac t to  th e  w alls ; th e  p r e s s u r e  of He3 w as ~ 2 5  X 1 0 '3m m  Hg. The den
s i ty  w as th u s  su f f ic ie n tly  low  th a t  (n, p) r e a c t io n s  in  th e  H e3 w e re  not im 
p o r ta n t .  T h is  te c h n iq u e  of g a s  co o lin g  n e c e s s i ta te d  d ev e lo p m e n t of a  th in  
g as-tig h t window. N icke l fo il 2. 5 X 10‘ 5 cm  th ic k  (from  C hrom ium  C orp . of 
A m eric a )  w as u se d , and a  d ilu te  coa ting  of 1% VYNS r e s in  in  cyclohexanone 
co v e red  the s m a ll p in h o les  in  th e  fo il. A m e sh  su p p o rt im p ro v ed  the  ab ility  
of th e  fo il to  su p p o rt a  p r e s s u r e  d if fe re n tia l ,  a lthough  g r e a t  c a r e  had to  be 
ta k e n . F is s io n  f ra g m e n ts  p a s s in g  th ro u g h  th e  fo il  lo s e  <^30% in  e n e rg y , 
and  w e re  d e te c te d  by  a  s i l ic o n  o r  g e rm a n iu m  s u r fa c e  b a r r i e r  d e te c to r  a t 
77°K. .
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The He3 r e f r ig e r a to r  w as u n u su a l b e c a u se  it  o p e ra te d  w ith a co n d en se r 
te m p e ra tu re  of 2. 20°K r a th e r  than  th e  u su a l 1. 2°K.

T he m o n o c h ro m a to r  w as  a  b e r y l l iu m  s in g le  c r y s ta l  and  th e  1231 r e 
f lec tio n  w as u sed  excep t at the  low est e n e rg ie s . S o lle r s l i t s  d e te rm in e d  the 
e n tra n c e  and ex it c o llim a tio n s . T he e n e rg y  s p re a d  of th e  m o n o c h ro m a to r  
w as 2. 6 % at 1 eV  and 8 . 5% a t 10 eV . The a p p a ra tu s  w as a t th e  O ak R idge 
R e s e a r c h  R e a c to r  (30 MW ). E v e n  th e  h ig h  fLux a ffo rd e d  by th is  r e a c to r ,  
h o w ev er, gave counting r a te s  th a t w e re  qu ite  s m a ll  in  the  1 - 1 0  eV en e rg y  
r a n g e ,  and  it w as n e c e s s a r y  to  o p e r a te  th e  e x p e r im e n t  c o n tin u o u s ly  fo r  
p e r io d s  up to  s e v e r a l  w eeks p e r  r e s o n a n c e , an au to m ated  coun ting  s y s te m  
be in g  developed  fo r  th is  p u rp o se . T he low  c o u n tin g -ra te s  a lso  d ic ta te d  the  
u se  of th e  H e3 r e f r ig e r a to r ;  an in c re a s e  in  th e  s iz e  of e ffec t (by in c re a s in g  
l / Т )  of a  fa c to r  n, fo r  e x a m p le , p e r m i ts  a  re d u c tio n  in  coun ting  t im e  of a 
f a c to r  n2 fo r  a  g iven  a c c u ra c y .

C ounts w ere  ta k en  in  e a ch  of tw o sa m p le  p o s itio n s  (с-a x is  at 0° o r  90° 
w ith  r e s p e c t  to  th e  d e te c to r  d ire c tio n ) . T he counting  p e r io d s  w e re  d e t e r 
m ined  by the  in te g ra te d  n eu tro n  flux th ro u g h  th e  dew ar as  se en  by a  p a ra l le l  
p la te  f is s io n  ch a m b e r contain ing  U235 (for m e a su re m e n ts  on U235).

RESULTS

T he r e s u l t s  below  r e p r e s e n t  a p p ro x im a te ly  7 m o n th s ' o p e ra tio n  of the 
e x p e rim e n t. The dependence of the  a n iso tro p ie s  (both a and f iss io n ) on 1 /T  
have b een  m e a su re d  r a th e r  ex ten s iv e ly  at 0. 28 eV. A g rap h  of th e se  va lu es 
i s  show n in  F ig . 2. The s lo p e  of th e  u p p e r  c u rv e  of F ig . 2 is  a  m e a s u re  of 
the  coeffic ien t A in Eq. (1). It is  th e  v a r ia tio n  in th is  slope w ith energy  which 
is  in te r e s t in g  h e r e .  T he l in e a r  d e p e n d e n c e  of b o th  th e  a lp h a  and  f is s io n  
e f fe c ts  on 1 /T  in  F ig . 2 is  a  s tro n g  in d ic a tio n  th a t th e  an g u la r  d is tr ib u tio n s  
a re  indeed of th e  form  given by Eq. (1); add itional confirm ation  of the absence 
of P4  t e r m s  w as found in  th e  b e h a v io u r  o f th e  ab so lu te  c o u n tin g -ra te s  a t 0° 
and 90°, a lthough  th e s e  in d ic a tio n s  a r e  l e s s  a c c u ra te .  The a lp h a  p a r t ic le  
a n iso tro p y  s e rv e s  as an ex ce llen t m o n ito r of the deg ree  of o rien ta tion  actually  
ob ta ined , and thus can  s e rv e  a s  a  b a s is  fo r n o rm aliz in g  m e a su re m e n ts  m ade 
u n d e r v a r io u s  cond itions.

At n eu tro n  e n e rg ie s  above 1 eV, low co u n tin g -ra te s  have r e s t r ic te d  the 
m e a s u re m e n ts  to  e n e rg ie s  w h ere  la rg e  re so n a n c e  a p p e a rs  in  the  U235 c r o s s 
se c tio n . Som e a n a ly se s  [19] h av e  in d ic a te d  th a t th e  re s o n a n c e  n e a r  2 eV 
has a  d iffe ren t J -v a lu e  from  the bound s ta te  and the 0. 28 eV reso n an ce . How
e v e r ,  th is  re so n a n c e  is  q u ite  s m a ll  and p ro b a b ly  canno t be s tu d ie d  w ithout 
v e ry  p ro lo n g ed  m e a s u re m e n ts .  A cco rd ing ly , the  re so n a n ce  a t 1 .14  eV w as 
c h o s e n  fo r  th e  in i t ia l  m e a s u r e m e n ts ,  fo llo w ed  by  th e  la r g e  r e s o n a n c e  a t 
8 . 8  eV. M e asu rem en ts  w ere  then  c a r r ie d  out from  0. 28 eV down to 0 .14  eV, 
th e  lo w est en e rg y  av a ila b le  fro m  b e ry lliu m  in o u r m o n o c h ro m ato r  a r r a n g e 
m e n t. T h e r e  w as  a  s h a rp  ch a n g e  in  th e  a n is o tro p y  b e tw e e n  0. 14 eV  and  
0. 28 eV. An ex a m in a tio n  of th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  of U235 in  th is  reg io n  
show s th a t th is  sh a rp  change c o rre sp o n d s  rough ly  to  the  change from  a  v e ry  
s m a ll con tribu tion  to  the  c ro s s - s e c t io n  from  the 0. 28 eV reso n an ce  a t0 .1 4 eV  
to  the m axim um  co n tribu tion  th a t o cc u rs  n e a r  0. 28 eV. The m e asu red  points 
a re  p lo tted  in  F ig . 3 (use r ig h t-h an d  sc a le ).
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Comparison of fission anisotropy with the cross- section contribution from spin J' as a function of 
. neutron energy. The curve is derived from multilevel fit (see text).

PRELIM INARY ANALYSIS AND DISCUSSION 

S ince th e  o b s e rv e d  a n iso tro p y  in  th e  n e ig h b o u rh o o d  of th e  0. 28 eV 
re s o n a n c e  v a r ie d  s tr o n g ly  and  in  a  m a n n e r  s u g g e s tin g  th a t  th e  v a r ia t io n
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m igh t be p ro p o rtio n a l to  the  co n trib u tio n  (above "background") to  the  c r o s s 
se c tio n , a  t r i a l  a n a ly s is  w as m a d e  on th is  b a s is .  In th e  a b sen c e  of d ir e c t  
m e a s u r e m e n ts  of J , r e s o r t  w as m ad e  to  a  m u lt i le v e l  fit to  af u s in g  p a r a 
m e te r s  re c e n tly  ob ta ined  by KIRPICHNIKOV e t a l. fo r the  0. 28 and 1 .1 4  eV 
le v e ls  [2 0 ] ,  and e s t im a te s  of th e  p a r a m e te r s  fo r  two assu m ed  bound le v e ls . 
The bound le v e l n e a re s t  E = 0 w as assu m ed  to  have the sam e J  as the 0.28 eV 
le v e l,  w h ile  th e  o th e r  bound  le v e l  and  th e  le v e l  a t 1. 14 eV  w e re  a s s u m e d  
.to have  sp in  J '  = J ±  1, in  a c c o rd  w ith  KIRPICHNIKOV e t a l. T h is  cho ice  
w as m a d e  in  c o n tra d ic t io n  to  o th e r  m u lt i le v e l  f i ts  [19] b e c a u s e  of the  
p r e s e n c e  of th e  o b se rv e d  v a r ia t io n  in  A.

T he quan tity  F (E ) = of ( J 1, E ) /[  erf ( J ',  E) + (J, E)] w as th en  c a lc u la te d ,
and is  shown as  th e  sm ooth  cu rv e  of F ig . 3. The sc a le  fo r the o b se rv e d  an i
so tro p ie s  w as ad ju s te d  to  g ive an ap p ro x im ate  fit of th e se  po in ts to  the  F(E) 
c u rv e .  Such a  c o m p a r is o n  m a k e s  th e  ta c i t  a s s u m p tio n  th a t  on ly  one 
c h a n n e l/sp in  value  is  o p e ra tiv e , i . e . .  fo r each  sp in  J  th e re  is  one p a r t ic u la r  
К-value  (or m o re  p ro p e r ly , one se t of K 's ). It is  doubtful tha t such a re la tio n  
a c tu a lly  h o ld s , h o w e v e r. T he a p p a re n t  a g re e m e n t  in  F ig . 3 m a y  w e ll be 
i l lu s o ry .  Two o th e r  p ie c e s  of e v id e n c e  m a y  be ad d u c ed  to  s u g g e s t  th is .  
F ir s t ly ,  the  rad io c h em ica l s tu d ies  of FALER and TRO M Pgive an a sy m m e tric / 
sy m m e tr ic  f is s io n  r a tio  th a t c le a r ly  does not follow  the F(E) cu rv e  of F ig . 3. 
The v a r ia t io n  in  th e i r  r a t io  b e a r s  l i t t le  r e la t io n  to  th e  c r o s s - s e c t io n  cu rv e  
and is  p a r t ic u la r ly  fla t in  th e  re g io n  ju s t  below  0. 3 eV [21]. Secondly, the  
sa m e  r e m a rk  m ay  be app lied  to  th e  r e s u l t s  of MOORE and M ILLER , w hose 
r e s u l t  [22] show s y e t a n o th e r  v a r ia t io n  w ith  e n e rg y . It w ould  a p p e a r  th a t 
w hile r e s u l ts  such  as the  above [2 1 , 2 2 ] m ay give s trong  ind ications regard ing  
th e  c h a n n e ls  (sa d d le -p o in t s ta te s )  a s s o c ia te d  w ith  th e rm a l  f is s io n ,  th e  
a p p ro a c h e s  ou tlined  h e re  p ro v id e  th e  b e s t  hope fo r  a c tu a l d e te rm in a tio n  of 
th e  a n g u la r  m om en tum  c h a r a c te r  of su ch  s ta te s .
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

EFFECTS OF ORBITAL ANGULAR MOMENTUM AND TARGET SPIN ON FISSION ANISOTROPY. Measure
ments of improved accuracy are reported for the anisotropy of fragments from fission induced by 17-MeV 
alpha-particle bombardment of ThMo, Thm. U2“ . and U” '. To Investigate the effects of target spins on 
fission anisotropy, the relative anisotropy of these cases, which involve spinless particles and targets, is com
pared with the relative anisotropy of fragments from neutron-induced fission of the same compound nuclei. 
The comparison gives strong indication that the target spin effect is small, as expected from theory, and that 
the relative changes of anisotropy are due to the different elongations of die saddle-point nuclei. The absolute 
values of fission anisotropy for these alpha-particle-induced cases and for the neutron-induced equivalents allow 
determinations of the orbital angular momenta imparted to the nuclei for bombardment at this energy, which 
is far below the Coulomb barrier energy. The results grossly disagree with anisotropies calculated with trans
mission coefficients, and this is interpreted as resulting from errors in the transmission coefficients usually 
available at this energy. The agreement with anisotropies calculated from transmission coefficients derived 
from the square-well model is satisfactory only if an unrealistically small radius is used.

EFFETS DU MOMENT CINÉTIQUE ORBITAL DU PROJECTILE ET DU SPIN DE LA CIBLE SUR L'ANISO- 
TROPIE DE LA FISSION. Les auteurs présentent des mesures d'une précision améliorée de l'anisotropie de 
fragments de la fission provoquée par le bombardement de Mi Th. *»Th, ZXU et IMU par des particules alpha 
de 17 MeV. Ils ont étudié les effets des spins de la cible sur l'anisotropie de la fission en comparant l'anisotropie 
relative de ces cas de fission, qui mettent en jeu des cibles et des particules sans spin, à l’anisotropie relative 
de fragments résultant de la fission par neutrons des mêmes noyaux composés. La comparaison donne fortement 
à penser que l'effet du spin de la cible est peu important, comme le laissait prévoir la théorie, et que les 
variations relatives de l'anisotropie sont dues aux différentes élongations des noyaux subissant l'étranglement. 
Les valeurs absolues de l'anisotropie de la fission pour ces cas de fission par particules alpha et pour les cas 
équivalents de fission par neutrons permettent de déterminer les moments cinétiques orbitaux communiqués 
aux noyaux pour des projectiles de cette énergie, qui est très inférieure à la barrière coulombienne. Les 
résultats diffèrent considérablement des anisotropies calculées & l'aide de coefficients de transmission, ce qui 
est expliqué par le fait que les valeurs des coefficients de transmission habituellement disponibles pour cette 
énergie sont erronées. Les résultats ne concordent de manière satisfaisante avec les anisotropies calculées 
à partir de coefficients de transmission dérivés du modèle du puits carré que si l'on utilise un rayon si faible 
qu'il ne correspond pas & la réalité.

ВЛИЯНИЕ ОРБИТАЛЬНОГО МОМЕНТА КОЛИЧЕСТВА ДВИЖЕНИЯ И СПИНА МИШЕНИ 
НА АНИЗОТРОПИЮ ДЕЛЕНИЯ. Сообщается о более точных измерениях для анизотропии 
осколков деления, вызванного бомбардировкой альфа-частиц тория-230, тория-232, урана-236 
и урана-238 с энергией 17 Мэв. Для изучения влияния спинов мишеней на анизотропию деле
ния относительная анизотропия этих случаев, которые включает частицы и мишени без спинов, 
сравнивается с относительной анизотропией осколков деления, вызванного нейтронами тех 
же самых ядер соединения. Сравнение ясно указывает на то, что влияние спина мишени яв
ляется небольшим, как предполагалось теоретически, и что относительные изменения анизо
тропии вызываются различными удлинениями седловой точки ядра. Абсолютные величины 
анизотропии деления для этих случаев, вызванных альфа-частицами, и для эквивалентов, 
вызванных нейтронами, позволяют определить орбитальные моменты количества движения, 
сообщенного ядру для бомбардировки при этой энергии, которая значительно ниже кулоновско-

* Work performed under the auspices of the United States Atomic Energy Commission.
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го энергетического барьера. Результаты в общем не согласуются с анизотропиями, вычис
ленными с помощью коэффициентов пропускания, и это интерпретируется какрезультат оши
бок в обычно имеющихся коэффициентах пропускания при этой энергий. Соответствие с ани
зотропиями, вычисленными из коэффициентов пропускания, выведенных из модели "квадрат
ного колодца", является удовлетворительным, если применяется лишь нереально малыйрадиус.

EFECTOS DEL MOMENTO ANGULAR ORBITAL DEL PROYECTIL Y DEL SPIN DEL BLANCO EN LA ANISO- 
TROPIA DE LA FISION. Se describen mediciones, cuya precisión se ha mejorado, relativas a la anisotropía de 
los fragmentos de la fisión inducida por bombardeo de 230Th, 232T h,236U y 238U con heliones de 17 MeV. A fin 
de investigar los efectos del spin del blanco en la anisotropía de la fisión, se compara la anisotropía relativa 
de estos casos, en los que intervienen partículas y blancos carentes de spin, con la anisotropía relativa de los 
fragmentos de fisión inducida por neutrones de los mismos núcleos compuestos. Esta comparación sugiere 
netamente que el efecto del spin del blanco es reducido, como permitía prever la teoría, y que las variaciones 
relativas de la anisotropía se deben al diferente alargamiento de los núcleos en el punto de estrangulación. Los 
valores absolutos de la anisotropía en fisiones inducidas por heliones y en las equivalentes inducidas por neutrones 
permiten determinar los momentos angulares orbitales comunicados a los núclidos al bombardearlos a esta 
energía, que es muy inferior a la de la barrera de Coulomb. Los resultados discrepan sensiblemente de las 
anisotropfas calculadas mediante los coeficientes de transmisión, lo que se atribuye a los errores inherentes 
a los coeficientes de trasmisión habitualmente utilizados a esta energía. La concordancia con las anisotropfas 
calculadas a partir de los coeficientes de transmisión deducidos del modelo de pozo cuadrado, es satisfactoria 

'únicamente si se aplica un radio de valor inferior al corrientemente admitido. •

INTRODUCTION

T he f is s io n  p ro c e s s  is  d is t in c tiv e  in  i ts  l ib e ra tio n  of m uch  g r e a te r  
e n e rg y  in to  p a r t i c le s  of m uch  g r e a t e r  m a s s  th a n  o th e r  n u c le a r  r e a c t io n s .  
In  the  m e a s u re m e n ts  being  r e p o r te d ,  th e s e  c h a r a c t e r i s t i c s  a r e  u se d  to  
m e a s u re  the a n g u la r  m o m en tu m  p r o p e r t ie s  of lo w -e n e rg y  a lp h a - p a r t ic le -  
induced  f is s io n . T he m e a s u re m e n ts  a re  u sed  to  an a ly se  two an g u la r m om entum  
p r o p e r t ie s  of f is s io n : ( 1 ) the e ffe c ts  of ta rg e t  sp in  and th e  sa d d le -p o in t
e longation  on f is s io n  a n iso tro p y ; and ( 2 ) the o rb ita l  an g u la r m om entum  im 
p a r te d  to  the  ta r g e t  n u c le i by in c id e n t a lp h a  p a r t i c le s  w hose e n e rg y  is  f a r  
below  th e  C oulom b b a r r i e r .  .

E x p e r im e n ta lly , th e  d if f ic u lty  of m e a s u r in g  p r o p e r t ie s  of lo w -e n e rg y  
c h a rg e d -p a r tic le - in d u c e d  f is s io n  is  the low c ro s s - s e c t io n ,  which d e c re a s e s  
e x p o n e n tia lly  w ith  d e c r e a s in g  e n e rg y  of th e  in c id e n t p a r t i c le .  FO R D  and 
LEACHMAN [1] have u se d  ra d io c h e m ic a l te ch n iq u e s  to  m e a s u re  f is s io n  
c r o s s - s e c t io n s  fo r  alpha p a r t ic le s  as low a s  19 MeV. T h ese  m e a su re m e n ts  
show ed th a t  o p tic a l-m o d e l c a lc u la t io n s  [2 ] of c r o s s - s e c t i o n  w e re  p la in ly  
in a d e q u a te  a t th e s e  lo w e s t e n e r g ie s ,  b u t th e  s q u a r e -w e l l  c a lc u la t io n s  [3] 
m a d e  by G u rs k y 1 g ave  im p ro v e d  a g re e m e n t .

F is s io n  a n iso tro p y  p ro v id e s  a d if fe re n t c r i t ic a l  te s t  of the  adequacy  of 
th e s e  c a lc u la tio n s  of lo w -e n e rg y  c h a r g e d - p a r t ic le  r e a c t io n s .  H ow ever, 
m e a s u re m e n ts  of f is s io n  a n iso tro p y  invo lve a d d itio n a l e x p e r im e n ta l d if fi
c u l t ie s .  F is s io n  a n iso tro p y  is  th e  r a t io  W (0)/W (90) of f ra g m e n t y ie ld s  a t 
0° (o r  180°) and 90° w ith  r e s p e c t  to  the  in c id e n t b ea m , and is  th u s  a co n 
v en ien t m e a s u re  of the  an g u la r  d is tr ib u tio n  W(0) of f ra g m e n ts  f ro m  f is s io n .

1 M. L. GURSKY, private communication (1963); calculations based on the infinite square-well 
model of BLATT and WEISSKOPF [3]. We are grateful to Dr. Gursky for these calculations.
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To o b se rv e  the  a n iso tro p y , a lim ite d  so lid  ang le  of a c ce p ta n ce  is  r e q u ire d . 
A lso , f o r  s im p lic i ty  in  th e  in te r p r e ta t io n s  of d a ta , a s t i l l  lo w e r  in c id e n t 
e n e rg y , n am e ly  Ea ;C l7  M eV, is  re q u ir e d  so  th a t a ll f is s io n s  a r e  the  {a, f) 
p r o c e s s  and th a t none a r e  the  m o re  c o m p lic a te d  [a, nf), e t c . ,  p r o c e s s e s .  
T h e  so lid  an g le  and  th e  re d u c e d  e n e rg y  e a c h  lo w e r  th e  y ie ld  by o r d e r s  of 
m a g n itu d e , and so  a p u lse  te c h n iq u e  r e c o rd in g  e a c h  f ra g m e n t i s  d e s i r e d .  
P a r t i c u la r  c a r e  is  r e q u ir e d  to  d is tin g u ish  the r a r e  f is s io n  f ra g m e n ts  f ro m  
cu m u la tiv e  e ffe c ts  of the  p ro lif ic  y ie ld  of s c a t te r e d  a lpha  p a r t i c le s .

E X PE R IM E N T  . '

New tech n iq u es w ith se m ic o n d u c to r  d e te c to rs  w ere  used  to d isc rim in a te  
f is s io n  f ra g m e n ts  f ro m  p ile -u p  of a lp h a  p a r t i c l e s .  A s is  show n in  F ig . 1, 
th is  involved a s ta ck  of two d e te c to rs  a t each  ang le . The f i r s t  was a 60-jum- 
th ic k  tr a n s m is s io n  co u n te r  facing  the f is s io n  so u rc e . T h is  co u n te r  ab so rb ed  a ll

SLOW
PREAMP

SLOW
PREAMP

- Fig- 1 • .
' Schematic diagram of the experimental arrangement.

Nanosecond electronics are labelled fast; microsecond electronics are labelled slow. 
The delays before the gated amplifier were to compensate for the times required 

to activate the discriminator and gate circuits.
. Other details are provided in the text.
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. NEUTRON ENERGY (MeV)
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18

ALPHA PARTICLE ENERGY (MeV)

. Fig. 2

Anisotropy data of fragments from the compound nucleus U2M.
Curves are intended only as a guide for consolidating points.
The angles for the present data were actually 171* and 90*.

, See Ref. [5] for earlier data.

Jo fo r  the  nucleus fo rm ed  by n eu tro n  e m is s io n , Jtj. fo r  the sa d d le -p o in t 
n u c leu s  abou t an  ax is  p e rp e n d ic u la r  to  th e  n u c le a r  s y m m e try  a x is ,  andci,, 
fo r  the s a d d le -p o in t nu c leu s about th is  sy m m e try  a x is . T he d is t r ib u tio n  in  
К  is  a s su m e d  to  be G a u ss ia n  w ith  a s ta n d a rd  d ev ia tio n  Ко, w h ere  K§ =c?eff T /h 2, 
Jêlf =<Ju1 > and T is  th e  n u c le a r  te m p e r a tu r e .  It is  s e e n  f r o m E q . ( l )
th a t  th e  f is s io n  a n is o tro p y  sh o u ld  d e c r e a s e  s l ig h tly  w ith  in c r e a s in g  
ta rg e t  sp in  Io and should  d e c re a s e  w ith in c re a s in g  f is s io n a b ility  ( in c re a s in g  
Z2/A  of th e  com pound n u c le u s ) . T he l a t t e r  d e c re a s e  is  due to  the  s m a l le r  
e longation  re q u ire d  fo r f is s io n  of nucle i w ith la rg e  Z2/A  and the consequently  
la rg e  value of the  dom inant <-?, in  the K$ ex p re ss io n .

T h e  s e m ic ia s s ic a l  a n is o tro p y  e x p r e s s io n  of E q . ( l )  h a s  b e e n  u s e d  by 
LEACHMAN and BLUM BERG [5] q u a lita tiv e ly  to  show th a t K§ is  independent 
of w h e th e r  th e  com pound n u c leu s  is  fo rm e d  by a lp h a  p a r t ic le s  o r  n e u tro n s . 
SIMMONS e t a l . [9] have u se d  E q .( l )  w ith d a ta  of n eu tro n -in d u ced  f is s io n  to  
show th a t the r a te  a t w hich K§ in c re a s e s  w ith Z 2/A  is  the sam e fo r  compound 
n u c le i w ith both  odd and even  A . S ince th e se  da ta  fo r  the even-A  com pound 
nu c le i c o rre sp o n d  to  ta rg e ts  w ith c o n s id e ra b ly  d iffe ren t ta rg e t  sp in s  Io, th is  
re s u l t  co n fo rm s to  E q .( l )  by show ing the ta rg e t  sp in  effec ts  to  be neg lig ib le . 
H ow ever, th e  a rg u m e n t is  b a s e d  on  th e  e x p e c ta tio n  th a t the  r a te  of K§ in 
c r e a s e  w ith  Z2/A  is  the  sa m e  fo r  even  and odd n u c le i. T h is  is  a p la u s ib le , 
but u n p ro v en , a s su m p tio n .

In  th e  p r e s e n t  in v e s tig a tio n , l e a s t  s q u a re s  f i ts  of the  d a ta  w e re  m ad e  
to  th e  e x a c t e x p re s s io n  fo r  th e  a n g u la r  d is t r ib u t io n  [1 0 ]

W(e) = £ £ £  G(I,M)F(Ko;I ,K ) i' d^  (0) I2 , 
I M к

(3)
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NEUTRON ENERGY (MeV)

6 8 10 12 VI4 18 20

12 14 16 18 20  22 24  26 28 30 32

A L P H A  P A R T IC L E  E N E R G Y  ( M e V )

• Fig- 3
Anisotropy data of fragments from the compound nucleus U236 and, below, 

orbital angular momentum calculations.
The calculations in the lower figure were based on: 
the square-well method of footnote l and Ref. [3]; 

the alpha-particle optical model from Ref. [2] (also see footnote 6); 
the neutron optical model with parameters extrapolated from Ref. [11] ; 

and the inverted parabola model from Ref. [ 12] (also see footnote 7).
. See the caption of Fig. 2 for other details. .

E E  ( ¡ a  + i > V V  I < * £  I 2

(2S + l ) ( 2 I o + 1) £ ( 2 A  + l )T A(En) 
I

F(Ko iI,K) =
exp(-K2 / 2 K2 )

I
£  exp(-K72K®) 
K=-I

(4)

(5)
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in th& energy region of exclusively (n, f) fissio n s. The lines in the figure 
are least squares fits of a linear [6] relation between Kq and energy.

The open points in Fig. 6 are the K§ values from  the equivalent alpha- 
particle-induced anisotropy of the present work. Here, the transm ission  
coefficients were calculated from  the use of a radius R = (0.7 A^ + 1 .2)F  in 
the square-w ell m odel. It is clearly  seen from  F ig. 3 that this radius is  
far too small properly to calculate anisotropy at higher energies, but never
theless these calculations provide a consistent set to give the sm all dif
ferences between the transm ission coefficients for these thorium and uranium 
isotopes. The K<j comparison in Fig. 6 shows that change of K<j with Z2/A  
of the compound nuclei is just as large for the spinless case of alpha-particle- 
induced fission as for neutron-induced fission (with spins). This shows that 
the change of neutron-induced fission anisotropy with target spin is neither 
anomalously large nor of the wrong sign, and that the change instead is ade
quately explained by the variation of Kq with Z 2/A .  This is summarized in 
Table I.

TABLE I

FISSION A N ISO T R O P Y  P A R A M E T E R S  AND R ESULTS

Compound
nucleus

z V a

Spin and 
parity of 
neutron 
target

Neutron- 
induced

Alpha 
particle- 
induced 

К *

Pu240 36.82 l/2(+) 34.46 42.74

Pu242 36.51 5 /2 (+) 30.11 43.86

и 234 36.17 5/2(+) 26.48 21.44

и 236 35.86 7 /2 (-) 20.85 23.50

Note; The target spins and parities for neutron irradiations are given. The Kp for neutron- 
induced fission are from the least squares fits in Fig. 6 at the excitation energies cor
responding to 17-MeV alpha-particle bombardments. The Kq values are calculated 
from Eq. (3) for 17-MeV alpha-particle-induced fission data. Transmission coef
ficients from the square-well calculation [radius R=(0;7 A4+ 1.2)F] were used. '

O rbita l angular m om enta calculations

The results of I 2 calculations shown in the lower part of Fig. 3 can be 
compared [5] with the anisotropy data in the upper part of the figure  
by means of the sim plification



ORBITAL ANGULAR MOMENTUM AND TARGET SPIN 61

to  E q .( l ) ,  w h ere  the s u b s c r ip t  a  d en o tes  a lp h a  p a r t ic le s  and n d en o tes  
n e u tro n s . (The T2 c a lc u la ted  v a lu es  fo r  the  o th e r  n u c le i in  F ig s . 2, 4, and 6  

a r e  e s s e n t ia l ly  the  s a m e .)  C o m p a r iso n  a t 17 -M eV  a lp h a - p a r t ic le  e n e rg y  
show s the  jP2 f ro m  th e  s q u a re -w e ll  c a lc u la t io n s  w ith  th e  u su a l R = (1 .5  A i+ 
1 .2 )F  ra d iu s , f ro m  the o p tic a l m odel ca lc u la tio n  of HÜIZENGA and IGO6 [2], 
and f ro m  th e  in v e r te d  p a ra b o la  m o d e l7 [1 2 ] to  be p r o g re s s iv e ly  too  la r g e .  
T a b le  I sh o w s th a t  th e  u s e  of R = (0.7 Ai + 1 .2 )F  r a d iu s  in  th e  s q u a r e - w e l l  
ca lc u la tio n  g ives a g re e m e n t w ith th e se  lo w -en e rg y  data , but, as  noted above, 
d is a g re e m e n t a t h ig h e r  e n e rg ie s .  A p p aren tly , the  u se  of an u n re a lis t ic a lly  
s h a rp  n u c le a r  s u r fa c e  c a u s e s  th is  d is a g re e m e n t in  th e  s q u a re -w e ll  m ode l 
c a lc u la t io n . .
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D I S C U S S I O N

J .  R. HUIZENGA: H ave you e x t r a c te d  f ro m  y o u r  e x p e r im e n ta l  d a ta
th e  to ta l  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  w ith  h e l iu m - io n - p ro je c t i le s  of 14-18 M eV 
energy  and com pared  th e se  v a lu es with the th e o re tic a l op tica l m odel reac tio n  
c ro s s - s e c tio n s ?

R. LEACHMAN: No, only re la t iv e  y ie ld s  fo r  the  two angles w ere  m e a 
s u re d .  T he d a ta  of F o rd  and Leachm ari*  g ive th e  a b s o lu te  c r o s s - s e c t io n s  
fo r  19-M eV  a - p a r t ic le - in d u c e d  f is s io n  and h ig h e r . H e re  a lso , th e  t r a n s 
m is s io n  c o e ff ic ie n ts  o b ta in ed  f ro m  c a lc u la t io n s  a r e  no t in  good a g re e m e n t 
w ith  d a ta .

6 In a private communication (1962), Huizenga suspects the calculated values in Ref. [2] to be in 
error below 18 MeV.

7 Kindly made with the Bunthorne code [T. D. THOMAS, Phys. Rev. 116 (1959)* 703] by J. O.
Rasmussen and R. Kiefer (1964). 1

* FORD, G .P. and LEACHMAN, R.B., "Fission mass yield studies", these Proceedings I.
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CHANNEL A N A LYSIS O F NEUTRO N -IN D U CED  FISSIO N  O F EVEN-EVEN ISO TO PES NEAR THRESHOLD. 
A w ell-know n theory by A . Bohr postulates th at tission occurs v ia  bands ot channels akin to the К-bands observed 
by ra d io a c tiv e  d e ca y  sp ectra  or C o u lo m b  e x c ita t io n  o f  h eavy n u c le i .  E a ch  o f  th ese  ch an n els  would cau se  a 
unique angular d istribution  o f  th e  fragm ents from  fission . T h e re fo re  m easu rem ents o f  frag m en t angular d istri
bution  as function  o f  bom barding en ergy  o f  th e  p r o je c t ile  should in  p rin cip le  p erm it id e n tific a tio n  o f  K-bands 

through w h ich  fissio n  is tak in g  p la c e .  In p r a c t ic e ,  l im ita tio n s  o f  en erg y  and an g u la r re so lu tio n  as w ell as 

in te n sity  p reclu d e  re c o g n itio n  o f  m o re  th a n  th e  firs t tw o o r th re e  К-ban d s a b o v e  th resh o ld .

One o f  the sim plest situations, bom bardm ent o f  e v e n -e v e n  targ et n u c le i with neutrons, has been analysed 

th e o re tica l ly  and m easurem ents carried  out near threshold for T h ^ ° , T h ^ ,  u ^ ,  and U ^ *. T h e first four 

o f  th e se  show g rea t s im ila r ity  b u t is  s trik in g ly  d iffe re n t. In  a l l  ca se s  e x p e r im e n ta l lim ita tio n s  ru le  out 

th e  p o ssib ility  o f  id e n tify in g  in d iv id u al le v e ls  w ith in  a  band . S in c e ,  h ow ev er, th ese  le v e ls  a re  q u ite  c lo se  

to g eth er one ca n  m ak e a reaso n ab le  e s tim a te  o f  th e ir re la t iv e  strengths and so arrive a t an o v e r-a ll  pred icted  

fra g m e n t an g u lar d istrib u tio n  for an y  g iv e n  К-b a n d . T h e  g re a te s t  u n c e r ta in ty  in  such  a  c a lc u la t io n  arises  

from  th e  e ffe c ts  o f  c o m p e tit io n  o f  com p oun d n u cleu s d e c a y  by n eutron  e m iss io n .

Bands for w hich  К  is e q u a l to  i  ( e ith e r  p arity ) w ill g iv e  rise  to  fra g m e n t d istributions strongly  p eaked  

in  in te n sity  a t  z e ro  and 1 8 0 °  to  th e  in c id e n t b e a m . A ll bands o f  h ig h e r  К p rod u ce  p e a k in g  n o rm a l to  th e  

b e a m . A lthough th e  angu lar d istribution  is independent o f  p a r ity , th e  p a rity  o f  co n trib u tin g  bands c a n  o ften  

be  found from  th e  f a c t  th a t c ro ss-se ctio n s  for fo rm atio n  o f  a  com pound nu cleu s w ith n e g a tiv e  p a rity  are sub

sta n tia lly  h igh er than for p ositive p arity  over the ranges o f  m ass, spin and energy o f  in terest near the thresholds 

for fission.

It is p ossible to  m ak e  reason able  estim a te s  for the first th ree К bands for T h ^ °, T h ^  and U ^ ,  and with 

perhaps a  b i t  m ore u n ce rta in ty  for и ^ б  as w e ll .  For one c a n  say w ith c e r ta in ty  th a t th e  first band has К 

eq u al to and further, th at i f  bands with К g reater than ^ are present then they are w eak. Further calcu lations 

are in  progress.

ANALYSE DES VO IES DE LA FISSIO N  DE N OYAUX PA IRS-PA IRS PAR NEUTRONS. AU VOISINAGE DU 

SEU IL. D 'ap rès une th é o rie  b ie n  co n n u e de A . Bohr, la  fission  s 'o p ère  par des bandes de voies analogues aux 

bandes К qu e l 'o n  o bserve par des sp ectres de d ésin tég ration  ra d io a c tiv e  ou par une e x c ita t io n  co u lo m b ien n e  

de n oyaux lourds. C h acu n e  de c e s  voies d o n n era it lie u  à  une d istribution  an g u la ire  unique des fragm ents de 

fission . C 'e s t  pourquoi les valeurs m esurées de la  d istribution an gu laire  des fragm ents en  fon ction  de l'é n erg ie  

du p r o je c t ile  devraient en  p rin cip e p erm ettre  d 'id en tifier les bandes К par lesquelles la  fission se produit. Dans 

la  p ra tiq u e , les  lim ita tio n s  du pouvoir de réso lu tio n  e n  é n e rg ie  e t  en  v a leu r d 'a n g le  e t  c e l le s  de l 'in te n s ité  

e m p ê ch e n t de re c o n n a ître  des bandes plus nom breuses qu e les  deux ou tro is p rem ières bandes К  a u -d e là  du 

s e u il .

U ne des s itu atio n s le s  plus s im p le s, sav oir le  b o m b ard em en t de n oyau x p a irs-p a irs  a v e c  des neutrons, 

a  fa it  l 'o b je t  d 'un e an aly se  th éoriq ue e t  de m esures à  p ro x im ité  du seu il pour 23"Th, 23?rh, з м ц , 2м и  ^  2зац , 

Les q u a tre  p rem iers  de c e s  é lé m e n ts  p rése n te n t une fo rte  a n a lo g ie  e n tre  e u x , m a is  2^ U  @st e x tr ê m e m e n t 

d iffé re n t . Dans tous les  c a s ,  les  lim ita tio n s  e x p ér im e n ta le s  e x c lu e n t la  p o ss ib ilité  d 'id e n tif ie r  des n iv eau x  

d is tin c ts  à  l 'in té r ie u r  d 'u n e  b a n d e . C e p en d a n t, é ta n t  donné q u e  c e s  n iv e a u x  so n t trè s  p ro ch es le s  uns des 

autres, i l  e st possib le  de fo rm u ler une e stim a tio n  ra iso n n ab le  de leurs in ten sités  re la tiv e s  pour arriv er a in si à 

p rév o ir en  gros la  d istribution  an g u la ire  des frag m en ts pour une bande К d o n n ée. La plus grande in ce rtitu d e

*  Research  sponsored by th e  U nited States A to m ic  Energy Com m ission under co n tract w ith th e  Union 

C arbide Corporation.
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dans un calcul de ce genre résulte des effets de la concurrence de la désintégration du noyau composé par 
émission de neutrons.

Des bandes pour lesquelles К est égal à j  (quelle que soit la parité) donneront lieu à des distributions 
de fragments dont l'intensité présentera un pic très marqué pour 0° et 180° par rapport au faisceau incident. 
Toutes les bandes de К plus élevé présentent des pics pour une direction normale au faisceau. Bien que la 
distribution angulaire soit indépendante de la parité, on peut souvent trouver la parité des bandes contribuantes 
en se fondant sur le fait que les sections efficaces de formation d'un noyau composé à parité négative sont 
sensiblement plus élevées que pour la parité positive dans les gammes de masses, spins et énergies intéressantes 
au voisinage des seuils de fission.

Il est possible de formuler des estimations raisonnables pour les trois premières bandes К en ce qui con
cerne zSÎITh, 232Th et 232U, ainsi que - peut-être avec un peu plus d’incertitude - 236U. Pour ce qui est 
de 238U, on peut dire avec certitude que, pour la première bande, К est égal à j et en outre que, si des bandes 
à К plus grand que \  sont présentes, elles sont nécessairement faibles. De nouveaux calculs sont en cours.

КАНАЛЬНЫЙ АНАЛИЗ ВЫЗВАННОГО НЕЙТРОНАМИ ДЕЛЕНИЯ ЧЕТНО-ЧЕТНЫХ  
ИЗОТОПОВ ОКОЛО ПОРОГОВОГО ЗНАЧЕНИЯ. В хорошо известной теории Бора утверждает
ся, что деление возникает при прохождении частиц через полосы каналов к полосам К, отм е
ченным в спектрах радиоактивного распада или при кулоновском возбуждении тяжелых ядер. 
Каждый из этих каналов вызывает уникальное угловое распределение осколков деления. По
этом у измерения углового распределения осколков как функции бомбардирующей энергии  
налетающей частицы должны в принципе дать возможность различать полосы К, при прохож
дении через которые происходит деление. На практике ограничения энергии и углового раз
решения, а также интенсивности мешают различать больше чем первые две-три полосы К выше 
порогового значения. ■

В одном из простейших положений бомбардировка четно-четных ядер мишени нейтронами 
анализировалась теоретически и проводились измерения тория-230, тория-232, урана-234, 
урана-236 и урана-238 около порогового значения. Результаты  для первых четырех эл е 
ментов имеют большое сходство, однако, для урана-238 резко отличаются. Во всех случаях 
ограничения эксперимента исключают возможность различать отдельные уровни в полосе. 
Поскольку, однако, эти уровни очень .близки друг другу, можно сделать разумную оценку их 
относительной силы и тем самым придти к общему предсказанному угловому распределению 
осколков для любой данной полосы К. Наибольшая неопределенность при таком расчете воз
никает в связи с эффектами конкуренции со стороны распада составных ядер при испускании 
нейтронов. ■

Полосы, в которых К равно 1 /2 (любой четности), будут давать распределение осколков 
с большим пиком интенсивности при 0 и 180° к падающему пучку. Во всех полосах с большими 
значениями К пики образуются в направлении нормали к пучку. Хотя угловое распределение 
не зависит от'четности, четность делающих вклад полос часто может быть установлена из 
того факта, что сечения образования составного ядра с отрицательной четностью значительно 
выше, чем с положительной четностью в диапазонах м асс, спина и энергии, представляющих 
интерес для процесса деления около пороговых значений.

Можно дать разумные оценки для первых трех полос К для тория-230, тория-232  
и урана-234 и, вероятно, с несколько большей неопределенностью также для урана-236. В 
отношении урана-238 можно сказать определенно, что первая полоса имеет К, равное 1 /2 , а 
если присутствуют полосы с К выше 1 /2 , то они являются слабыми. Проводятся дальнейшие 
расчеты. '

ANALISIS POR CANALES DE LA FISION DE ISOTOPES PAR-PAR INDUCIDA POR NEUTRONES EN LAS 
PROXIMIDADES DEL UMBRAL. Una conocida teoría de A. Bohr afirma que la fisión tiene lugar según bandas 
de canales afines a las bandas К que ponen de manifiesto los espectros de desintegración radiactiva o la 
excitación coulombiana de los núcleos pesados. Cada uno de esos canales originaría una sola distribución 
angular de los fragmentos de fisión. Por consiguiente la identificación de las bandas К por conducto de las 
cuales tiene lugar la fisión debería en principio poder hacerse midiendo la distribución angular de esos frag
mentos en función de la energía de impacto del proyectil. En la práctica, las limitaciones del poder de reso
lución en cuanto a la energía y a la distribución angular, así como la intensidad, impiden identificar más 
de dos o tres bandas К situadas por encima del umbral.

Se ha analizado teóricamente uno de los casos más simples, a saber, el bombardeo neutrónico de los 
núcleos blanco par-par y se han efectuado mediciones, en las proximidades del umbral, relativas al 230Th, 
232Th, 234 U, 236U y 238U. Los cuatro primeros de estos isótopos muestran considerables analogías, pero el 238U
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difiere muy sensiblemente. En todos los casos, las limitaciones inherentes ? la experimentación excluyen 
la posibilidad de identificar los diferentes niveles de una banda. Pero comc estos niveles se hallan muy pró
ximos unos a otros, es posible calcular con razonable aproximación su intensidad relativa y deducir una distri
bución angular teórica de los fragmentos para cualquier banda K. En este cálculo, el mayor factor de.indeter
minación se debe a los efectos competitivos de la desintegración por emisión neutrónica de núcleos com
puestos. '

Las bandas para las que К es igual a j (de una u otra paridad) darán lugar a distribuciones de fragmentos 
cuya intensidad presenta un máximo acusado a ángulos de 0 y 180 grados respecto del haz incidente. Todas 
las bandas para las que К es superior producen picos normales al haz. Si bien la distribución angular es inde
pendiente de la paridad, la de las bandas contribuyentes puede determinarse en muchos casos basándose en 
el hecho de que las secciones eficaces, de formación de un núcleo compuesto con paridad negativa son con
siderablemente mayores que las de uno con paridad positiva, en los intervalos de masa, spin y energía de 
interés en las proximidades de los umbrales de fisión. '

Es posible calcular con una aproximación razonable las tres primeras bandas К correspondientes al 230Th, 
232Th y 234U y también, quizá con un margen de indeterminación ligeramente mayor, la correspondiente al 
236U. En cuanto al 238U, se puede afirmar con seguridad que, en la primera bánda, К es igual a mientras 
que las posibles bandas de К superior a \ , han de ser débiles. Los autores están efectuando cálculos comple
mentarios. .

INTRODUCTION .

S ince the  d isc o v e ry  of fiss io n -fra g m en t an iso tro p y  by WINHOLD, DEMOS 
and HA LPERN  in  1952 [1] m any m e a su re m e n ts  have been  m ade of the an g u la r 
d is t r ib u t io n  of f ra g m e n ts  f ro m  f is s io n  in d u ced  by  v a r io u s  m e a n s . By f a r  
th e  m a jo r i ty  of th e se  have b een  a t h igh  e n e rg ie s , w e ll above the  th re sh o ld s  
fo r  f is s io n , so  th a t m any channels  c o n trib u te  and s ta t is t ic a l  m ethods need to 
be u se d  to  an a ly se  the  r e s u l t s .  The re a so n  fo r  th is  i s ,  of c o u rse , th a t c lo se  
to  th r e s h o ld  i t  ta k e s  a  m u c h  lo n g e r  t im e  to  a c q u ir e  a  m e a n in g fu l q u a n tity  
o f d a ta .

V ery  c lo s e  to  th re s h o ld  w h e re  on ly  a  few  ch a n n e ls  a r e  open  to  f is s io n  
one can hope to identify  th ese  in te r m s  of I, K , and  parity  fro m  m e a su r e 
m e n ts  of th e  f ra g m e n t a n g u la r  d is tr ib u t io n  a s  function  of p ro je c t i le  en e rg y , 
u s in g  th e  th e o ry  p ro p o se d  by BOHR [2] in  1955. A cc o rd in g  to  th is  th e o ry  
the  n u cleu s a s  i t  p a s s e s  the sad d le  po in t is  g re a tly  e longated  (the m a jo r  ax is 
i s  ro u g h ly  tw ic e  th a t  o f th e  m in o r)  to  the  ex te n t th a t n e a r ly  a l l  th e  e n e rg y  
b rough t in  by the p ro je c tile  is  co n cen tra ted  in  p o ten tia l energy  of deform ation. 
U n d er su c h  co n d itio n s  a  s t r u c tu r e  of К bands w ill e x is t  b a s e d  on c o lle c tiv e  
m o tions, s im ila r  to  th o se  of the heavy defo rm ed  nucle i in  and n e a r  the ground 
s t a t e .  T h e r e f o r e  f i s s io n  o f fe r s  p e rh a p s  th e  on ly  m e a n s  o f s tu d y in g  su c h  
le v e ls  in  v e r y  h igh ly  d e fo rm e d  n u c le i.  F o llo w in g  th e  le a d  of NILSSON [3] 
one m ig h t hope to  d eve lop  a  th e o ry  a c c u ra te  enough to  r e la te  th e  p o s itio n s  
of le v e ls  a t sad d le  po in t to  le v e ls  n e a r  ground s ta te  of the sam e nucleus, thus 
dep ic ting  how the le v e ls  sh if t w ith defo rm atio n . .

T h is  p a p e r  is  c o n c e rn e d  w ith  b o m b a rd m e n t of e v e n -e v e n  ta rg e t  n u c le i 
o f m a s s e s  f ro m  230 to  240 w ith  m o n o -e n e rg e tic  n e u tro n s  o v e r  th e  e n e rg y  
ra n g e  c lo s e  to  th r e s h o ld  f o r  f i s s io n  in  e a c h  c a s e .  T h e  f i r s t  w o rk  o f th is  
k ind  w as done a t L o s  A la m o s  by  B R O L L E Y  and DICKINSON [4] on T h 232. 
The r e s u l t s  w ere  l a t e r  a n a ly se d  by W ILETS and CHASE [5] who show ed th a t 
f is s io n  w as o c c u rr in g  la rg e ly  th rough  a К band with К equal to 3 /2 . M easure-
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m en ts  have been  m ade a t Oak R idge in  m o re  d e ta il, on th is  and o th e r iso to p es. 
F o r  ex am p le , in  the  c a s e  of T h 232 one can  now sa y  th a t th e  К -b an d  sequence 
is  1 / 2  p lu s , 3/2", 1 / 2 ' ,  the  bands being se p a ra te d  by a few hundred k ilovo lts. 
T h ese  m e a su re m e n ts  have of n e c e s s ity  taken  m any y e a rs  to  com plete because  
of la ck  of a c c e le ra to r  tim e  fo r  the  p ro je c t .  R e su lts  have been  an a ly sed , as 
in  th e  c a se  of U234 r e p o r te d  in  1962 [6 ] .  Only the  h igh ligh ts can  be p re se n te d  
h e re .  A m o re  com plete  re p o r t  w ill follow  when m o re  ex p e rim en ta l data have 
b een  co llec te d .

METHOD

M ono-energe tic  neu tro n s from  e i th e r  the Li(p, n) o r  T(p, n) rea c tio n  w ere 
d ir e c te d  onto a  c o llim a te d  f is s io n  c o u n te r  a s  show n in  F ig . 1. In th is  c a se  
th e  n e u tro n s  o r ig in a te  in  a  t r i t iu m  g as  ta rg e t .  F ig u re  2 show s the  co u n te r

F ig.l

Gas target and collimated fission detector set-up

in  m o re  d e ta i l ,  and F ig .  3 sh o w s one o f tw o id e n tic a l  c o l l im a to r s  th a t a r e  
the  h e a r t  of the  a p p a ra tu s . F is s io n  fo ils  a r e  p laced  back  to  back  in  the  co u n te r 
w ith  a  c o l l im a to r  in  f ro n t o f e a c h . A c o l l im a to r  c o n s is ts  o f an  a lu m in iu m  
d isc  w ith  a  g r id  of 0 .0 2 0 -in  d ia m . h o le s  d r i l le d  a t 45° to  th e  s u r fa c e .  The 
c o llim a to r  has a  t r a n s m is s io n  fa c to r  of 1 /275 . By u se  of two fo ils  and c o lli
m a to r s  one m e a s u re s  the r e la t iv e  f ra g m e n t in te n s ity  a t two an g le s , u su a lly
0 and 90° to  the b ea m . A n eu tro n  m o n ito r enab les in te n s itie s  a t o th e r  angles 
to  be  m e a s u re d  by s u ita b le  ro ta t io n s  of th e  c o u n te r .  T he m o n ito r  took  th e  
fo rm  of a  long  c o u n te r  p la c e d  a t 90° to  th e  b ea m  a x is .  A s ex p e c te d , s y m 
m e try  w as found abou t 90°. H ow ever in  a l l  e x p e r im e n ts  i t  w as c u s to m a ry
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GAS  I N L E T  GAS OU TL E T

Fig. 2

Collimated fission detector

Fig* 3
Collimator surface after completion of drilling

to  take  re a d in g s  a t 0, 90, 180 and 270° a s  a check  on equ ipm ent. D ata w ere  
found a lw ay s  to  b e  s e l f - c o n s is te n t  and  w e re  co m b in ed  to  y ie ld  th e  a n g u la r  
a n is o t r o p y ,€t,  d e f in e d  a s  о у (0 ° /9 0 ° ) . A s p r e v io u s ly  r e p o r te d  [6 ] ,  in  th e  
c a s e  of U234 m e a s u re m e n ts  w e re  m ade a t o th e r  an g le s , bu t w ere  not c o n s id e red  
w o rth  th e  t im e  r e q u i r e d  to  o b ta in  th e m  w ith  th is  ty p e  o f a p p a r a tu s . S o lid  
s ta te  d e te c to rs  a r e  a  good m ean s to  ob ta in  s im u ltan eo u s da ta  a t m any angles 
and have been u sed  by SIMMONS and HENKEL [7] in  an ex tensive  w ork on angu lar 
a n iso tro p y  f ro m  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n .  M ost o f th e i r  d a ta  w as ta k en  a t 
e n e rg ie s  too  f a r  above th re s h o ld  to  y ie ld  to  ch a n n e l a n a ly s e s ,  and  in s te a d  
w as  in te r p r e te d  by  u s e  o f s t a t i s t i c a l  m e th o d s . H o w ev er, in  so m e  c a s e s  
i t  d o es o v e r la p  s lig h tly  th e  w o rk  r e p o r te d  h e r e .



68 R. W. LAMPHERE

T he ta r g e t  n u c le i s tu d ied  c o n s is te d  of Th230, Th232, U234, U236, U238 and 
P u 240. In e a c h  c a s e  a  m e a s u re  o f th e  a n g u la r  a n iso tro p y , <г, w as o b ta in ed  
a s  a  fu n c tio n  o f n e u tro n  e n e rg y  s ta r t in g  a t an  e n e rg y  a s  low  a s  one co u ld  
ex p e c t to  g e t s ig n if ic a n t s t a t i s t i c s  in  a  r e a s o n a b le  t im e , and  co n tin u in g  to  
e n e r g ie s  s e v e r a l  h u n d re d  k ilo v o lts  ab o v e  th e  f is s io n  th r e s h o ld .  S u ita b le  
th e o r e t ic a l  e x p re s s io n s  w e re  th en  u se d  to  a s c e r ta in  the  o r d e r  in  w hich  the  
v a r io u s  К  b an d s c o n tr ib u te d  to  f is s io n .  T he le v e ls  w ith in  th e  К  b an d s  l ie  
v e ry  c lo se  to g e th e r , a few k ilo v o lts  o r  in  so m e c a se s  a few ten s of k ilovolts 
a p a r t ,  so  th a t they  could  not be d is tin g u ish e d  ind iv idually . P re d ic t io n s  from  
the o p tic a l m odel in d ica te  th a t s tre n g th s  of the f i r s t  two o r  th re e  le v e ls  w ith
in  any given  band w ill o v ershadow  the  -effects of a l l  o th e rs  to g e th e r  in  d e te r 
m in ing  the  a n g u la r  an iso tro p y .

P ro b a b le  e r r o r s  a r e  p r im a r i l y  s t a t i s t i c a l  a s  th e r e  is  no b a c k g ro u n d  
ex c ep t th a t P u 240 gave a  s m a ll  b ack g ro u n d  fro m  sp o n tan eo u s f is s io n .  Such 
f ra g m e n ts  a r e  d is t r ib u te d  is o t ro p ic a l ly  in  a n g le . A ll r e s u l t s  h âv e  b ee n  
c o r re c te d  fo r  th is  e ffec t. A lthough ch a m b e r  com ponents w ere  m ade as ligh t 
a s  p o s s ib le ,  th e r e  w ill  b e  a  c o r r e c t io n  of ab o u t 5 to  10% due  to  n e u tro n s  
s c a t t e r e d  e la s t ic a l ly  and in e la s t ic a l ly  f ro m  th e s e  co m p o n en ts . T he u n 
ce r ta in ty  in  th is  c o r re c tio n  is  e s tim a te d  to  be n o tg fe a te r th a n 2 0 % . S cattering  
f ro m  o b je c ts  o u ts id e  th e  c h a m b e r  p ro d u c e  n eg lig ib le  e f fe c ts .  S c a tte re d  
n eu tro n s  a r e  e s se n tia lly  iso tro p ic  and so  tend to  reduce  m e asu red  d ep a rtu re s  
fro m  iso tro p y  in  the fra g m e n t d is tr ib u tio n . A ll r e s u l ts  have been  c o r re c te d  
f o r  th is  e f fe c t, w h ich  in tro d u c e s  an  a d d itio n a l 1 to  2 %, to  b e  com p o u n d ed  
w ith  th e  coun ting  s t a t i s t i c a l  e r r o r .  A s f a r  a s  cou ld  be a s c e r ta in e d ,  o th e r  
s o u r c e s  of e r r o r  w e re  n e g lig ib le .

METHODS OF ANALYSIS

A com pound nucleus fo rm ed  by ca p tu re  of a fa s t neu tron  w ill decay e ith e r  
by n eu tro n  e m iss io n  o r  by f is s io n , n eu tro n  e m iss io n  being  m uch m o re  p ro b 
ab le , a t le a s t  fo r  the  c a s e s  c o n s id e re d  h e r e .  The th e o ry  re la tin g  to  th is  is  
f a r  fro m  e x a c t, p a r t i c u la r ly  f o r  su c h  le v e ls  of c o l le c tiv e  v ib ra t io n  a s  the  
s o -c a lle d  b e ta  o r  gam m a ty p e s . A lso  le v e l s tru c tu re s  fo r the re s id u a l nuclei 
a r e  n e v e r  know n c o m p le te ly . T h is  c o m p lic a te s  in te r p r e ta t io n  o f a n g u la r  
d is t r ib u t io n  d a ta  in  te r m s  of c h a n n e ls  in  th a t  fo rm u la e  fo r  p a r t i a l  c r o s s 
se c tio n s  can  only s e rv e  a s  ro u g h  g u id e s . T he s im p le s t  a s su m p tio n , w hich 
m ay  be q u ite  c ru d e , is  th a t r n/Tf is  in dependen t of К and I of the  com pound 
n u c le u s . H ere  I is  the  to ta l angU lar m om entum  and re m a in s  co n s ta n t fro m  
c a p tu re  to  s c is s io n .  К is  th e  com ponen t of I a long  th e  ax is  of d e fo rm a tio n  
o f th e  n u c le u s , and  is  g e n e r a l ly  p r e s u m e d  no t to  be  c o n s ta n t ,  e x c e p t th a t 
d u r in g  th e  f in a l  o s c i l la t io n  p r i o r  to  s c i s s io n  К  w ill  no t ch a n g e , w h ile  th e  
n u c le u s  e lo n g a te s  m o re  and  m o re  and  f in a lly  p a s s e s  o v e r  the  sa d d le  p o in t. 
N e u tro n  e m is s io n  w ill  be  e x p e c te d  to  o c c u r  w ith  h ig h e s t p ro b a b i l i ty  w hen 
le a s t  en e rg y  is  c o n c e n tra te d  in  p o te n tia l e n e rg y  of d e fo rm atio n , hence when 
d efo rm atio n  is  sm a ll and К not a good quantum  num ber. F o r  compound nuclei 
w ith  la rg e  I a  c o n s id e ra b le  f r a c t io n  o f th e  m o m e n tu m  m a y  be  c a r r i e d  off 
a s  in t r in s ic  sp in  of th e  in d iv id u a l f ra g m e n ts .  T h e re  is  so m e  e v id e n c e  of 
th is  f ro m  s tu d ie s  o f f is s io n  in d u ced  w ith  c h a rg e d  p a r t i c le s  of s e v e r a l  MeV
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energy. However, since the extent to which this o ccu rs is not known, no 
allowance is made for it in the formulae to be presented. In fact for studies 
n ear threshold it is not thought to be a serious obstacle to analysis, but 
should be borne in mind, especially for such target nuclei as Th232 and where 
one is attempting to estim ate the effects of the К bands on fragment angular 
distribution well above its rath er high fission threshold.

The following relations have been discussed in detail elsewhere [6] . The 
angulardistributions of fragments relative to the neutron beam are sym m etric 
about 90° and independent of parity. They depend on К, I, and 6 as follows:

W ( K , I , e )  = g  ( - i f  ^ 2 ^ Z  ( Л Д 1 ,  §  x)p^ (cos8)_ (1)

F ro m  the independence of p arity  it follows that eith er of the two allowed 
values of  ̂ for a given I may be taken, and the function will be the sam e. 
These functions have been plotted and a re  shown in F ig . 4 . Note that for 
К and I equal to 1 /2  the distribution is isotropic, and this is the only level 
that gives this. Also note that for К equal to 1/2  and all possible values of 
I g reater than 1/2 the distribution is forward and backward peaked, and that 
for all higher values of К the peaking is sidewise reg ard less of I. These 
a re  v ery  im portant facto rs in recognizing channels n ear threshold. F o r  
an entire К band the resultant angular distribution is

* 2  T
t7^(e) E_ (21+1)  T ,  W (K I) ,  (2)

Л 1

where the T J a re  neutron transm ission functions, and for this work those 
of P E R E Y  and BUCK [8] based on a non-local optical potential have been 
used.

Relative strengths of the various К bands may be estimated roughly from 
the following relations that give the maximum possible strengths:

cr̂ y2_ " i* * Lî  i* ¿ T ) t

° l / 2 +  = "  Í T )  + я + 3 + 4 T,, ̂  + . . . ]

°3 /2 - = "  Í 2 + 3  ̂ T^7/2 + . . .  ]

°3/2+ = "  [ 2 + 3 T 2 ^  + 4 T ,/ /2  + . . .  ]

etc.

(3)

In the hypothetical situation where all compound nuclear decay o ccu rs via 
fission through one К band the various term s give the strengths of the levels 
in that band d irectly . This is still true if fission o ccu rs via two bands of
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. ffldeg)

Fig. 4

Theoretical fission fragment angular distributions for fission 
through pure rotational states, W(K, I)

o p p o site  p a r i ty .  W here lik e  p a r i ty  ban d s a r e  com peting  th e  com m on te rm s  
r e p r e s e n t  th e  sum  of th e  s tre n g th s  of th e  v a r io u s  le v e ls  of th e s e  two b an d s . 
T he follow ing e x p e rim en ta l r e s u l ts  a r e  d isc u sse d  in  the ligh t of the foregoing 
r e la t io n s .

EX PERIM EN TAL RESULTS 

Thorium -230

F ig u r e  5 show s th e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  and  a n g u la r  a n is o tro p y  fo r  
T h230. T he c r o s s - s e c t io n  c u rv e  is  p re l im in a ry  a s  th e re  s t i l l  re m a in s  a 10% 
d is a g re e m e n t be tw een  two m ethods of m e a su r in g  th e  quan tity  of T h 230 on the 
fo ils  u s e d .  T he c u rv e  i s  e i th e r  a s  show n o r  10% h ig h e r  th ro u g h o u t. T he 
c r o s s - s e c t io n  w as m e a s u re d  r e la t iv e  to  U235 and v a lu es  fo r  U235 w e re  ta k en  
f ro m  R ef. [9] . T he p r o c e d u re  fo llo w ed  w as  s i m i l a r  to  th a t  d e s c r ib e d  in  
R ef. [10] . R e aso n s  fo r  th e  r a th e r  w ide d is a g re e m e n t b e tw e en  th e  v a r io u s  
la b o r a to r ie s  in  th e  a n g u la r  a n is o tro p y  in e a s u re m e n ts  a t low  e n e rg y  is  no t 
know n [7, 11] .

T he fo rw a rd  peak ing  a t  th e  lo w es t e n e rg ie s  is  c l e a r  in d ic a tio n  of a 
K = 1 /2  b an d . T he su b se q u e n t s id e w ise  p ea k in g  show s a  h ig h e r  lyiQg band  
w ith К g r e a te r  than  1 /2  and s t ro n g e r  than  th e  f i r s t  band. The p a r t ia l  c r o s s 
se c tio n s  in d ica te  th a t the only com bination  tha t f its  is  а  К - 1/2+ band followed 
by a  K= 3 /2 -  band . T he fo rw a rd  p eak ing  a t s t i l l  g r e a te r  e n e rg ie s  can  th en  
b e  ex p la in ed  only  by a  th i r d  band  w ith  K= 1 / 2 - . T hus th e  К band  se q u en c e  
a t  sa d d le -p o in t d e fo rm a tio n  of th e  com pound  n u c le u s  T h 231 i s  b e lie v e d  to  be  
1 / 2 +, 3 /2 - ,  1 / 2 - . As bo th  p a r i ty  1 /2  bands a r e  a lre a d y  p re se n t the fo rw ard  
peaking would be expected  to  re m a in  a t a ll h ig h e r e n e rg ie s , as indeed it does.
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. « En (keV)

Fig. 5

Fission cross-section and fragment anisotropy for neutron-induced fission of Th230 

Thorium -2 32

F ig u re  6  show s the an g u la r  an iso tro p y  fo r  Th232; the f is s io n  c ro s s - s e c tio n  
i s  ta k e n  fro m  th e  L o s  A lam o s w o rk  g iven  in  R ef. [9] . T he c o in c id e n c e  of 
en e rg y  in  the  e x tre m a  should  be noted , lead ing  one to  su sp e c t th a t I^ ,/rf m ay

. En (k' v)

Fig. 6

Fission cross-section and fragment anisotropy for neutron-induced fission of Th232

v a ry  q u ite  w idely  in  so m e  c a s e s  a t le a s t  f ro m  le v e l  to  le v e l.  D esp ite  th is , 
how ever, the v a r ia tio n s  ш л а г е  so  m ark ed  that one can  m ake К band a ss ig n 
m en ts  on the sa m e  b a s is  a s  fo r  Th230, and the sam e sequence is  found.' Thus
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fo r  the  com pound nucleus T h 233 a t saddle-point d e fo rm atio n  the К band sequence 
is  b e liev ed  to  be 1/2+ , 3 /2 - ,  1 /2 - ..

T h e re  re m a in s  an  unso lved  q u es tio n  in  r e g a rd  to th is  nucleus, how ever, 
It shou ld  be no ted  th a t a t 1600-keV  n e u tro n  e n e rg y , L o s A lam os [12] finds 
a n  a n is o tro p y  o f 0.12 to  v e r y  good s t a t i s t i c s .  T h e  O ak R idge  d a ta  do n o t 
co n firm  th is .  H ow ever, if  the  L o s A lam os po in t is  c o r r e c t  i t  cannot be e x 
p la in ed  by any of the  th e o ry  g iven  h e re .  It can  only be sa id  th a t th e re  m u st 
b e  so m e  e x tra o rd in a ry  s e le c tio n  ru le s  a t w o rk  r e g a rd in g  in e la s t ic  n e u tro n  
s c a t te r in g  th a t in h ib it fo rm a tio n  of th e  К = 1 /2+  s ta te s  a t sa d d le  p o in t once 
th e  b o m b a rd in g  n e u tro n  e n e rg y  a p p ro a c h e s  1600 keV . .

U ranium -2  34

S ince th e  f a ir ly  c o m p re h e n s iv e  r e p o r t  [6 ] p u b lish ed  on th is  n u c leu s  in  
1962 ad d itio n a l d a ta  on гг a t lo w er e n e rg ie s  were¡ taken  in  1963. The to ta l of 
a l l  da ta  a re  shown in F ig . 7. The add itiona l da ta  m e re ly  se rv e s  to s treng then

NEUTRON ENERGY (keV)

Fig. 7 • .

Fission cross-section and fragment anisotropy for neutron-induced fission of U234

th e  a rg u m e n ts  fo r  th e  К ban d  se q u e n c e  g iv en  in  the  1962 p a p e r .  B a se d  on 
the  sa m e  re a so n in g  as  above, th e  К band sequence  fo r  the  com pound nucleus 
U235 a t sa d d le -p o in t d e fo rm atio n  is  b e liev ed  to  be the sam e as the two p reced ing ; 
nam ely , 1/2+ , 3 /2 - ,  1 / 2 - .  Above about 1100-keV neu tron  energy  the p ic tu re  
b ec o m e s  c louded  by the  ad d itio n  of o th e r  ch an n e ls  and the o v e rr id in g  effec t 
of th e  v e ry  s tro n g  1 / 2 - band  so  th a t p re d ic tio n s  of h ig h e r  bands canno t 
be  m a d e .

H o w ev er, i t  is  in te r e s t in g  to  no te  th a t th e  re a c tio n ,  d(p, f), on U 234by 
VANDENBOSCH [13] show s ad d itio n a l s t r u c tu re  a s  in d ica ted  in  F ig . 8 . E nergy  
re so lu tio n  w as about the  sa m e  fo r  bo th  s e ts  of da ta , but s ta t is t ic s  w ere  con
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s id e ra b ly  b e t te r  fo r  th e  Oak R idge p o in ts . T he a g re e m e n t o v e r  the  r e s t  of 
th e  c u rv e  i s  q u ite  good . T h e  d is c re p a n c y  m a y  b e  due to  th e  f a c t  th a t  th e  
d eu te ro n s  in tro d u c e  c o n s id e rab ly  m o re  an g u la r m om entum  in to  the compound 
n u c leu s , and so  m ay e x c ite  m o re  of th e  av a ila b le  s ta te s .  D r. V andenbosch 
w ill d is c u s s  th is  in  m o re  d e ta il l a te r  in  th e  Sym posium  i.

En (keV)

. Fig. 8

Fragment angular anisotropy for neutron-induced and 
deuteron-induced fission of U234

Uranium-236

T h e lo w -e n e rg y  a n g u la r  a n is o tro p y  d a ta  f o r  th is  n u c le u s  i s  show n  in  
F ig . 9. T h is  is  a n o th e r  c a s e  w h ere  m o re  d a ta  a r e  n ee d ed . To o b ta in  th e s ^  
d a ta  b e t te r  U 236 i s  r e q u ir e d .  T he U236 u se d  had  about 1% U235 in  i t ,  and the  
backg round  counts fro m  th is  a t the  low est e n e rg ie s  am ounted to  a su b s tan tia l 
f ra c t io n  of th e  to ta l .  M a te r ia l  is  n e e d e d  hav in g , s a y , no t m o re  th a n  0.2% 
U235. a  r e q u e s t  f o r  a  few  m i l l ig r a m s  of su c h  m a te r i a l  w"as m a d e  ab o u t a 
y e a r  ago . On the  b a s is  o f p r e s e n t  d a ta  i t  is  d ifficu lt to  m ake a f irm  a ss ig n m e n t 
of the f i r s t  th re e  К b ands . A К band sequence of 3/2+ , 1/2+, 3 /2 - ,  1 /2 - w ill 
e x p la in  th e  c u rv e  a s  i t  is  show n, and  i s  c o n s is te n t  w ith  th e  p a r t i a l  c r o s s 
se c tio n s  and a n g u la r  a n is o tro p ie s  g iven  by  the  a p p ro p r ia te  fo rm u la e . How
e v e r , 5 /2+  o r  5 /2 -  m ay  be a l te r n a te  p o s s ib il i t ie s  fo r  the  f i r s t  le v e l. M ore 
c a r e fu l  c a lc u la t io n s  c o n c e rn in g  th is  f i r s t  le v e l  a r e  s c a r c e ly  ju s t if ie d  u n til 
b e t t e r  d a ta  c a n  be  o b ta in ed  b e tw e en  600- and  4 0 0 -k eV  n e u tro n  e n e rg y . It

1 VANDENBOSCH, R., UNIK, J.P. and HUIZENGA, J. R., "Fission-fragment angular, energy, and 
mass division correlations for the U234 (d, pf) reaction", these Proceedings_I. ,



74 R. W. LAMPHERE

E„ (keV)

Fig.9

Fragment angular anisotropy and fission cross-section for 
. neutron-induced fission of U236

is  quite p o ss ib le  th a t add itiona l d a ta  w ill show th a t the cu rve does not dip in  th is 
reg io n , in  w hich  c a s e  the  le v e l  se q u en c e  m igh t be  the  sa m e  a s  fo r  the p r e 
ced ing  m a s s  n u m b e rs .

Uranium - 238

F ig u re  10 show s th e  lo w -en e rg y  a n g u la r  a n iso tro p y  d a ta  fo r  th is  ta rg e t  
nu c leu s . The s tr ik in g  d iffe ren ce  co m p ared  to  lo w er m a ss  n um bers should be 
n o te d . I t  i s  c l e a r  th a t  h e r e  f is s io n  i s  p re d o m in a n tly  th ro u g h  c h a n n e ls  of 
K= 1 /2  a t a l l  e n e rg ie s . As the  an g u la r an iso tro p y  is  not as  la rg e  as would be 
p r e d ic te d  by  1 /2  b a n d s  a lo n e  o th e r s  o f l a r g e r  К  m u s t  b e  p r e s e n t ,  b u t so

, E„ (Mev)

Fig. 10

Fission cross-section and fragment anisotropy for neutron-induced fission of U238



CHANNEL ANALYSIS OF NEUTRON-INDUCED FISSION 7 5

c lo se  to  the 1 /2  band o r  bands th a t no le v e l sequence can be p red ic ted . Thus 
th e  com pound n u c leu s U239 a t saddle-po in t d e fo rm atio n  h as  low ly ing  К = 1 /2  band 
o r  b an d s in te rm in g le d  w ith  one o r  m o re  of h ig h e r  K. T he r e la t iv e ly  s m a ll  
hum p in  the  cu rv e  could  be exp lained  by add itiona l s tre n g th  from  a К = 1/2 band 
in  th is  re g io n  o r  by p re fe re n t ia l  decay  of c e r ta in  s ta te s  by n eu tro n  em iss io n .

Plutonium -240

F ig u re  11 show s r e s u l ts  ob ta ined  so  fa r  fo r  Pu240, the  la s t  nucleus so fa r  
s tu d ie d . E v en  a f te r  a  fu ll two w e e k s ' a c c e le r a to r  tim e  r e s u l t s  á r e  sc a n ty

' Fig- 11 .
Fragment angular anisotropy and fission cross-section for 

neutron-induced fission of Pu240 1

b e c a u s e  on ly  e x t re m e ly  p o o r  q u a lity  fo ils  w e re  a v a ila b le .  M ore  d a ta  a r e  
n e e d e d  in  th e  lo w e s t e n e rg y  re g io n . A t th e  lo w e s t e n e rg y  p o in t th e  b a c k 
g round  fro m  spon taneous f is s io n  w as a  su b s ta n tia l f ra c tio n  of the to ta l count 
r a t e .  T h e  s im i l a r i t y  to  U 238  sh o u ld  b e  n o te d . C le a r ly  K = 1 /2  b a n d s  a r e  
d o m in a n t, a lth o u g h  i f  th e  c u rv e  is  c o r r e c t  a s  show n th e n  th e  f i r s t  К  ban d  
w ill be  one of К g r e a te r  than  1 /2 , and the  second  w ill be a  К equal to  1/2 band.
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D I S C U S S I O N

V. I. LEB ED EV : .1 sh o u ld  lik e  to  co m m en t on th e  d a ta  on T h 230 g iven
in D r. L a m p h e re 1 s in te re s t in g  p a p e r . In the  w ork  c a r r ie d  out in the 
I. V. K urchatov In stitu te , M oscow 1, an unusual c ro s s - se c tio n  curve fo r Th230 

w as o b se rv e d  n e a r  th e  th re sh o ld . An a n a ly s is  of th is  c r o s s - s e c t io n  and of 
th e  a n g u la r  d is t r ib u t io n s  of f is s io n  f ra g m e n ts  show s th a t  th is  is  th e  f i r s t  
c a se  in  w hich a seq u en ce  of ban d s fo r  th e  od d -ev en  f is s io n a b le  n u c leu s d e 
v ia te s  f ro m  l / 2 +, 3 /2 ',  1 /2 '.  T he c r o s s - s e c t io n  cu rv e  fo r  th is  iso to p e  at 
e n e rg ie s  of 600-1000 keV  can be a ttr ib u te d  to  the  e ffec t of the  band w ith 
K = l / 2 ,  7Г = ( - ); a 3 / 2 '  channel then  co m es in to  p lay , as can be se en  fro m  
th e  d is a p p e a ra n c e  of a n iso tro p y  in th e  an g u la r  d is tr ib u t io n s ,  bu t a t e n e r 
g ie s  of 1100-1200 keV  th e  e ffec t of th e  1 / 2 ' band  is  aga in  ev id en t.

J .J .  GRIFFIN: Could D r. L am p h ere  com m ent on the lim ita tio n s  im posed 
by th e  a n g u la r  m om en tum  a v a ila b le  f ro m  th e  n eu tro n  b ea m  a t th e  e n e rg ie s  
m en tio n ed ?

R. LA M PH ERE: In g en e ra l^K -b an d s, if  p re s e n t  w ith  K > 7/ 2,  w ill be
only v e ry  w eakly exc ited . In th is  connection  it should be noted tha t, desp ite  
th e  g r e a te r  a n g u la r  m o m e n tu m  b ro u g h t in  by  th e  d(pf) r e a c t io n  c o m p a re d  
w ith  th e  n(f) re a c tio n , th e  r e s u l t s  of th e  an g u la r  a n iso tro p y  m e a s u re m e n ts  
of th e s e  two re a c tio n s  on U 234 do not d if fe r  w idely .

1 Воротников, П . E . , Дубровина, С . М. , Шигин, В. А . и Отро'щенко, Г . А . , "Угловые 
распределения осколков деления Th230 , P u 238 , Am 241 нейтронами",  these  P ro c eed in g s  L
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen -

A STUDY OF FISSION FOLLOWING (d,p) AND (t, p) REACTIONS IN URANIUM ISOTOPES. The fission 
ofU233 , U234 , U235 , U236 and U238 induced by (d,p) and (t,p) reactions has been studied, at a bombarding energy 
of 13 MeV. The protons were detected in an annular counter system situated at about 170° to the beam, and 
the proton spectrum in coincidence with fission fragments was recorded. The annular counter system consisted 
of an E- AE telescope with a thin (0. 002-in) surface barrier semiconductor counter in front of a thick surface 
barrier counter in which the protons were stopped. The particles were identified using a conventional pulse 
multiplier.

The fission fragments were detected in other surface barrier counters at 90°, 135° and 170°. For this 
latter angle the annular ДЕ counter was used to detect the fission fragments, since it was found that of the 
various particles emerging from the target only the protons were in coincidence with fission fragments.

Differences in the fission thresholds deduced from the U234 (t.pf) and U235 (d,pf) reactions were observed, 
indicating that the (t,p) reaction feeds fissioning states of lower excitation in the compound nucleus. A 
difference in the behaviour of the fission- fragment angular distributions for these two reactions was also observed 
at energies close to the fission threshold. Both effects provide evidence for a detailed structure consistent with 
the existence of the low-lying collective excitations at the saddle point of fission, analogous to those observed 
at the stable shape, which has been described by A. Bohr.

ÉTUDE DE LA FISSION CONSÉCUTIVE AUX REACTIONS (d, p) ET (t,p) DANS LES ISOTOPES'DE 
L'URANIUM. Les auteurs ont étudié la fission de 233U, 234U, 235U, 236U et 238U consécutive aux réactions (d, p) 
et (t,p), les projectiles ayant une énergie de 13 MeV. Ils ont décelé les protons'dans un dispositif de comptage 
annulaire placé à 170° environ par rapport au faisceau, et ils ont noté le spectre des protons en coïncidence 
avec des fragments de fission. Le dispositif de comptage annulaire était formé d'un appareil Е-ДЕ muni d'un 
compteur à semi-conducteur à barrière de surface mince (0, 002 pouce), placé devant Un compteur à barrière 
de surface épaisse dans lequel les protons étaient arrêtés. Les auteurs ont identifié les particules au moyen d’un 
multiplicateur d'impulsions classique. .

Ils ont décelé les fragments de fission dans d'autres compteurs à barrière de surface, à 90°, 135° et 170°. 
Pour ce dernier angle, ils ont utilisé le compteur annulaire ДЕ.роиг déceler les fragments de fission, car ils 
ont établi que, des diverses particules émises par la cible, seuls les protons étaient en coïncidence avec les 
fragments de fission.

Ils ont observé des différences entre les seuils de fission pour les réactions 234U(t,pf) et 235U(d,pf), ce 
qui indique que la réaction (t,p) provoque des états de fission de basse excitation dans le noyau composé. Ils 
ont également observé une différence dans le comportement des distributions angulaires de fragments de fission 
pour ces deux réactions à des énergies proches du seuil de fission. Ces deux effets démontrent la présence 
d'une structure détaillée compatible avec l'existence d'excitations collectives de basse énergie au point 
d'étranglement, analogues à celles qui ont été observées pour la fotme stable décrite par A. Bohr.

ИЗУЧЕНИЕ ДЕЛЕНИЯ ПОСЛЕ РЕАКЦИЙ (d, р) и (t, p) В ИЗОТОПАХ УРАНА. Изучалось 
деление урана-233, 234, 235, 236 и 238, вызванное реакциями (d, р) и (t, р) при энергии бом
бардировки 13 м эв. Протоны детектировались в системе кольцевых счетчиков, расположен
ных приблизительно под углом 170° к пучку, и спектр протонов регистрировался в совпадении 
с осколками деления. Система кольцевых счетчиков состояла из телескопа Е —ДЕ с полу
проводниковым счетчиком с тонким (0,002 дюйма) поверхностным барьером перед счетчиком
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с толстым поверхностным барьером, в котором протоны задерживались. Частицы распозна
вались с помощью обычного импульсного фотоумножителя. .

. Осколки деления детектировались в других счетчиках с поверхностным барьером под 
углом 90, 135 и 170° . Для последнего угла кольцевой ДЕ счетчик применялся для детектиро
вания осколков деления, поскольку было установлено, что из различных частиц, вылетающих 
из мишени, только протоны совпадают с осколками деления.

Различия в порогах деления выводились из реакций урана-234 (t, pf) и урана-235 (d, pf), 
что свидетельствовало о том, что реакция (t, р) способствует поддержанию состояний дел е
ния при низком возбуждении в составном ядре. При энергиях около порога деления отмеча
лось также различие в характеристике угловых распределений осколков деления для этих  
двух реакций. Оба эффекта свидетельствуют о том, что детальная структура совместима  
с существованием низко лежащих коллективных возбуждений в седловой точке деления, ана
логично эффектам, отмеченным при устойчивой форме, которая описана Бором.

ESTUDIO DE LA FISION CONSECUTIVA A REACCIONES (d.p) Y (t.p) EN ISOTOPES DEL URANIO. Se ha 
estudiado, para energías de bombardeo de 13 MeV, la fisión de 233U, 234JJ, 235u, гзбц у гзвц inducidas por 
reacciones (d,p) y (t,p ). Los protones se detectaron en un contador anular colocado en ángulo de unos 170° 
con respecto al haz, y se registró el espectro de los protones en coincidencia con los fragmentos de fisión.
El contador anular consistía en un telescopio Е-ДЕ provisto de un contador de semiconductor con barrera super
ficial delgada (0, 002 pulg) situado frente a un contador de barrera superficial gruesa en el que los neutrones 
quedaban detenidos. La identificación de la partículas se realizó mediante un multiplicador de impulsos de 
tipo usual.

Los fragmentos de fisión se detectaron mediante otros contadores de barrera superficial dispuestos en 
ángulos de 90°, 135° y 170°. Para esta última posición, se empleó el contador anular ДЕ en la detección 
de los fragmentos de fisión, ya que se comprobó que de las diversas partículas procedentes del blanco, sólo los 
protones se hallaban en coincidencia con los fragmentos de fisión.

Las diferencias observadas entre los umbrales de fisión deducidos de las reacciones 234U(t,pf) y 235U(d,pf), 
indican que la reacción (t,p) alimenta en el núcleo compuesto estados de fisión de excitación más baja. 
También se observó, a energías próximas al umbral de fisión, un comportamiento distinto de las distribuciones 
angulares de los fragmentos de fisión correspondientes a esas dos reacciones. Ambos efectos facilitan pruebas 
de una estructura fina compatible con la existencia de excitaciones colectivas bajas en el punto de estrangu
lación, análogas a las observadas y descritas por A. Bohr para la forma estable. .

INTRODUCTION

N O R TH R O P e t a l. [1] show ed  th a t  f is s io n in g  s ta te s  co u ld  be  e x c ite d  
by (d, p) re a c tio n s  in u ran ium  and plutonium  iso to p es using 14-MeV deu terons. 
T h e se  a u th o rs  o b se rv e d  s t r u c tu r e  in  th e  p ro to n  e n e rg y  s p e c t r a  in  c o in c i
d ence w ith  f is s io n  f ra g m e n ts  c o n s is te n t  w ith  th e  e x is te n c e  of lo w -ly in g  
c o l le c tiv e  s ta te s  a t th e  f is s io n  sa d d le  p o in ts ,  an a lo g o u s to  th o s e  o b se rv e d  
in  s ta b le  n u c le i. B R IT T  e t a l . [2] have  s tu d ie d  th e  an g u la r  d is tr ib u tio n  of 
f is s io n  fra g m en ts  in  the U233 (d, pf) and Pu239 (d, pf) e x p e rim en ts , from  which 
th e y  d e r iv e d  v a lu e s  of Ko, th e  r m s  v a lu e  of th e  quantum  m e m b e r  К  r e p r e 
se n tin g  th e  p ro je c tio n  of th e  to ta l  an g u la r  m om en tum  on the  s y m m e try  ax is 
of th e  f is s io n in g  n u c leu s . M ore  r e c e n tly  WILKINS e t a l. [3] have ob ta ined  
s im i l a r  in fo rm a tio n  fo r  th e  f is s io n  o f U238 by  s tu d y in g  th e  U 2 3 8 (c*, o-'f) 
r e a c t io n .

In a  s e r ie s  of e x p e r im e n ts  a t th e  A tom ic W eapons R e s e a rc h  E s ta b l is h 
m e n t the  f is s io n  of s e v e r a l  u ra n iu m  iso to p e s  h a s  b een  induced  by (d, p) and . 
(t, p) re a c tio n  a t a  bom bard ing  en e rg y  of 13 MeV. In c o n tra s t to  the e a r l ie r  
e x p e r im e n ts  p ro to n s  w e re  d e te c te d  in  a  c o u n te r  sy s te m  s itu a te d  n e a r  180° 
to  th e  in c id en t beam  d ire c tio n . At th is  ang le  in  heavy  ta rg e t  n u c le i and fo r 
b o m b a rd in g  e n e rg ie s  c lo se  to  th e  C oulom b b a r r i e r ,  th e  d if fe re n tia l  c r o s s -
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se c tio n s  fo r  th e  d ir e c t  (d, p) and (t, p) re a c tio n s  a re  n e a r  the  m axim um  value 
fo r  a l l  an g u la r  m om en tum  t r a n s f e r s  (see  e .g .  Ref. [4] ). F u r th e rm o re ,  the  
f in a l n u c le i can  be h igh ly  o r ie n te d  w ith  th is  p a r t ic u la r  g e o m e try , and a  le s s  
de ta iled  know ledge of the  re a c tio n  m ech an ism  leading to  the fission ing  nucleus 
is  r e q u ire d .  In th e  c a s e  of th e  ( t ,p )  r e a c tio n  th is  is  e s p e c ia lly  so  b e c a u se , 
i f  th e  r e a c t io n  p ro c e e d s  by  th e  d i r e c t  s tr ip p in g  p r o c e s s ,  th e n  th e  tw o 
n e u tro n s  a re  c a p tu re d  w ith  S = 0. H ence in  th e  re a c tio n  th e  m a g n e tic  su b 
s ta te  p o p u la tio n  is  u n changed , ДМ = 0, and fo r  an even  ta r g e t  n u c leu s  th e  
f is s io n in g  s ta te s  w ill have  only  M = 0 (the ax is  o f q u a n tiz a tio n  is  th e  b eam  
a x is ) .

A p r e l im in a r y  s u rv e y  of th e  (t, pf) and so m e  of th e  (d, pf) r e a c tio n s  on 
U 233, U234, U235, U 236 and  U238 h a s  b ee n  m a d e , looking  a t f is s io n  th re s h o ld s  
and  y ie ld s  a s  a  fu n c tio n  of b o m b a rd in g  e n e rg y . T h e  r e a c t io n s  U233 (d, pf) 
and  U2 3 4 ( t,p f )  w e re  s e le c te d  fo r  a  m o re  d e ta ile d  s tu d y  of th e  f ra g m e n t 
an g u la r d is tr ib u tio n s . T hese  a re  th e  re a c tio n s  lead ing  to  the even fission ing  
n u c le i th a t have th e  h ig h e s t f is s io n  p ro b a b il i t ie s .  In th is  p a p e r  we d is c u s s  
m a in ly  th e  r e s u l t s  of th e  y 234^ ,  pf) re a c tio n .

TH E E X PE R IM E N T A L  ARRANGEM ENT .

B e a m s  of d e u te ro n s  and  t r i to n s  a t an  e n e rg y  o f 13 M eV w e re  u s e d  to  
b o m b ard  th in  (300jug/cm 2) ta rg e ts ,  w ith  c u r re n ts  up to  0 . 1  цА.  A fter p assin g  
th ro u g h  th e  ta r g e t  th e  b ea m  w as c o lle c te d  in  a  la rg e  F a ra d a y  cup about 2 m 
aw ay. T a rg e ts  of U 235 and U238 w e re  m ad e  by e v a p o ra tin g  u ra n iu m  dioxide 
onto a  th in  ca rb o n  back ing , but fo r  a l l  o th e r  ta rg e ts  a  pa in ting  technique w as 
u se d . The iso to p e  w as p a in te d  onto a  th in  alum in ium  sh e e t, c o v e red  w ith  a~ 
th in  p la s t ic  f ilm , and th e  a lu m in iu m  th e n  d isso lv e d  aw ay w ith  c a u s tic  soda . 
T a r g e ts  p ro d u c e d  by  th is  m e th o d  te n d e d  to  co n ta in  a  l a r g e r  n u m b e r  of im 
p u r it ie s  than  th o se  m ade by ev a p o ra tio n , and consequen tly  it w as not p o ss ib le  
to  ob ta in  s tra ig h t p ro to n  s p e c tr a  from  the  u ran iu m  iso tope its e lf .

T he c o u n te r  a s s e m b ly  c o n s is te d  of an an n u la r  E - Д Е s y s te m  c lo se  to  
180° fro m  th e  beam  d ire c tio n , and a  m ovab le  c i r c u la r  f is s io n  c o u n te r , and 
is  shown in F ig . 1. A ll th e  c o u n te rs  w ere  g o ld -s ilic o n  su r fa c e  b a r r i e r  se m i
c o n d u c to r  c o u n te r s .  T he E c o u n te r  w as m a d e  f ro m  a  2 -m m  s l i c e  of 
20 000 £2 cm  m a te r ia l ,  and  w as u se d  w ith  a  b ia s  of b e tw e en  250 and 1000 V. 
The Д Е co u n te r  w as 0. 05 -m m  th ic k  co rre sp o n d in g  to  an a b so rp tio n  of about 
0. 5 MeV fro m  13 MeV p ro to n s . A 0. 012-m m  n ic k e l a b s o rb e r  w as p la ce d  in  
fro n t of th e  Е -Д Е  sy s te m  to  a b so rb  f is s io n  f ra g m e n ts . The an g u la r sp re a d s  
and so lid  angle of th e  sy s tem  w ere  172. 3° - 176°, and 0. 040 s r  re sp e c tiv e ly . 
T he f is s io n  c o u n te r , m ad e  fro m  300 П cm  m a te r ia l ,  su b ten d ed  a  h a lf  angle 
of 10°, w hich  c o r re s p o n d s  to  a  so lid  ang le  of 0. 096 s r .

The e le c tro n ic s  c o n s is te d  of th r e e  c h a rg e - s e n s i t iv e  a m p lif ie r s  feeding 
a  c o n v e n tio n a l f a s t - s lo w  c o in c id e n c e  s y s te m , u s e d  w ith  c o in c id e n c e  r e 
so lv in g  t im e s  of 5 - 10 n s . P a r t ic le  id e n tif ic a tio n  w as m a d e  w ith  an Е-ДЕ 
p u ls e  m u l t ip l ie r ,  and  s p e c t r a  w e re  a c c u m u la te d  u s in g  a  4096 c h a n n e l 
a n a ly se r , w hich w as ro u ted  when c e r ta in  co incidence cond itions w ere  s a t i s 
fied . F o r  ex am p le , in  one a r ra n g e m e n t d iffe ren t m e m o ry  b locks w ere  u sed  
to  d isp lay  p ro to n , d eu te ro n  and t r i to n  s p e c tr a  s im u lta n eo u sly .
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Fig-1

The counter geometry. Protons emerging from the thin target near 180“ to the beam direction 
are detected in the Е-ДЕ system, and fission fragments are counted by the movable counter.

THE RESULTS

Som e p r e l im in a r y  m e a s u re m e n ts  w e re  m ad e  of th e  p r o to n - f is s io n  c o 
in c id e n c e  y ie ld  fro m  th e  U 238 (t, pf) r e a c t io n  w ith  th e  f is s io n  c o u n te r  of 90° 
to  th e  b ea m  and a t b o m b a rd in g  e n e r g ie s  of 12. 0, 12. 5, 13. 0 and  14 M eV. 
T h e  y ie ld  in c re a s e d  w ith  e n e rg y  a lth o u g h  no t s ig n if ic a n t ly  in  go ing  f ro m  
13 MeV to  .14 MeV. T he e n e rg y  of 13 MeV w as ch o sen  fo r the  la te r  e x p e r i
m e n ts  b e c a u se  it w as c o n s id e re d  to  be  the  h ig h e s t a t w hich  the  a c c e le ra to r  
cou ld  be ru n  r e l ia b ly  fo r  long p e r io d s .

At the  bom bard ing  en e rg y  of 13 MeV it w as found th a t, fo r s e v e ra l  ta rg e t 
iso to p e s  and fo r  c o m p a ra b le  ra n g e s  of e x c ita tio n  en e rg y  in  the  f in a l n u cle i, 
d a  (t, pf)/dcr (d, p f ) ^  0 .1 . It w as a lso  shown th a t charged  p a r t ic le s  o th e r than 
p ro to n s  w ere  not a s so c ia te d  w ith f is s io n  fra g m e n ts . In p a r t ic u la r  th e re  w as 
a n eg lig ib le  n u m b er of f is s io n  ev en ts  follow ing (d, d '), (t, t 1 ) and (t, d) re a c tio n s . 
In th e  l a t t e r  c a s e  th e  c h ie f  f a c to r  w as  p r e s u m a b ly  th a t  d e u te ro n s  fee d in g  
f is s io n in g  s ta te s  w ould be  about 4. 5 MeV lo w er in  e n e rg y  th a n  th e  p ro to n s .

T he fac t th a t only p ro to n s  w e re  a s s o c ia te d  w ith f is s io n  fra g m e n ts  m ade 
it p o s s ib le  to  d isp e n se  w ith  th e  p a r t i c le  id e n tif ic a tio n  s y s te m  and u s e  th e  
Д Е  c o u n te r , a f te r  re m o v a l of th e  n ic k e l fo il, to  count f is s io n  f ra g m e n ts  a t 
ang les c lo se  to  180°. In the  U2 3 3 (d, pf) and the  U234 (t, pf) ex p e rim en ts  p ro ton  
s p e c tr a  in co inc idence  w ith f is s io n  f ra g m e n ts  a t 90° and 174° w ere  re c o rd e d  
s im u ltan eo u sly  w ith the d ire c t p ro to n  sp e c tru m . The d ire c t sp ec tru m  contained 
id e n tif iab le  peaks fro m  re a c tio n s  w ith ca rb o n  and oxygen in the ta rg e t,  from  
w hich a  p ro to n  en e rg y  c a lib ra tio n  w as c o n s tru c te d . In the ca se  of U234 (t, pf) 
a  m e a s u re m e n t w as a lso  m a d e  w ith  th e  m o v ab le  f is s io n  c o u n te r  a t 135° to  
th e  b e a m .

T hé U233 (d, pf) a n g u la r  d is t r ib u t io n  r e s u l t s  w e re  s im i la r  to  th o s e  ob
ta in e d  by B R ITT et a l. [2 ]. The an iso tro p y , dcj (174° )/dcr (90° ), in c re a se d  
a s  the  ex c ita tio n  of the  fis s io n in g  n u c leu s d e c re a s e d  bu t, w ith in  th e  e r r o r s ,  
th e r e  w as no d e ta ile d  s t r u c tu re  o b se rv e d . .

T h e  r e s u l t  o f th e  a n is o tro p y  m e a s u r e m e n t  in  U2 3 4 (t, p f) is  sh o w n  in  
F ig . 2. In th e  f ig u re  e a c h  o f th e  p o in ts  p lo tte d  in  th e  u p p e r  c u r v e s  i s  th e  
sum  of tw o k ic k s o r te r  c h a n n e ls . T he r e s u lt in g  o v e r - a l l  e n e rg y  re s o lu t io n  
i s  ab o u t 170 keV , so m e w h a t w o rs e  th a n  th a t  w h ich  co u ld  b e  a c h ie v e d  in
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Proton spectra in coincidence with fission fragments from the U234 (t.pf) reaction at 13 MeV,
measured at two different angles of emission for the fission fragments. The two scales at the top of 

the figure indicate the energy of the proton (in the lab. system) and the corresponding excitation energy 
in the final fissioning nucleus. This latter scale was derived assuming a Q value of 3.28(±0.1)MeV for 

the U234 (t,p)U236 reaction. The lowest curve shows the ratio of the average differential 
' cross- sections observed by the two fission counters.

p r in c ip le .  A s m a ll  ( ^ 5 %)  c o n tr ib u tio n  f ro m  th e  U235 (t, pf) r e a c tio n  due to  
an  iso to p ic  im p u r i ty  in  th e  t a r g e t  h a s  b e e n  s u b tr a c te d .  ■ T he lo w e r  g ra p h  
show s the  r a t io  of th e  tw o s p e c tr a  c o r re c te d  fo r  the r a t io  of the  so lid  angles 
of th e  two f is s io n  c o u n te rs .  It th e re fo r e  r e p r e s e n ts  th e  r a t io  of th e  c r o s s 
se c tio n s  fo r  f ra g m e n ts  e m itte d  at 174° and 90° av e rag ed  o v e r  the  fin ite  s iz e  
of the  c o u n te rs .

In T ab le  I th e  r a t io  of th e  y ie ld s  of th e  f is s io n  f ra g m e n ts  e m itte d  at 90° 
and 135° to  the  174° y ie ld  is  show n fo r th r e e  in te rv a ls ,  each  about 0. 5 MeV 
w ide and  c e n tr e d  a t ab o u t 5 M eV  ( ^ c h a n n e l  138), 6  M eV  c h a n n e l 130) 
and  7 M eV (^ c h a n n e l  114) e x c ita tio n  e n e rg y . T h e se  in te r v a ls  c o r re s p o n d  
to  th e  th r e e  re g io n s  of in te r e s t  in  th e  lo w e r  c u rv e  of F ig . 2.

T he f is s io n  th re s h o ld  fo r  the  U 235 (n, f) re a c tio n , Tnf (half heigh t of the 
f is s io n  p ro b a b il i ty  c u rv e  [1]), m a y  b e  d e r iv e d  f ro m  th e  v a r io u s  U 234 (t, pf) 
r e a c tio n  d a ta . T aking  Q = 3. 08 MeV fo r  the U234 (d, pjU 235 re a c tio n 1 we ob-

1 The Q values quoted in this paper are derived from the experiments of MIDDLETON and 
MARCHANT [4] using, in some cases, known four-neutron binding energies.
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TABLE I

T H E  R A T IO  O F  T H E  N U M B E R  O F  FISSIO N  F R A G M E N T S  E M IT T E D  
AT 90° AND 135° T O  T H E  N U M B E R  E M IT T E D  A T 174° F O R  T H R E E  

D IF F E R E N T  E N E R G Y  IN T E R V A L S  IN E X C IT A T IO N  E N E R G Y  
F O R  T H E  U 234  (t, p f) R E A C T IO N

d o (9 0 °)  
d 0(174°)

d 0(135°) 
d o(174°)

Excitation energy (MeV)

5.00 ± 0 .2 5  

0.36 ± 0 .0 5

0.180 ± 0.025

6.00 ± 0.25  

0.135 ± 0.015

0 .24  ± 0.03

7.00 ± 0 .25  

0 .39 ± 0 .05

0.48 ± 0 .06

ta in  Tnf = - 1 .0 0  ± 0 .1 5  M eV . T h e  r e s u l t  o b ta in e d  b o th  h e r e  and  by 
NORTHROP et a l. fro m  th e  U235 (d ,p f)  r e a c tio n  is  Tnf = -0 . 60 ± 0. 10 MeV.

DISCUSSION

T h e g e n e r a l  fo rm  o f th e  f is s io n  f ra g m e n t a n g u la r  d is t r ib u t io n s  f ro m  
o r ie n te d  n u c le i h a s  b e e n  g iv e n  by  W H E E L E R  [5]. F o r  th e  U233^ ,  pf) e x 
p e r im e n t th e  in c re a s e  in  th e  a n iso tro p y  a s  th e  e x c ita tio n  e n e rg y  d e c re a s e s  
is  co n s is te n t w ith the  conclusions draw n from  the ex p erim en ts  of BRITT et al. 
[2]. T h e se  w e re  th a t,  a t e x t re m e  th re s h o ld ,  f is s io n  p ro c e e d s  th ro u g h  
b a r r i e r  s ta te s  w ith  К  = 0 and  th a t  a t h ig h e r  e n e rg ie s  r o ta t io n a l  b an d s w ith  
s u c c e s s iv e ly  h ig h e r  v a lu e s  of К  o c c u r .

In th e  U234 (t, pf) e x p e r im e n t we have M = 0 and th e  an g u la r d is trib u tio n  
fo r  a  s ta te  w ith  a  g iven  sp in , I, and К  is  g iven  by

W (0 )« P K (0) 
I

w hen PjK. (0) is  th e  a s s o c ia te d  L e g e n d re  p o ly n o m ia l. In th e  a n a ly s is  of the  
U238 ( a . a ' f )  e x p e r im e n t  W ILKINS e t a l . [3] a s s u m e d  th a t M = 0 r e la t iv e  
to  th e  s y m m e try  ax is  o f th e i r  a n g u la r  d is tr ib u tio n s . In th is  e x p e rim en t the 
a n iso tro p y  w as a  m ax im um  at th re s h o ld  although  th e i r  e n e rg y  re so lu tio n  of 
0 . 35 MeV m ay  not have e n a b le d  th e m  to  d e te rm in e  p r e c is e ly  w hat w as 
happening a t e x tre m e  th re sh o ld . T h ese  a u th o rs  ca lcu la ted  th a t th e ir  angu lar 
d is t r ib u t io n  w as c o n s is te n t  w ith  a  r o ta t io n a l  b a n d  h av ing  К  = 0 e x ten d in g  
f ro m  e x t r e m e  th r e s h o ld  fo r  abou t 0. 600 M eV in  e x c ita t io n  e n e rg y .

T h e  r e s u l t s  show n in  F ig . 2 c o n t r a s t  s h a rp ly  w ith  p re v io u s  w o rk  in  
show ing  th e  m a x im u m  a n is o tro p y  a t a  s lig h tly  h ig h e r  e x c ita tio n  e n e rg y  of 
th e  f is s io n in g  n u c le u s . T he m a x im u m  a n iso tro p y  of abou t 6  i s ,  h o w ev e r, 
v e r y  s im i la r  to  th a t  o b s e rv e d  by W ILKINS e t a l. [3].
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D iscoun ting  the  p o s s ib ili ty  th a t the  f iss io n in g  n u cleu s s tud ied  h e re , U236, 
i s  fu n d a m e n ta lly  d if fe re n t  f ro m  U234 and  U 238 s tu d ie d  in  p r e v io u s  e x p e r i 
m e n ts  [2 , 3 ] , th e  d if fe re n c e  m ig h t b e  ac c o u n te d  fo r  by  a s s u m in g  th a t  th e  
(t, p) re a c tio n  e m p h a s iz e s  d iffe ren t saddle-point s ta te s .  T h is  is  a lso  su g g ested  
by th e  th re s h o ld  m e a s u re m e n ts  s in c e  th e  th re s h o ld  deduced  fro m  U234  (t, pf) 
a p p e a rs  to  be  a t a  lo w e r  e x c ita tio n  en e rg y  in  th e  f in a l n u c leu s  th an  th a t d e 
duced  fro m  U2 3 5 (d, pf). It is  p o s s ib le  th a t th e  ( t,p f)  r e a c t io n  e n h a n c e s  th e  
lo w es t 0+ sa d d le -p o in t s ta te  a s  h a p p e n s , fo r  e x a m p le , in  th e  U238 ( t ,p )U 240 

r e a c t io n  [4] and m an y  o th e r  (t, p) r e a c t io n s  in  m e d iu m  m a s s  n u c le i.  On 
th e  o th e r  hand  th e  e v id e n c e  in  T ab le  I, w h ich  show s th a t a t th e  lo w e s t e x 
c ita tio n  en e rg y  the  90° y ie ld  is  h ig h e r than  the  45° y ie ld , su g g e s ts  th a t p e r 
h ap s  th e  ex p lan a tio n  is  th a t К  = 0 s ta te s  w ith  f a ir ly  low  an g u la r  m om entum  
a r e  involved  at th is  ex c ita tio n , o r  p o ss ib ly  th a t th e re  is  a co n trib u tio n  from  
odd v a lu e s  of K. (T h e se  co u ld  g ive  r i s e  to  a n g u la r  d is t r ib u t io n s  th a t have 
m a x im u m  a t 90°. ) A m u c h  m o r e  d e ta ile d  a n g u la r  d is t r ib u t io n  w ould  b e  
n e e d e d  to  s e t t le  th e  above p o in ts .

T he s te p  in  th e  a n is o tro p y  a t abou t 6  M eV e x c ita t io n  m a y  c o r re s p o n d  
to  the  onse t of h ig h e r  К b an d s , but it a lso  happens to  be c lo se  to  the  neu tron  
b in d in g  e n e rg y  in  U2 3 6 (Bri = 6 . 45 M eV) w h e re  n e u tro n  e m is s io n  b e c o m e s  
p o s s ib le .

T he d e c r e a s e  in  a n iso tro p y  about 2. 5 M eV above th re s h o ld  is  s im i la r  
to  th a t o b se rv e d  by UNIK e t a l. [2] in  the U239 (d, pf) ex p e rim en t, which they  
a ttr ib u te d  to  the  o n se t of U npaired  nucleon  s ta te s .

CONCLUSIONS

The b eh av io u r of the  an g u la r an iso tro p y  of the  f is s io n  fra g m en ts  following 
the  U234 (t, pf) ex p e r im e n t w as found to  be m ark ed ly  d iffe ren t in  i ts  behav iour 
n e a r  th re s h o ld  f ro m  th a t o b se rv e d  in  th e  U233 (d, pf) and U238 (a, a' f )  e x p e r i
m e n ts .  P o s s ib le  c a u s e s  of th e  d if fe re n c e  h av e  b e e n  d is c u s s e d .  A m o r e  
d e ta i le d  s tu d y  of th e  a n g u la r  d is t r ib u t io n s  w ould  p ro b a b ly  e x p la in  th e  
d if fe re n c e , and w ould c e r ta in ly  th ro w  a s  m u ch  ligh t on the  ( t,p )  re a c tio n  as 
the  f is s io n  m e c h a n ism .
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D I S C U S S I O N

M .PETRASCU: I should  lik e  to  d raw  a tten tio n  to  a f is s io n  m ech an ism '
b a s e d  on lo w -en e rg y  e x c ita tio n , ca u se d  by a p a r t ic le  p ro d u ced  w ith the  aid 
o f h igh  e n e rg y  a c c e le r a to r s .  T h is  m e c h a n is m  o c c u r s  in  ju m e s ic  a to m s . 
T he la s t  t r a n s i t io n ,  i . e. th e  2 p - l s  t r a n s i t io n  of th e  m e s ic  a to m , can  be  a 
ra d ia tio n le s s  tra n s itio n  in w hich the  nucleus is  exc ited  d ire c tly  by an energy  
of about 6 MeV. P re v io u s  w ork done at Dubna and at the L aw rence Radiation 
L a b o ra to ry  h as  show n th a t in  u ra n iu m  and th o r iu m  the  co n trib u tio n  of th is  
m e c h a n ism  is  l e s s  th a n  1 0 % of th e  to ta l  n u m b e r  of f is s io n s  p ro d u c e d  by ц 
m e so n s . L a s t autum n we s ta r te d  a study  of the  f is s io n  of Pu239 by n eg a tiv e  
ц  m e so n s  and  th e  p r e l im in a r y  r e s u l t s  show  a to ta l  p ro b a b il i ty  of f i s s io n  
th a t is  about ten  tim e s  h ig h e r  than  in u ran iu m , and th is  m ay ind ica te  a m uch 
h ig h e r con tribu tion  of the  ra d ia tio n le s s  m ech an ism . .



NUCLEAR FISSION . 
AS A MARKOV PROCESS*

R. RAMANNA, R. SUBRAMANIAN AND R. N. AIYER 
ATOMIC ENERGY ESTABLISHMENT TROMBAY, BOMBAY, INDIA 

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen '

NUCLEAR FISSION AS A MARKOV PROCESS. Starting from the assumption of a random transfer of " 
nucleons between the two sides of a; fissioning nucleus, during the time from saddle point to scission, it is 
shown that the mass distribution data in low, intermediate and high energy fission can be given a reasonable 
-explanation based on the ground state properties of nuclei. The theory is extended to explain the shape of the 
deformation energy mass curves. These relations follow as a direct consequence of the equilibrium conditions 
that determine the mass distributions while the gap in the "zig-zag" curves is essentially due to the proton 
transfers. The time of fission is shown to be about 500 nucleonic times in thermal fission and this results from 
the properties of the transition matrix. The theory is also able to explain the small range of the threshold 
energies of fission, and the formation of a symmetry axis early in the process. '

APPLICATION DE LA THÉORIE DE MARKOV A LA FISSION NUCLÉAIRE. En partant de l'hypothèse 
qu’un transfert stochastique de nucléons se produit entre les deux parties d'un noyau qui subit le processus de 
fission, au cours de l'intervalle de temps compris entre.la formation de l'étranglement (saddle point) et la 
scission proprement dite, les auteurs montrent que les données relatives à la répartition de la masse dans la 
fission à basse, moyenne et haute énergie peuvent recevoir une explication rationnelle fondée sur les propriétés 
des noyaux à l'état fondamental. Par extension, ils expliquent à l'aide de cette théorie la forme des courbes 
de l'énergie de déformation en fonction de la masse. Ces relations résultent directement des conditions 
d'équilibre, qui déterminent la répartition de la masse, alors que la vallée des courbes en zigzag est due 
essentiellement aux transferts de protons. Les auteurs montrent que dans la fission thermique le temps de 
fission est d’environ 500 fois le temps de transit nucléaire, ce qui résulte des propriétés de la matrice de la 
transition. La théorie peut également expliquer la faible étendue des seuils de fission, ainsi que la formation 
d'un axe de symétrie au début du processus.

ЯДЕРНОЕ ДЕЛЕНИЕ КАК ПРОЦЕСС МАРКОВА. На основе предположения относительно 
беспорядочного переноса нуклонов между двумя сторонами делящегося ядра в течение времени 
от седловой точки до деления показывается, что данные относительно распределения массы  
в процессе деления, вызванного частицами низкой, промежуточной и высокой энергии, могут 
быть разумно объяснены на основе свойств ядер в основном состоянии. Эта теория р а с 
пространяется для объяснения формы кривых энергии деформации массы. Эти связи следуют 
в качестве прямого следствия условий равновесия, которые определяют распределения массы, 
в то время как разрыв в "зигзаговых" кривых по существу объясняется переносом протонов. 
Показывается, что время деления составляет приблизительнр 500 нуклоновых периодов при 
делении под действием тепловых нейтронов, это вытекает из свойств матрицы перехода. Тео
рия может также объяснить небольшой диапазон пороговых энергий деления и образование 
оси симметрии в начале процесса.

■ LA FISION NUCLEAR CONSIDERADA COMO PROCESO DE MARKOV . Partiendo de la hipótesis de una 
transferencia aleatoria de nucleones entre las dos partes de un núcleo en fisión, durante el tiempo que media 
entre la estrangulación y la escisión, se demuestra que los datos sobre la distribución de masa en la fisión 
de energía baja, media y elevada, pueden explicarse satisfactoriamente sobre la base de las propiedades de 
los núcleos en estado fundamental. Se amplia la teoría para explicar la forma de las curvas que representan 
la energía de deformación en función de la masa. Estas relaciones son consecuencia directa de las condiciones 
de equilibrio que determinan las distribuciones de masa, mientras que la solución de continuidad de las curvas

* Abstract only; paper to be published in J. nucl. Phys.

85



86 R. RAMANNA et al.

en forma de zig-zag se debe esencialmente a las transferencias protónicas. Se demuestra que, en la fisión 
térmica, el tiempo de fisión es equivalente a unos 500 tiempos de tránsito nuclear, lo que se deduce de las 
propiedades de la matriz de transición. La teorfa permite asimismo explicar el corto alcance de las energías 
umbral de fisión, asf como la formación de un eje de simetrfa en las fases iniciales del proceso.

D I S C U S S I O N

H. N IFEN EC K ER : When one s tu d ie s  th e  f ra g m e n t m a s s  d is tr ib u tio n s
as  a fu n ctio n  of th e  to ta l  k in e tic  e n e rg y  of th e  f is s io n  in d u ced  by slow  
n e u tro n s  one f in d s  th a t , f i r s t l y , t h e  h ig h e r  th e  k in e tic  e n e rg y , th e  s h a r p e r  
the peaks, secondly , the lo w er th e  k ine tic  energy , the m o re  w idely sep ara ted  
th e  p eak s and, th ird ly , th e  h ig h e r  th e  k in e tic  en e rg y , th e  l e s s  s y m m e tr ic  
th e  f is s io n . F ig u re  4 in  D r. R a m a n n a 1 s p a p e r  show s th e  sa m e  tr e n d  as a 
fu n ctio n  of N, ex c ep t fo r  th e  l a s t  f e a tu re .  It m ay  be p o s s ib le  to  c o r r e la te  
th e  n u m b e r  N w ith  th e  to ta l  k in e tic  e n e rg y .

R . RAMANNA: I sh o u ld  l ik e  to  th a n k  you  v e r y  m u c h  f o r  y o u r  v e r y
in te r e s t i n g  c o m m e n t.
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. Abstract :— Résumé — Аннотация — Resumen

CHANNEL EFFECTS IN THE KINETIC ENERGY OF FRAGMENTS OF FISSION INDUCED BY LOW-ENERGY 
RESONANCE NEUTRONS. Recently, Blyumkina et al. have noted tfte existence ot fission channel ettects in 
the total kinetic energy of fragments of fission induced by s- and p-wave neutrons. Effects of this nature can 
also be expected in the variation of the fragment kinetic energies from resonance to resonance in low-energy 
(s-wave) neutron-induced fission. A fission-fragment detector whose efficiency is dependent on the kinetic 
energy of the fragments was used in the study of the slow-neutron-induced fission of U235. Comparing the 
counting-rate of this detector with a conventional fission detector, whose efficiency is independent of the 
fragment kinetic energy, shows that there exists a variation in the kinetic energy of certain fragments with 
neutron energy in the neutron energy region from 0.025 to 1 eV. In order to determine the response of the 
kinetic-energy-sensitive detector, it was necessary to measure the rangè-energy relations of fission fragments 
in various media, including noble gases and metallic foils. It was estimated from these data that the variation 
in the fragment kinetic energy release is ~500 keV, for those fission events that give the lightest and most 
energetic of the heavy fragments. The variation in fragment kinetic energy is strongly asymmetric about 
the 0.28-eV resonance in U235 , and suggests that the fragment kinetic energy sensitively reflects the presence 
of interference effects among resonances in fission. A multi-level multi-channel analysis of the data has been 
made, based on the parameters of Vogt and under the assumption that different fission channels lead to different 
configurations at scission, such that the kinetic energy release is also different. Previously a major objection 
to multi-level multi-channel analysis in fission has been that the parameters obtained are not unique. However, 
the possibility of observing partial fission cross-sections (fission occurring by way of one channel only) removes 
one of the ambiguities inherent in the multi-level approach. Studies of this type can not only be expected 
to give information on the nature of the constraints that exist during the transition from the saddle point to 
the scission point in the fission process, but may also be of interest in inferring the existence of small variations 
from resonance to resonance in v , the àverage number of neutrons emitted per fission.

VARIATIONS, SELON LA VOIE DE FISSION, DE L’ÉNERGIE CINÉTIQUE DES FRAGMENTS RESULTANT 
DE LA FISSION PAR NEUTRONS DE RÉSONANCE DE FAIBLE ÉNERGIE. Blyumkina et al. ont constaté récemment 
l'existence de variations, selon la voie de fission, dans l’énergie cinétique totale des fragments résultant de la 
fission par neutrons d'ondes-s et - p. On peut également prévoir des variations de cette nature, d’une résonance 
à l’autre, des énergies cinétiques des fragments dans la fission produite par des neutrons de faible énergie 
(onde-s). Les auteurs ont utilisé un détecteur de fragments de fission dont l’efficacité est fonction de l’énergie 
cinétique des fragments pour étudier là fission de 235U par neutrons lents. En comparant le taux de comptage 
de ce détecteur à celui d’un détecteur de fission classique dont l’efficacité ne dépend pas de l’énergie cinétique 
des fragments, ils ont constaté que l’énergie cinétique de certains fragments varie avec l’énergie des neutrons 
dans la région des énergies de neutrons comprise entre 0, 025 et 1 eV. Pour déterminer la réponse du détecteur 
sensible à l’énergie cinétique, il leur a fallu mesurer les relations parcours-énergie des fragments de fission 
pour différents-milieux, en particulier les gaz rares et les feuilles métalliques. D’après ces données, ils ont 
estimé que la variation de l’énergie cinétique des fragments libérés est d’environ 500 keV pour les fissions 
qui produisent les plus légers et les plus énergétiques des fragments lourds. La variation de l’énergie cinétique 
des fragments est fortement asymétrique au voisinage de la résonance 0,28 eV dans 235U, ce qui donne à 
penser que l’énergie cinétique des fragments est sensiblement influencée par l’existence d’effets d’interférence 
entre les résonances lors de la fission. Les auteurs ont procédé à une analyse â plusieurs niveaux et plusieurs
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voies de fission, sur la base des paramètres de Vogt et en supposant que des voies de fission différentes 
aboutissent à des configurations différentes au moment de la scission, de sorte que l’énergie cinétique libérée 
est également différente. Jusqu'alors, l’une des principales objections élevées contre l’utilisation de l’analyse 
à plusieurs niveaux et à plusieurs voies de fission était que les paramètres obtenus ne sont pas uniques. Toute
fois, la possibilité d’observer la sectionrefficace de fission partielle - fission se produisant par une seule 
voie - supprime l’une des ambiguités inhérentes à l’analyse à plusieurs niveaux. Des études de cette nature 
pourraient non seulement fournir des indications sur la nature des contraintes qui existent pendant la transition 
entre le point d’étranglement et le point de scission lors du processus de fission, mais également aider à 
établir, par déduction, l’existence d’une résonance à l’autre de petites variations de V,  nombre moyen des 
neutrons émis par fission.

КАНАЛЬНЫЕ ЭФФЕКТЫ ПРИ КИНЕТИЧЕСКОЙ ЭНЕРГИИ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ, ВЫЗ
ВАННОГО РЕЗОНАНСНЫМИ НЕЙТРОНАМИ НИЗКОЙ ЭНЕРГИИ. Недавно Блюмкина и дру
гие заметили существование канальных эффектов деления при полной кинетической энергии 
осколков деления, вызванного s -волновыми и р-волновыми нейтронами. Эффекты такого 
рода можно также ожидать при изменении кинетической энергии осколков от резонанса к 
резонансу при делении, вызываемом ( s -волновыми) нейтронами низкой энергии. Детектор 
осколков деления, эффективность которого зависит от кинетической энергии осколков, при
менялся для изучения деления урана-235, вызванного медленными нейтронами. Сравнение 
скорости счета этого детектора с обычным детектором деления, эффективность которого не 
зависит от кинетической энергии осколков, показывает, что имеет место изменение в кине
тической энергии некоторых осколков с энергией нейтронов в диапазоне от 0,025 до 1 эв . 
В целях определения характеристики чувствительного к кинетической энергии детектора не
обходимо было провести измерения отношений диапазонов энергии осколков деления в р а з
личных средах, в том числе в благородных газах и металлических фольгах. Из этих данных 
было выведено, что изменение в высвобождении кинетической энергии осколков составляет 
приблизительно 500 кэв в тех случаях деления, при которых образуются самые легкие и самые 
тяжелые осколки большой энергии. Изменение в кинетической энергии осколков является 
сильно асимметричным около резонанса 0 ,28 эв в ур ан е-235 , и предполагается, что кине
тическая энергия осколков чувствительно отражает наличие эффектов интерференции среди 
резонансов в процессе деления. Многоуровневый-многоканальный анализ этих данных был 
проведен с учетом параметров Фогта и в предположении, что различные каналы деления при
водят к различным конфигурациям при делении, так что разным также является высвобожде
ние кинетической энергии. Ранее основным возражением против проведения многоуровневого- 
многоканального анализа в процессе деления было то, что полученные параметры не являются 
одинаковыми. Однако возможность наблюдения парциального сечения деления (деления, воз
никающего путем только одного канала) устраняет одну из неопределенностей, свойственных 
многоуровневому подходу. Можно предполагать, что в результате таких исследований будет 
получена информация не только относительно характера ограничений, которые существуют во 
время перехода от седловой точки к точке деления в процессе деления, но это может также 
представлять интерес при предположении наличия небольших вариаций от резонанса к р езо 
нансу в у  среднем количестве нейтронов, испускаемых на деление.

EFECTOS DE CANAL EN LA ENERGIA CINETICA DE LOS FRAGMENTOS DE LA FISION INDUCIDA POR 
NEUTRONES DE RESONANCIA DE BAJA ENERGIA. Blyumkina y col. han observado recientemente la existencia 
de efectos de canal en la energía cinética total de los fragmentos resultantes de la fisión inducida por neutrones 
de onda s y p. También son de esperar efectos de esta índole en la variación de la energía cinética de los 
fragmentos, al pasar de un nivel de resonancia a otro, en la fisión inducida por neutrones de baja energía 
(onda s). Se ha utilizado un detector de fragmentos de fisión cuyo rendimiento depende de la energía cinética 
de éstos para estudiar la fisión del 23SU inducida por neutrones lentos. La comparación de la velocidad de 
recuento de este detector con la de un detector de fisión clásico, cuyo rendimiento es independiente de la 
energía cinética de los fragmentos, muestra que, en el intervalo de energía neutrónica comprendido entre 
0, 025 y 1 eV, la energía cinética de determinados fragmentos varía en función de la energía de los neutrones.
A fin de determinar la respuesta del detector sensible a la energía cinética, fue preciso establecer las relaciones 
entre el alcance y. la energía de los fragmentos de fisión en varios medios, entre ellos gases nobles y láminas 
metálicas. Basándose en estos datos, se ha calculado que la variación de la energía cinética liberada por los 
fragmentos es del orden de los 500 keV, para los sucesos de fisión que producen los fragmentos más pequeños 
y energéticos dentro del grupo de los pesados. La variación de la energía cinética de los fragmentos es fuerte
mente asimétrica en las proximidades del nivel de resonancia de 0,28 eV del 235U, lo que sugiere que dicha
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energía es un indicé sensible de la existencia de efectos de interferencia entre los diferentes niveles de resonan
cia en la fisión. Se ha efectuado un análisis dé,los datos, en niveles y calíales múltiples, basado en los pará
metros de Vogt y en la hipótesis de,que los distintos canales de fisión originan configuraciones de escisión 
diferentes, de forma que la energía cinética liberada es también distinta. Una objeción importante que se 
formulaba anteriormente a los análisis de fisión según niveles y canales múltiples era la falta de unicidad 
de los parámetros obtenidos. Ahora bien, la posibilidad de observar las secciones eficaces parciales de fisión

(fisión que se produce por un solo canal) elimina una de las ambigüedades inherentes a ese enfoque del problema. 
Es de esperar que los estudios de este tipo no sólo proporcionen información sobre la naturaleza de las restric
ciones impuestas durante la transición del punto de estrangulación al de escisión en el proceso de fisión, 
sino que también pueden ser interesantes para determinar la existencia de ligeras variaciones de v , esto es, el 
número medio de neutrones emitidos por fisión, de un nivel de resonancia a otro.

INTRODUCTION ;

I t  h a s  r e c e n t ly  b e e n  n o ted  by  M ELK ON IA N  and  M EH TA  [1, 2, 3] th a t  
th e  r e la t iv e  y ie ld  of f r a g m e n ts  of U235  f i s s io n  in d u c e d  by  n e u tro n s  below  
100 eV  a p p e a r s  to  v a r y  a c c o rd in g  to  th e  th ic k n e s s  of th e  t a r g e t  of f i s s i l e  
m a te r i a l .  F ro m  re s o n a n c e  to  r e s o n a n c e ,  th e  r e la t iv e  y ie ld  of f ra g m e n ts  
f ro m  th ic k  ta rg e ts  ( ta rg e ts  th a t a r e  so  th ic k  th a t f ra g m e n ts  f ro m  only th o se  
ev en ts  n e a r  the s u r fa c e  can  escap e) d if fe rs  f ro m  the  y ie ld  f ro m  th in  ta rg e ts  
f ro m  w hich a l l  th e  f ra g m e n ts  can  e s c a p e . T h is  b eh a v io u r w as in te r p re te d  
by M elkon ian  and M eh ta  a s  ev id en c e  th a t the  k in e tic  e n e rg y  of U235 f is s io n  
f ra g m e n ts  v a r ie s  f ro m  re s o n a n c e  to  re s o n a n c e .

A v a r ia t io n  of f ra g m e n t k in e tic  e n e rg ie s  a t h ig h e r  n eu tro n  e n e rg ie s  has 
b e e n  r e p o r te d  fo r  U233 and  U235 f i s s io n  by BLYUM KINA e t a l . [4, 5, 6 ]. In 
th e se  ex p e r im e n ts , an anom alous v a r ia tio n  was o b serv ed  a t neu tron  en e rg ies  
of a p p ro x im a te ly  500-700  keV . It w as su g g e s te d  by B ly u m k in a  e t a l . th a t 
th e s e  e f fe c ts  c a n  be  a t t r ib u te d  to  th e  op en in g  of p -w a v e  f is s io n  c h a n n e ls ,  
fo r  w hich the  en e rg y  r e le a s e  is  d if fe re n t f ro m  th a t c h a r a c te r is t ic  of s-w av e  
c h a n n e ls . It w as a lso  no ted  th a t the  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  v a r ia t io n  w as 
a c c o m p a n ie d  by  c h a r a c t e r i s t i c  v a r ia t io n s  in  th e  f ra g m e n t  a n g u la r  d i s t r i 
b u tio n s  and p a r t i c u la r ly  in  V,  th e  n u m b e r  of n e u tro n s  e m itte d  p e r  f is s io n .  
T h e se  v a r ia t io n s  in  v a r e  in  a c c o rd  w ith  r e c e n t m o d e ls  of f is s io n  d isc u sse d  
by VANDENBOSCH [71 and by T E R R E L L  [8 ,9 ] , in  w hich the n u m b er of 
n e u tro n s  em itte d  is  c o r r e la te d  w ith  the  n u c le a r  s t r u c tu re  and the  ex c ita tio n  
en e rg y  of the  n a sc e n t f ra g m e n ts . .

C hannel e ffe c ts  s im i la r  to  th o se  re p o r te d  by B lyum kina e t a l . can  a lso  
be  ex p e c ted  fo r  p u re ly  s -w a v e  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n .  A c c o rd in g  to  th e  
B o h r m o d e l of f is s io n  [10] the  f is s io n in g  n u c leu s  a t th e  sa d d le  po in t in  the 
p o te n tia l b a r r i e r  is  not h ig h ly  e x c ite d . M ost of th e  a v a ila b le  e n e rg y  i s  in  
th e  fo rm  of p o te n tiá l  e n e rg y  of d e fo rm a tio n , w ith  v e r y  l i t t l e  le f t  o v e r  fo r  
e x c ita tio n . A t the  sa d d le  po in t the  n u m b e r of d e g re e s  of f re e d o m  is  sm a ll, 
and  th e r e  a r e  e x p e c ted  to  be on ly  a  few  m o d e s  of m o tio n  o r  open  ch a n n e ls  
th a t  c a n  le a d  to  f i s s io n . 1 D a ta  th a t  h av e  b e e n  o b ta in e d  on  th e  lo w - e n e rg y  
n eu tro n  c r o s s - s e c t io n s  of f is s i le  iso to p es  show e ffec ts  such  as s tro n g  in te r 
fe re n c e  in  f is s io n  and a la rg e  v a r ia tio n  in  the  s iz e s  of f is s io n  w id ths, which 
a r e  c o n s is te n t  w ith  th e  v iew  of f i s s io n  a s  a fe w -c h a n n e l p r o c e s s .  In 
p a r t ic u la r ,  fo r  U235, m u ltile v e l a n a ly se s  of the lo w -en e rg y  n eu tro n  c r o s s 
se c tio n  da ta , c a r r ie d  out by SHORE and SAILOR [11], by VOGT [12, 13] and
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by K IR PICH N K OV  e t a l . [14], in d ica te  th a t th e re  a re  one o r  two open f iss io n  
channels  th a t do m in a te  in  one o r  both of the  p o ss ib le  re so n a n c e  sp in  s ta te s .

A v a r ia tio n  w ith n eu tro n  en e rg y  of the U235 f is s io n  p roduct m a ss  d i s t r i 
b u tio n  h as  a lso  b een  no ted . COWAN e t a l . [15 ,16 ] o b se rv e d  a v a r ia t io n  in  
the  re la t iv e  y ie ld  of s y m m e tr ic  and a s y m m e tr ic  U235 f is s io n  p ro d u c ts , o v er 
the neu tron  en ergy  reg io n  of 8  to  60 eV, by rad io ch em ica l techn iques. FALER 
and TROM P [17] o b se rv ed  s im ila r  v a r ia tio n s  below 1 eV, and CUNINGHAME 
e t a l . [18] have m e a s u re d  th e  r a t ip  of s y m m e tr ic  to  a s y m m e tr ic  f is s io n  a t 
n eu tro n  e n e rg ie s  above 60 keV . A c o rre la tio n  of the sy m m etric  f is s io n  yield  
and the  v a r ia t io n  of f ra g m e n t k in e tic  en e rg y  m igh t be expected  on the  b a s is  
of e n e rg y  b a la n c e  in  f is s io n .  In c o m p a r in g  th e  k in e t ic -e n e r g y  s tu d ie s  of 
MELKONIAN and MEHTA [1, 2, 3] w ith  the m a ss  y ie ld  da ta  of COWAN e t a l . 
[1 5 ,1 6 ], the  expected  c o r re la t io n  a p p e a rs  t o  be e s ta b lish e d  only fo r  c e r ta in  
re so n a n c e s . A c o m p ariso n  of the  r e s u l t s  of BLYUMKINA et a l. [4, 5 ,6 ] and 
CUNINGHAME et a l . [18] is  l e s s  co n c lu s iv e .

T he p re s e n t  ex p e r im e n t w as p e r fo rm e d  fo r  the p u rp o se  of in v estig a tin g  
th e  e x is te n c e  of â v a r ia t io n  in  th e  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg ie s  in  th e  re g io n  
of the lo w est neu tron  energy  re so n a n c e s  in  U235 , and to  com pare  such a v a r i 
a tion  w ith the m a ss  d is trib u tio n  da ta  of FA LER  and TROMP [17].

EX PERIM EN TAL ARRANGEMENT

T h e M a te r ia ls  T e s t in g  R e a c to r  (M TR) c r y s ta l  s p e c t r o m e te r  w as u se d  
as  a s o u rc e  of m o n o c h ro m atic  n e u tro n s , w hose en e rg y  w as v a r ie d  f ro m  0 . 0 2  

to  10 eV. P r im a r y  em p h as is  w as g iven  to  the  e n e rg y  re g io n  below  1 eV, to  
p e r m i t  a c o m p a r is o n  w ith  th e  m a s s  d is t r ib u t io n  d a ta  of F A L E R  and  
T R O M P  [17].

T he e x p e r im e n t ' c o n s is te d  of th e  s im u lta n e o u s  m e a s u re m e n t of the  
fo llo w in g  q u a n t i t ie s  a s  a  fu n c tio n  of in c id e n t n e u tro n  e n e rg y : (1) th e  U2ao 
fis s io n -fra g m e n t y ie ld  w ith  a d e te c to r  w hose effic ien cy  is  independent of the 
fra g m e n t k in e tic  en e rg y ; (2) th e  U235 f is s io n -f ra g m e n t y ie ld  w ith  a d e te c to r  
w hose effic iency  depends on the fra g m e n t k in e tic  energy ; and (3) the neu tron  
b ea m  flux w ith a  d e te c to r  w hose e ff ic ie n c y  v a r ie s  in v e rs e ly  a s  th e  n e u tro n  
v e lo c ity . T he f is s io n - f r a g m e n t  d e te c to r s  w e re  a rg o n  g a s  s c in t i l la t io n  
c o u n te r s ,  w h ich  u se d  in  th e  in i t ia l  s ta g e s  of th e  w o rk  RCA 6342A  p h o to 
m u l t ip l ie r  tu b e s  w ith  p - q u a te rp h e n y l w a v e len g th  s h i f te r ,  and  in  th e  l a t e r  
s ta g e s  56 U VP tu b e s  w ith o u t a  w av e len g th  s h i f te r .  T h e  n e u tro n  b e a m  
m o n ito r  c o n s is te d  of a s in g le  1 - in  d ia m . p ro p o rtio n a l tu b e , con ta in ing  B F 3 

g a s , a t 67-cm  p r e s s u r e ,  d ep le te d  to  11% B 1®.
A s c h e m a tic  d raw in g  of th e  f i s s io n  c h a m b e r  is  show n in  F ig . 1. T he 

d e te c to r  w hose e ff ic ien c y  is  dependen t upon f ra g m e n t en e rg y  (th ick  fo il d e 
te c to r )  c o n s is te d  of a la y e r  of U235 a p p ro x im a te ly  600 fxg/ cm 2 th ic k , sa n d 
w iched  b e tw een  two co p p e r fo ils  of th ic k n e s s  0.0025 m m . E ach  co p p e r fo il 
w as th ic k  enough to  stop  about 60% of th e  h e a v ie r  of the  two fra g m e n ts  
e m itte d  is o t ro p ic a l ly  f ro m  th e  U23 5  l a y e r .  C o in c id e n ce  w as r e q u ir e d  b e 
tw een  th e  tw o f is s io n  f ra g m e n ts ,  and th e  n u m b e r  of c o in c id e n c e s  p e r  u n it 
t im e  w as r e c o rd e d  a s  a  fu n c tio n  of n e u tro n  e n e rg y . T h e  d e te c to r  w h o se  
e ff ic ien c y  w as independen t of f ra g m e n t en e rg y  (th in  fo il d e te c to r)  co n s is te d  
of a la y e r  of U235 a p p ro x im a te ly  200 ¿ug/cm 2 in  th ic k n e s s ,  d e p o s ite d  on a
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Fission chamber in which the variation of fission-fragment 
kinetic energies with neutron energy was detected.

The neutron beam, entering from the left, 1 
first traverses the "thick-foil" detector, 

which consists of a thick deposit of U235 between two absorber foils.
This array of U235 and absorber foils is shown as separated ; 

in fact there was no separation between them, 
since the U235 was deposited upon the absorber foils as a backing.

The neutron beam then traverses the "thin-foil" detector, 
which is a conventional single-sided gas scintillation detector.

The detector was operated not only as shown but also in a reversed configuration, 
allowing the beam to pass first through the "thin-foil" detector and then through the "thick-foil" detector, 

to eliminate possible effects due to neutron-beam attenuation by the foils.

th ic k  a lu m in iu m  b ac k in g , and  v ie w e d  in  th e  c o n v e n tio n a l w ay  by  a  s in g le  
p h o to m u ltip lie r  tu b e . ..* • .

T he p u ls e -h e ig h t r e s o lu t io n  th a t ca n  be o b ta in ed  w ith  g a s  s c in ti l la t io n  
f is s io n -fra g m e n t d e te c to rs , a s  show n in  F ig . 2, is  ty p ic a l of the p re s e n t th in  
■foil d e te c to r ,  w hen v iew ing  a U235 la y e r  of 10-15 ¡ug/cm 2 in  th ic k n e s s . W ith 
th ic k e r  U235 l a y e r s ,  th e  d o u b le -h u m p e d  d is t r ib u t io n  i s  o b s c u re d ,  bu t th e  
f is s io n - f ra g m e n t p u ls e s  ca n  s t i l l  be c le a r ly  r e s o lv e d  f ro m  th e  lo w e r - le v e l  
a lp h a -p a r t ic le  and n o ise  p u ls e s .

T he p u lse -h e ig h t d is t r ib u t io n  o b se rv e d  w ith  th e  th ic k - fo il  d e te c to rs  is  
show n in  F ig .3 .  T h e  b ia s  c o n d itio n s  th a t  w e re  e s ta b l is h e d  by  r e q u ir in g  
a  co incidence betw een  both  fra g m e n ts  a re  som ew hat com plex, and a supp le
m e n ta ry  s e t  of e x p e r im e n ts  w as u n d e r ta k e n  in  o r d e r  to  u n d e rs ta n d  th e m . 
T h e se  e x p e r im e n ts , d e s c r ib e d  in  d e ta il  e ls e w h e re  [19], c o n s is te d  of a high 
re so lu tio n  m e a su re m e n t of r a n g e -e n e rg y  re la tio n s  of coincident f is s io n  f ra g 
m e n ts  s lo w ed  in  nob le  g a s e s  and  in  m e ta l l ic  f o i ls .  In  F ig . 4 a r e  show n a
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Fig. 2

Typical fission-fragment pulse-height distribution 
taken with a conventional single-sided argon gas scintillation fission chamber, 

similar to the "thin-foil" detector shown in Fig. 1, 
and a thin (10-15 Mg/cm2) deposit of U235 on a thick backing.

Fig. 3

Fission pulse-height distribution obtained from the "thick-foil" U235 detector shown in Fig. 1, 
consisting of a thick (600 y g /cm 2) U235 layer covered on both sides with 0.025 mm of copper foil.
• Upper curve is that of the singles spectrum from either side of the covered foil,

showing the alpha background below 10 V and the single fission pulses.
Lower curve shows the pulse height of the fragments 

on one side in coincidence with fragments on the opposite side. .
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Fig. 4

A series of contour plots showing pulse-height distributions 
of coincident fission fragments from reactor neutron-induced fission of U235 , 

as a function of varying amounts of argon gas as an absorber.
These distributions were taken with high-resolution surface-barrier solid-state detectors. 

A scale change of a factor of 2 is to be noted between Figs. 4a and 4b.
The bias condition established by the 0.0025-mm copper foil absorber, 

shown in Fig. 1, corresponds on the average to the dashed line in Fig. 4b, 
applied to the contour plot for a pressure of 30 cm of argon absolute.

On the average, only those fragments lying above and to the right of the dashed line 
are recorded in our experimental arrangement by the "thick-foil" detector.

As can be seen by following the various distributions, 
this corresponds to those fission events 

that involve the lightest and most energetic of the heavy binary fragments.
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s e r ie s  of tw o -d im e n s io n a l d is t r ib u t io n s  of re s id u a l p u lse -h e ig h ts  of c o in c i
den t f is s io n  fra g m e n ts  slow ed in  a rg o n . T h ese  d is tr ib u tio n s  have been  found 
[19] to  be r e p re s e n ta t iv e  of th o se  in  co p p e r and n icke l fo ils , and in  k ry p to n  
and xenon  g a s  a s  w e ll, if  one u s e s  th e  d im e n s io n le s s  r a n g e -e n e r g y  p a r a 
m e te r s  developed  by LIND HARD e t a l . [20, 21]. T he b ia s  cond ition  e s ta b lish e d  
by the th ick  foil d e tec to r  can  be re p re se n te d  v e ry  approx im ate ly  by the dashed 
lin e  applied  to  the low est con tour p lo t in  F ig . 4b. Follow ing the cu rve upw ard 
to  th e  h ig h e s t con tou r p lo t in  F ig .4 a  ( th a t fo r  unslow ed fra g m e n ts ) , one se e s  
th a t the  b ia s  condition  c o r re sp o n d s  to  d e tec tio n  of the re la tiv e  y ie ld  of th o se  
f is s io n  ev en ts  in  which the m o st en e rg e tic  of the h ea v ie r  of the two frag m en ts  
is  em itte d . It should  be noted  th a t th e se  a r e  the  f is s io n  ev en ts  in  w hich fine 
s t r u c tu r e  h a s  b ee n  o b se rv e d  in  b o th  th e  unslo w ed  e n e rg y  d is t r ib u t io n s  [2 2 , 
23 ,24] and in  the  slow ed v e lo c ity  d is tr ib u tio n s  [25] of U ^ f i s s io n  fra g m en ts .

T he e x p e r im e n ta l d a ta  ob ta ined  c o n s is t of the ra t io  of the re la t iv e  y ie ld  
f ro m  th e  th ic k  fo il d e te c to r  to  th a t f ro m  the  th in  fo il d e te c to r ,  as  a function  
of n e u tro n  e n e rg y . T h e  d a ta  o b ta in e d  f o r  U235  below  1.0 e V a r e  show n in  
F ig . 5. In F ig . 6  a r e  show n th e  r e s u l t s  of th e  m a s s  d is t r ib u t io n  s tu d ie s  of 
F A L E R  and TRO M P [17] on U235 , w hich show  the  r e la t iv e  y ie ld  of se le c te d  
f is s io n  p ro d u c ts  r e p r e s e n ta t iv e  of s y m m e tr ic  f is s io n  to  th a t of a s y m m e tr ic  
f is s io n ,  o v e r  th e  sa m e  n e u tro n  e n e rg y  re g io n . Shown a ls o  in  F ig . 6  i s  the  
v a r ia tio n  of the f is s io n  c r o s s - s e c t io n  re la t iv e  to  a d e te c to r  w hose effic iency  
v a r ie s  in v e rs e ly  a s  the  s q u a re  ro o t of the n eu tro n  e n e rg y . T he c u rv e s  
show ing th e  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  v a r ia t io n  (F ig . 5) and the  m a ss  a s y m m e try  
r a t io  (F ig . 6 ) a r e  s im i la r  b e tw e en  0.02 and 0.3 eV . A bove 0.3 eV th e re  is  
so m e  ev id en c e  f o r  a d is c re p a n c y , b a s e d  on a s in g le  p o in t a t 0 .5  eV in  th e  
m a s s  a s y m m e try  r a t io  s tu d ie s  of F A L E R  and  T R O M P  [17].

CH ANNEL ANALYSIS O F T H E K IN E T IC  E N ER G Y  DATA

It can  re a d ily  be se en  f ro m  a c o m p ariso n  of the cu rv e  showing the v a r i 
a t io n  of f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  (F ig . 5) and th e  c u rv e  show ing  th e  f is s io n  
c r o s s - s e c t io n  v a r ia t io n  in  F ig . 6  th a t  th e  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  d o es not 
v a r y  s y m m e tr ic a lly  about th e  0 .28-eV  re s o n a n c e . T h is  b eh a v io u r su g g e s ts  
s tro n g  in te r fe re n c e  am ong th e  f is s io n  re s o n a n c e s ,  of a type not p re v io u s ly  
o b se rv e d .

T h e  lo w -e n e rg y  c r o s s - s e c t io n s  of U235 have b een  a n a ly se d  by  SHORE 
and SAILOR [11], and VOGT [12, 131, u s in g  m u lt i le v e l  te c h n iq u e s  [12, 13, 
26]. Vogt found th a t a  tw o - f is s io n  channel r e p re s e n ta t io n  gave an  adequate  
f it  to  the  d a ta , w h e re a s  S h o re  and S a ilo r  w e re  ab le  to  o b ta in  an  ad e q u a te  
f it by u s in g  a s in g le - f is s io n  ch an n e l in  one of th e  two sp in  s ta te s .  T he r e 
su lts  of th e se  an a ly ses  a re  m o st conveniently  com pared  by using V ogt's te ch 
n ique [12, 13] of p lo ttin g  th e  f is s io n -w id th  v e c to r  p a r a m e te r s  in  a tw o
d im e n s io n a l c h a n n e l sp a c e , a s  is  done in  F ig . 7. T he s im i la r i ty  b e tw een  
F ig . 7a (the Vogt p a ra m e te r s )  and F ig . 7b (the S hore and S a ilo r  p a ra m e te rs ) ,
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I
Hii

Neutron Energy (eV) '

FiS- 6
Relative yield of fission fragments observed by the "thick-foil" 

detector to that observed by the "thin-foil" detector, 
as a function of incident neutron energy.

It should be noted that the two data points shown at lowest energies are in error.
Later data have shown that the theoretical curve is followed even at the lowest neutron energies.

Fig. 6 •

The relative asymmetry ratio, or peak-to-valley mass distribution ratio, 
for U235 as a function of neutron energy.

Shown also is the variation of the fission cross-section in this energy region, 
relative to a neutron detector whose efficiency varies as l/v  where v is the neutron velocity.

The mass distribution data are those of FALER and TROMP Ll7].

show s why e i th e r  s e t  of p a r a m e te r s  is  adequate  to  r e p r e s e n t  the  low energy  
d a ta  above 0.1 eV 1. ,

I t shou ld  be no ted  th a t, in  f ittin g  th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  w ith  a tw o - 
f is s io n -c h a n n e l fo rm u la ,  on ly  th e  r e la t iv e  o r ie n ta t io n  of th e  f is s io n -w id th

1 Below 0.1 eV an additional small resonance appears to be required [27, 28] ; the parameters for 
this resonance were included by Shore and Sailor in their analysis. If the fission-width vector for this re
sonance had been included in Fig. 7b, it would appear as orthogonal to both of the co-ordinates shown'. It 
is presumably this resonance that is responsible for the high thermal peak-to-valley mass ratio. .
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Ex = 1.138 eV

E x=-1.45eV 

Ex = 0.282 eV

Fig. 7

Comparison of the fission-width vector parameters for the negative-energy 
and first two strong positive-energy resonances in U235 , 

as determined by SHORE and SAILOR [II] (Fig. 7b) and by VOGT [13] (Fig. 7a).
The fission-width vector for a given resonance has a magnitude 

equal to the square root of the fission width.
These vectors are shown in a two-channel co-ordinate system as described by VOGT [12,13].

Both sets of parameters have been found to give an adequate fit to the fission 
. and total cross -section data between 0.1 and 1.5 eV.

v e c to r s  to  one a n o th e r  is  im p o r ta n t.  T he f is s io n  c r o s s - s e c t io n  is  th e  sum  
of th e  c o n tr ib u tio n s  in  a l l  ch a n n e ls , and th is  su m  is  in v a r ia n t to  a ro ta t io n  
of th e  c h a n n e l c o -o rd in a te  s y s te m  w ith  r e s p e c t  to  th e  s e t  of f is s io n -w id th  
v e c to r s .  If, how ever, one has a techn ique by w hich one can  o b se rv e  p a r t ia l  
f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  ( f is s io n  p ro ceed in g  th rough, only one of two channels , 
fo r  ex am p le ), then  it is  p o s s ib le  to  fix  th e  ch an n el c o -o rd in a te  s y s te m  w ith 
r e s p e c t  to  th e  s e t  of f iss io n -w id th  v e c to r s .

T he, a n a ly s is  of the  d a ta  show n in  F ig . 5 h as  b een  c a r r ie d  out u n d e r  the 
a ssu m p tio n  th a t the  f ra g m e n t k in e tic  en e rg y  r e le a s e  is  s lig h tly  d iffe re n t fo r  
d if fe re n t  s rw a v e  n e u t ro n - f is s io n  c h a n n e ls .  U n d e r th is  a s s u m p tio n , i f  th e  
c o u n tin g -ra te  F  f ro m  the th in  d e te c to r  is  g iven  by F  = Fi + F 2 , w h ere  F j and 
F 2 a r e  the  n u m b er of f is s io n  ev en ts  p e r  un it tim e  a t a g iven n eu tro n  e n e rg y  
fro m  the  two a s su m e d  f is s io n  c h a n n e ls , th e  co u n tin g -ra te  F 1 f ro m  th e  th ick  
d e te c to r  a t the  sa m e  n e u tro n  en e rg y  is  g iven  by F ' = AF! + B F 2 , w h ere  A and 
В a r e  as su m ed  to  be unequal c o n s ta n ts . The r a t io  F ' / F  (the quantity  p lo tted  
in  F ig . 5) can  then  be w ritte n  a s  -



CHANNEL EFFECTS IN KINETIC ENERGY 97

= C +
D F i 

Fi + F 2 = C + D F !/F ,

w here  С and D a r e  n o n -z e ro  c o n s tan ts .
In  F ig . 8  a r e  p lo tte d  th e  r a t i o  F i / F ,  c a lc u la te d  on th e  b a s is  of V o g t's  

p a r a m e te r s  fo r  th e  lo w -e n e rg y  c r o s s - s e c t io n s  of U235, fo r  v a r io u s  o r ie n 
ta t io n s  of th e  f i s s io n  c h a n n e l c o - o r d in a te  s y s te m  w ith  r e s p e c t  to  th e  s e t  
of f is s io n -w id th  v e c to r s  (F ig . 7a). Á n a d e q u a te  f i t  to  th e  d a ta  i s  g iv e n  by 
the  so lid  cu rv e  in  F ig . 5, w hich c o rre sp o n d s  to  the  o rie n ta tio n  of the channel 
co -o rd in a te  sy s te m  w ith V ogt's s e t of fission-w id th  v e c to rs  as shown in F ig . 9.

. Fi8 -8 ,
Ratio of the fission yield from one of the two assumed fission channels 

to that from both channels as a function of neutron energy, 
calculated from the parameters of VOGT [ 13] as shown in Fig. 7a, 

for various orientations of the fission-channel co-ordinate system and the set of fission vectors. 
The angle 0 gives the angle between the horizontal axis (channel 1) 

and the fission-width vector for the -0.95*eV resonance.
The fission cross -section predicted from these parameters 

, is insensitive to a rotation of this nature.

DISCUSSION O F  T H E  ANALYSIS

The expected  c o r re la t io n  of the f is s io n  p roduct m a ss  d is trib u tio n  stud ies 
a s  a  fu n c tio n  of n e u tro n  e n e rg y  w ith  th e  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  v a r ia t io n  
is  b ased  on a c o n s id e ra tio n  of the  n u c le a r  s t r u c tu re  of th e  f ra g m e n ts  a t the 
s c is s io n  po in t a s  su g g e s te d  by  VANDENBOSCH [7]. BRUNNER and PA U L 
[29, 3 0 /3 1 , 32] have  d is c u s s e d  th e  im p o r ta n c e  of th e  s h e ll  s t r u c tu r e  of the  
n asce n t fra g m e n ts  in  d e te rm in in g  th e  f is s io n  p roduct m a ss  d is trib u tio n , and 
T E R R E L L  [8 ] h a s  no ted  th e  e ffe c ts  of f ra g m e n t sh e ll  s t r u c tu r e  on p rom pt- 
n e u tro n  e m is s io n  p r o b a b i l i t i e s .  I t h a s  b e e n  r e a s o n a b ly  w e ll e s ta b l is h e d  
[22, 23] th a t in  sy m m e tr ic  f is s io n  the  k in e tic  en e rg y  r e le a s e  is  ánom alously
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Fig. 9

Fission-width vector diagram showing the relative orientation 
between the fission-width vectors of VOGT [ 13] and the fission-channel 

co-ordinate system from which the fit to the data in Fig. 5 was calculated. 
The assumptions used in obtaining this fit, shown by the solid curve in Fig. 5, 

are described in the text.

Fig. 10

Relative fission probability as a function of the kinetic energy of one of the fragments, 
for various values of the total kinetic energy release.

These data are those of SAFFORD [33].

low . T h is  is  i l lu s t r a te d ,  fo r  ex a m p le , by  d a ta  ta k en  by SAFFORD  [33] as  
show n in  F ig . 10; s y m m e tr ic  f is s io n  is  found to  o cc u r only fo r  re la tiv e ly  low 
to ta l  k in e tic  e n e rg y  r e l e a s e .  T h e  e n e rg y  th a t  d o es  not a p p e a r  a s  k in e tic  
e n e rg y  in  s y m m e tr ic  f i s s io n  ca n  be ac c o u n te d  f o r  by  a l a r g e r  n u m b e r  of 
p ro m p t n e u tro n s  e m itte d  by  th e  s y m m e tr ic  f r a g m e n ts .
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A c c o rd in g  to  VANDENBOSCH [7], th e  v a r ia t io n  in  th e  k in e tic  e n e rg y  
r e le a s e  w ith  f ra g m e n t m a s s  n u m b e r  can  be a t tr ib u te d  to  th e  f ra g m e n t d e 
fo rm a tio n  p ro b a b ility . If bo th  f ra g m e n ts  a re  r e la tiv e ly  so ft to  d e fo rm atio n , 
s c is s io n  w ould be ex p e c ted  to  o c c u r  fo r  l a r g e r  e ffec tiv e  s e p a ra tio n s  of the  
f ra g m e n t c h a rg e  c e n tr e s ,  re s u lt in g  in  th e  lo w er k in e tic  e n e rg y  (the c a se  a t 
s y m m e tr ic  f is s io n ) . If one of th e  f ra g m e n ts  h as  a n e a r ly  c lo s e d -s h e ll  con
f ig u ra tio n ,  th e n  i t  w ill be  m o re  n e a r ly  s p h e r ic a l ;  th e  e f fe c tiv e  s e p a r a t io n  
d is ta n c e  a t s c i s s io n  w ill be r e la t iv e ly  lo w e r ,  th e  to ta l  k in e tic  e n e rg y  r e 
le a s e  w ill be high, and  the  n u m b er o f p ro m p t n eu tro n s  em itte d , as  the f ra g 
m en t re a c h e s  i ts  f in a l eq u ilib r iu m  sh ap e , w ill be low .

If it  is  a ssu m ed  th a t th e re  is  som e n e u tro n -e n e rg y  dependent p a ra m e te r , 
re la te d  to  the com pound-nucleus reso n a n ce  sp in  o r  to the sadd le-po in t f iss io n  
c h a n n e l in v o lv ed , w hich  ca n  a f fe c t th e  s c i s s io n  c o n f ig u ra tio n , th e n  a r g u 
m e n ts  su ch  a s  th o se  g iv en  above le a d  one to  ex p e c t th a t a  lo w e re d  a v e ra g e  
to ta l  k in e tic  e n e rg y  r e le a s e  sh o u ld  be a c c o m p a n ie d  by  an  in c re a s e d  s y m 
m e tr ic  f is s io n  y ie ld , as  w ell a s  by an  in c re a s e d  n u m ber of n eu tro n s em itted  
p e r  f is s io n .  T he d a ta  r e p o r te d  h e re  a r e  g e n e ra lly  c o n s is te n t  w ith  th e  e x 
p ec ted  b eh av io u r, even  though th e re  is  som e in d ica tio n  th a t the m ech an ism s 
r e s p o n s ib le  f o r  a  v a r ia t io n  in  f ra g n ^ e n t k in e t ic  e n e r g y  m a y  be d i f f e r e n t .

I t is  of in te r e s t  to  c o n s id e r  th e  p o s s ib le  n a tu re  of su c h  m e c h a n is m s . 
A c c o rd in g  to  th e  BOHR m o d e l of f i s s io n  [10], th e  ch a n n e l s t r u c tu r e  a t the  
s a d d le  p o in t of a  f is s io n in g  d e fo rm e d  e v e n -e v e n  com pound  n u c le u s  sh o u ld  
re se m b le  the low -ly ing  n u c le a r  le v e l s t ru c tu re  of such a nucleus in  its  ground 
s ta te .  F o llow ing  th is  a rg u m e n t fo r  th e  com pound s y s te m  (U235 +n) fo rm e d  
by s-w av e  n e u tro n s , w h ere  the  ch an n e l sp in s  a r e  3“ and 4“ , one ex p ects  the 
p re d o m in a n t m o d e s  of m o tio n  th a t le a d  to  f is s io n  (th e  f is s io n  ch a n n e ls)  to  
c o rre sp o n d  to  octupo le  v ib ra tio n s  w ith  K, the  an g u la r  m om entum  p ro je c tio n  
on th e  n u c le a r  s y m m e try  a x is ,  eq u a l to  0 and 2. T h e se  a r e  th e  s o -c a l le d  
b -  and g - v ib ra tio n a l  bands d is c u s s e d  by L IPA S and DAVIDSON [34] and by 
L E P E R  [35]. T he b -v ib ra tio n a l band co n ta in s  le v e ls  w ith sp in  sequence  1~, 
3“ , 5“ , . . . ,  and th e  g - v ib ra t io n a l  band  le v e ls  of sp in  2~, 3- , 4 “ , . . . .  T h u s  
fo r  the  lo w -en e rg y  re so n a n c e  s t r u c tu re  of U235 one m igh t ex p ect th a t 3“ r e 
so n a n c e s  w ould be c h a r a c te r iz e d  by f is s io n  ch a n n e ls  having  K = 0 and 2, 
w h e re a s  4“ re so n a n c e s  would be c h a ra c te r iz e d  by only a К = 2 channel. T h is 
a rg u m e n t i s ,  of c o u r s e ,  to o  m u c h  s im p lif ie d ,  s in c e  th e  e f f e c ts  o f h ig h e r  
o c tu p o le  b an d s  and  q u ad ru p o le  band  s t r u c tu r e  b a s e d  on n eg a tiv e  p a r i ty  
in t r in s i c  s ta te s  ca n n o t be  d is m is s e d  so  lig h t ly .  N e v e r th e le s s ,  th e  above 
d is c u s s io n  is  c o n s is te n t w ith  th e  v iew  of f is s io n  a s  a  fe w -c h a n n e l p r o c e s s .

T h e re  is  ev idence  th a t К is  c o n se rv e d  in  the  t r a n s i t io n  fro m  the  sad d le  
p o in t to  th e  s c i s s io n  p o in t, and  th a t i t  d o es  show  a  v a r ia t io n  w ith  n e u tro n  
e n e rg y . DABBS e t a l . [36, 37] h av e  m e a s u r e d  th e  a n g u la r  d is t r ib u t io n  of 
f ra g m e n ts  f ro m  lo w -e n e rg y  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of a lig n ed  U235 n u c le i, 
f ro m  w hich  th e  v a r ia t io n  of К  c a n  be d e te rm in e d . T hey  have found th a t К  
v a r i e s  in  a  m a n n e r  th a t  is  no t in c o n s is te n t  w ith  th e  d a ta  on  th e  f ra g m e n t  
k in e tic  en e rg y  v a r ia tio n  shown in  F ig . 5, although n e ith e r  th e ir  da ta  no r o u rs  
a r e  y e t co m p le te  enough to  p e rm it  a d e ta ile d  c o m p a r iso n  to  be m ade .

T he p re s e n t  s e r ie s  of m e a su re m e n ts  is  being ex tended  to  10 eV, to  p e r 
m it a  c o m p a riso n  w ith  the  h ig h e r  en e rg y  w ork  of DABBS e t a l . [36, 37], and 
w ith  th a t of M ELKONIAN and  M EH TA  [1, 2, 3]. A lthough  th e s e  m e a s u r e -



m e n ts  a re  not yet c o m p le te .th e re  is  evidence, th a t th e re  a re  even m o re  p ro 
nounced  v a r ia t io n s  in  the  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  o v e r  the  re s o n a n c e s  b e 
tw een  1 and -10 eV. . ; • ■/

Of c o n s id e ra b le  in te r e s t  is  th e  im p lic a tio n  th a t a v a r ia tio n  in  the f r a g 
m e n t k in e tic  e n e rg y  sh o u ld  be a c c o m p a n ie d  by a  v a r ia t io n  in  F . A c ru d e  
e s tim a te  of the m agnitude of the m axim um  v a r ia tio n  shown in  F ig . 5 has been 
m a d e , u til iz in g  the  r e s u l t s  of o u r  ra n g e -e n e rg y  s tu d ie s  [19]. If th is  v a r i 
ation , which am ounts to  ~ 5 0 0  keV in the to ta l k ine tic  energy  re le a s e ,  occu rs 

, fo r  th e  e n t i r e  f i s s io n  d is t r ib u t io n  in s te a d  of f o r  ju s t  c e r t a in  h ig h -e n e rg y  
f ra g m e n ts ,  a v a r ia t io n  of p e rh a p s  2 % m ig h t be ex p ected  in  v, b a sed  on the  
s iz e  of th e  e ffe c ts  o b se rv e d  by BLYUMKINA e t a l . [4, 5, 6 ]. An e x p e r im e n t 
to  m e a s u re  V  fo r  U235 a s  a function  of neu tron , en e rg y  is  being planned.,

' : A C K N O W L E D G E M E N T S

T h e  a u th o rs  w ish  to  ack n o w led g e  m a n y  h e lp fu l d is c u s s io n s  w ith  D r s .  
R. G.  F lu h a rty , K . T .  F a le r ,  J . W . T .  D abbs, H .W . Schm itt, R. B . Leachnaan 
J .  T e r r e l l ,  E . M elkon ian , and G . K.  M ehta , d u rin g  the  c o u rs e  of th is  ex 
p e r im e n t .  D r . G. J .  S a ffo rd  h a s  k in d ly  g ra n te d  p e r m is s io n  f o r  u s  to  u se  
h is  u n p u b lish ed  d a ta . T he a u th o rs  w ould a lso  lik e  to  e x p re s s  th e i r  thanks 
to  D rs .  K . T .  F a le r  and J . R .  B e r r e th  fo r  fa b r ic a tin g  the  f is s io n  fo ils  u sed  
in  th is  s é r i é s  of m e a s u re m e n ts .
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D I S C U S S I O N

M. N ÈV E de M EV ERG N IES: In y o u r  e x p e r im e n t,  D r. M o o re , when
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• DEPENDENCE OF
FISSION-FRAGMENT PRIMARY CHARGE 

ON NUCLEAR STRUCTURE

P. ARMBRUSTER 
KERNFORSCHUNGSANLAGE JÜLICH, JÜLICH, 

FEDERAL REPUBLIC OF GERMANY

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

DEPENDENCE OF FISSION-FRAGMENT PRIMARY CHARGE ON NUCLEAR STRUCTURE. Assuming a 
quasi-static scission configuration the potential energy of this configuration has been calculated. The energy 
release between saddle point and scission point has been maximized using the liquid drop model and taking 
into account the mass dependence of the deform ability of the fission fragments.

The leading terms that determine the charge distribution depend on the Coulomb and the asymmetry 
energy of the scission configuration.

The deformability of the fragments shows dependence from nuclear structure. A term proportional to 
the difference of the deformation energies of the two fragments gives rise to a strong influence from this nuclear 
structure effect. In the region of closed shells the difference in the deformation energies is much the same 
as the total deformation energy. ' A term comparable to the Coulomb energy term has to be taken into account 
in these mass regions.

The calculated Zp-values have been compared to experimental results for U235. Calculated Zp-values 
for Cf252 are given. - . .

VARIATIONS DE LA CHARGE PRIMAIRE DES FRAGMENTS DE FISSION SELON LA STRUCTURE DU 
NOYAU. L'auteur a calculé l'énergie potentielle d'une configuration de scission supposée quasi statique.
Il a maximisé l'énergie libérée entre l'étranglement (saddle point) et la scission, en utilisant le modèle de 

la goutte liquide et en tenant- compte des variations de la déformabilité des fragments de fission suivant la 
masse.

Les principaux termes qui déterminent la répartition selon la charge dépendent de l'énergie coulombienne 
et de l'énergie d'asymétrie de la configuration de scission.

U s'avère que la déformabilité des fragments dépend étroitement de la strcture du noyau. Un terme 
proportionnel à la différence entre les énergies de déformation des deux fragments traduit une influence im
portante de cet effet de structure nucléaire. Dans la région des couches saturées, la différence entre les 
énergies de déformation est de l’ordre de l’énergie totale de déformation. 'Dans Ces régions de la masse, il 
faut faire intervenir un terme comparable àrcelui de l'énergie coulombienne.

L’auteur compare les valeurs calculées de Zp aux résultats expérimentaux pour 235U. Il indique les- 
valeurs calculées de Zp pour 252 Cf. ..

ЗАВИСИМОСТЬ ВЕЛИЧИНЫ ПЕРВИЧНОГС? ЗАРЯДА ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ ОТ ЯДЕР- 
НОИ СТРУКТУРЫ. В предположении, что конфигурация деления является квазистатической, 
рассчитана потенциальная энергия этой конфигурации. Высвобождение энергии между с е д 
ловой точкой и точкой деления увеличено'до максимума в результате использования модели 
"жидкой KáRnH" и учета зависимости массы от способности осколков к деформации.

Основные члены, которые определяют распределение заряда, зависят от кулоновской 
и асимметричной энергии конфигурации деления.

Способность осколков к деформации свидетельствует о наличии сильной зависимости от . 
ядерной структуры. Член, пропорциональный различию между энергиями деформации двух 
осколков, является причиной большого влияния эффекта ядерной структуры. В области з а 
крытых оболочек различие между энергиями деформации составляет величину порядка общей 
энергии деформации. В этих диапазонах масс необходимо учитывать член, сравнимый с чле
ном кулоновской энергии.

Расчетные значения Z p сравниваются с результатами экспериментов для U 235 . При
водятся расчетные значения Z p для C f252 . .
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RELACION ENTRE LA CARGA PRIMARIA DE LOS FRAGMENTOS DE FISION Y LA ESTRUCTURA NUCLEAR. 
Se ha calculado la .energía potencial de la configuración de escisión suponiendo que esta configuración es 
cuasiestática. Se'ha asignado a la energía liberada entre el punto de estrangulación y el punto de escisión 
un valor máximo empleando el modelo de la gota y teniendo en cuenta la influencia de la masa de los frag
mentos de fisión sobre la deformabilidad de éstos.

Los términos principales, que determinan la distribución de la carga, dependen de la energía coulom- 
biana y de la energía de asimetría de la configuración de escisión. .

La deformabilidád de los fragmentos revela una acentuada dependencia con respecto a la estructura 
nuclear. Un término proporcional a'la diferencia entre las energías de deformación de ios dos fragmentos 
expresa la fuerte influencia de este efecto de la estructura nuclear. En la región de las capas completas, la 
diferencia entre las energías de deformación es del orden de la energía total de deformación. En estas regiones 
másicas, es preciso introducir un término comparable al de la energía coulbmbiana.

Se comparan los valores calculados de Zp con los resultados experimentales correspondientes al 235U. 
Se presentan los valores de Zp calculado para el 252Cf. . •

IN TR OD U CTIO N

The' m e an  p r im a ry  n u c le a r  c h a rg e  Z p of f is s io n  f ra g m e n ts  m ay  e a s ily  
be c a lc u la te d  in  two c a s e s , m ak ing  u se  of e x tre m e  assu m p tio n s  on the  tim e  
sc a le  of n u c lë à r  f is s io n .

If  th e  t im e  ta k e n  by  th e  b re a k in g  of th e  n u c le u s  is  c o m p a ra b le  to  th e  
a v e ra g e  c o l l is io n  t im e  of n u c le o n s  in  n u c le a r  m a t te r  (t ~  2 X 1 0 ' 22 s), no 
d e v ia tio n s  of th e  c h a rg e  d e n s ity  of th e  f is s io n  f ra g m e n ts  f ro m  th e  c h a rg e  
d en s ity  of-the fiss io n in g  nucleus a re  to  be expected . In th is  ca se  E q . (1) with 
P= Z /A  ho ld s . .

' ’ Z po -  p A  p (1)

F o r  long b reak ing  tim es  (t ~  10-18 s) the p ro c e ss  m ay be considered  as q u as i-  
sta ticV  The p o ten tia l en e rg y  in  a l l  d e fo rm a tio n  s ta g es  has to be a m in im um . 
The la s t stage w here n u c le a r  fo rc es  a re  effective , and tha t finally  de term ines 
the  p ro p e r t ie s  of the f ra g m e n ts , is  the s c is s io n  s ta g e . T h e  m in im um  of the 
po ten tia l energy  of a p ro p e r ly  chosen  s c is s io n  configuration, that is  the m ax i- 
m um -'energy  r e le a s e  b e tw een  sa d d le -p o in t co n fig u ra tio n  and s c is s io n  con 
fig u ra tio n , w ill d e te rm in e  the fina l p ro p e r tie s  of the fra g m en ts  [1 ], e . g .  the 
p r im a ry  n u c le a r  ch a rg e  [2 ].

The d is ta n c e  be tw een  sa d d le  po in t and s c is s io n  po in t m ay  be e s tim a te d  
fro m  ¿a lcu ía ted  sadd le-pb in t con fig u ra tio n s [3, 4], and the b reak in g  d is tan ces  
d e te rm in e d  f ro m  k in e tic , e n e rg y  d a ta .  F o r  th e rm a l- n e u t ro n  f i s s io n e r s  it 
amounts,, to  A R  ~  10 -12  cm .. The u n c e r ta in ty  p r in c ip le  co n n ects  th is  u n c e r 
ta in ty  in  d is ta n c e  w ith an  u n c e r ta in ty  in  m om entum , to  w hich th e re  c o r r e s 
ponds an  u n c e r ta in ty  in  tim e  A t ~  1 0 - 2 1  s .  W h enever th e  b re a k in g  tim e  is  
sh o r te r ,  th a n  this. tim e,, the  s c is s io n  s ta g e  w ill not be d efin ed . The ch a rg e  
v a lu es  to  be expected- a r e  b e tw een  the  values, g iven  by E q . (1) and the  va lu es 
ca lcu la ted  fro m  the m axim um  energy  r e le a s e .  If the b reak ing  tim e is  longer 
than  10"21s a s c is s io n  co n fig u ra tio n  is  defined . Thé p o ten tia l energy  of such 
a q u a s is ta tic  co n fig u ra tio n  m ay  be ca lc u la ted , , and the en e rg y  r e le a s e  E b e
tw een  sa'ddle point and s c is s io n  point m ay  be m ax im ized . '
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The ac tu a l b rea k in g  tim e  of the nucleus has been es tim a ted  to be g re a te r  
th a n  1 0 - 2 1  g [5 ], . The p o te n tia l e n e rg y  of th e  s c is s io n  c o n fig u ra tio n  is  in 
cluded in th e  q u a s is ta tic  liquid  drop  m odel ca lcu la tio n s of VANDENBOSCH [1 ] 
a s  w e ll a s  in  th e  c a lc u la t io n s  of FONG [6 ] b a se d  on th e  s t a t i s t ic a l  th e o ry . 
The follow ing ca lcu la tio n s  should be valid  as  long as  th e se  th e o rie s  hold, i . e .  
fo r b reak in g  tim e s  g r e a te r  than  10-21  s . They a re  independent of the specific  
th eo ry .

E v en  if  th e  b re a k in g  t im e  in  f is s io n  is  s h o r te r  th a n  th e  t im e  re q u ir e d  
to e s ta b lish  s ta t is t ic a l  eq u ilib riu m , the ca lcu la tio n  would give an upper lim it 
of the  dev ia tions of Z p fro m  Z p0.

CALCULATIONS .

The d iffe ren ce  betw een  the value of the  p r im a ry  ch arg e  Zp and the value 
given by E q. (1) m ay be in troduced  a s  a quantity  Д:

Zp - Z p0+ Д (2)

T he v a lu e s  of Д fo r  a p a i r  of c o m p le m e n ta ry  f is s io n  f ra g m e n ts  have to  be 
e q u a l in  a m o u n t, b u t d i f f e r e n t  in  s ig n , a s  c h a r g e  h a s  to  b e  c o n s e r v e d .

The e n e rg y  r e le a s e  betw een  sad d le  po in t and s c is s io n  point E has to  be 
m a x im iz e d  only a c c o rd in g  to  one p a r á m e te r  Д = Д 1 = - Д 11} w hich  c h a r a c 
t e r i z e s  th e  tw o  c h a r g e  v a lu e s  o f a  p a i r  o f c o m p le m e n ta r y  f r a g m e n t s .

dE  d (Q  + EF -  Psc )
d A d Д = 0 (3)

w ith E =Q + E p -  Psc.
F ig u re  1 d e m o n s tra te s  the d is trib u tio n  of the to ta l energy  (Q + E F ) av a il

ab le fo r the re a c tio n  in  d iffe ren t s ta g es  of the fis s io n  p ro c e s s . It is  assum ed  
th a t the  ex c ita tio n  en e rg y  of the  sad d le  point is  neg lig ib le , which w ill be fu l
filled  fo r  f is s io n  en e rg ie s  n e a r  the f is s io n  th resh o ld  Ep. In the sc iss io n  con^

Pr= Q

Д Q0S— _
COMPOUND

NUCLEUS

P=Q*-E«

ЬХ5С
^ksc

SADDLE
POINT

SCISSION
POINT

Ek

3(A)‘

SEPARATED
FRAGMENTS

(A ,) +  B (A 2)

■ • ■ Fig. 1 . ,
The assumed distribution of the total reaction energy Q in the different stages of the fission process
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f ig u ra tio n  th e  e n e rg y  i s  d is t r ib u te d  b e tw e en  p o te n tia l e n e rg y  P ^  , m u tu a l 
k in e tic  en e rg y  Eksc and ex c ita tio n  en e rg y  EXcc . The p o te n tia l en e rg y  is  
m ade up f ro m  the  m u tua l Coulom b en e rg y  and the  d e fo rm a tio n  en e rg y  of the 
f ra g m e n ts .

Psc = С 12+ (Dx + D 2) (4)

Calculation o í  Q ■

T he to ta l en e rg y  r e le a s e d  in  f is s io n  w ith  a l l  Д = 0, no sh e ll  e ffec ts  and 
p a i r in g  e f fe c ts  m ay  be Qo. E q u a tio n  (5) g iv e s  the  d ep e n d en c e  of Q on th e  
s m a ll quantity  Д , if a ll l in e a r  and sq u a re  te rm s  in  Д a re  taken  into account.

Q = Q 0 + 2ac p(A 2 /3 -A 2 /3 ) Д - 4X A X a a , , „ -1/3 , л -1/3 ч
д " " д --------+  a c(Ai + A 2 )

1 2  '

(5)

ь2 + Q p  + Q s

a a = a s y m m e try  co n s tan t = 23. 5 MeV
a c = Coulom b co n s tan t = 0. 71 MeV .
Qp = p a ir in g  en e rg y  (+26) (even-even)

( 0  ) fo r  (odd -even ) n u c le i 
( - 26)  (odd -  odd)

Q s = ad d itio n a l b inding en e rg y  fo r  c lo sed  sh e lls  
p = c h a rg e  d en s ity  of th e  fis s io n in g  n u cleu s 

A 's  a r e  m a ss  n um bers of nuc le i: the  ind ices 1 and 2 r e fe r  to  the light and the 
heavy frag m en t re sp e c tiv e ly .

The l in e a r  te rm  in Eq. (5) a r is e s  from  the dependence of the to ta l energy 
on the  C oulom b energy , and th e  lead ing  q u a d ra tic  te rm  a r i s e s  fro m  the  d e 
p en d e n ce  on th e  a s y m m e try  e n e rg y . T he l a t t e r  is  a lw a y s  n e g a tiv e . The 
asy m m e try  energy  tends to m ake Q alw ays s m a lle r  than Qo. The lin e a r  te rm  
in c re a s e s  Q o v er Qo fo r  s m a ll p o s itiv e  v a lu es  of Д . A sm a ll positive  value 
of Д e x is ts , which in c re a s e s  Q to  a m ax im um .

Calculation o f  the potential energy  Px
I

T he s c is s io n  co n fig u ra tio n  m ay  be d e s c r ib e d  by tw o ta n g en t d e fo rm ed  
n u c le i, th e  s u r fa c e s  pf w hich  a r e  g iven  by

Ri =Ro i ^  [ 1 + « \ i  P \ ( c o s  0)]. (6 )
A.-2 _ .

The n u c le i d e s c r ib e d  by E q . (6 ) a r e  ro ta t io n a l sy m m e tr ic  to  the  defo rm atio n  
a x is .  P h y s ic a l a rg u m e n ts  r e s t r i c t  X to  v a lu e s  s m a lle r  than  5 [7].

The d e fo rm a tio n  of the f ra g m e n ts  changes th e  p o te n tia l en e rg y  fo r  d if
f e r e n t  r e a s o n s .  T he s u r fa c e  e n e rg y  and  C oulom b e n e rg y  of th e  two f r a g 
m en ts  a r e  changed. T h ese  e n e rg ie s  depend q u a d ra tica lly  on the defo rm ation  
p a r a m e te r s  o \  . The m u tu a l C oulom b e n e rg y  is  changed  by sh if tin g  th e  
d is ta n c e  of the  c e n tre s  of ch a rg e  fo r  th e  two fra g m e n ts , and by changing the
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in te ra c tio n  en e rg y  of the  X-th m u ltipo le  field  w ith a point ch arg e  in  the cen tre  
of m a s s  of i t s  c o m p le m e n ta ry  f r a g m e n t .  T h e se  t e r m s  a r e  l in e a r  in  a \  . 
E quation  (7) g ives the lead ing  l in e a r  and sq u a re  te rm s  in  <*Х th a t co n trib u te  
to  the  p o ten tia l en e rg y . T his equation  is  quoted in  Ref. [7] and is  lin e a r iz e d  
in  O' \  •

i=X. X.=5

P ^  С + Ÿ  £  j a si a 2/ 3 (X~ ^ X+2) ~22 (2X + 1 ) "W
i=i K-z

(7)

A i 1/3 V3

A }/3 +A l/ 3 3  (2X+ 1) (A 1/3 +A l/3)A. fXi

with

a si = s u r fa c e  en e rg y  p a r a m e te r  

P  is  m in im iz ed  by v a r ia t io n  of .

i=2 \=5

P„„ = c Г Г  c2
~ L L  a Si ( л р н(Д2/3+Д2/3 ) 800 Kj-

i=l X=2
(8)

w ith

_ 1 0 0 X (2X + 1)
9 X (X-  1)(X + 2) 1 - (2 X + 1 ) 2* - 1

\=5
T he s u m s  ^  h av e  b e e n  e v a lu a te d  in  R e f. [7]. T he v a lu e  of th e  su m

\=2

am o u n ts  to  22 . 4 .

P  - С - 0 . 2 5 С 2sc
1 1

a s lA l /3  a s2Á |/3
= C - ( D 1 + D2)

w ith

Di = + 0 - 2 5  a ci A? / 3 •

(9)

( 1 0 )

23

E quation  (9) g ives the p o te n tia l en ergy  of two defo rm ed  fra g m en ts  in  con tac t. 
‘ The m u tu a l C oulom b en e rg y  С a s  w e ll á s  th e  d e fo rm a b ility  p a r a m e te r  
a Si bo th  depend  on Д .
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E q u a t io n  (9) w i th D Zi = DZ i0  + A i(dD i/dZ)z i0  + F ( A 2) and P 0 = C0 - ( D i 0+ D 2o) 
g iv e s :  . . .

P  = Pn +sc 0
5 A 2 ~ A i  . f  2 (D io+D 2 o)A / d D i \  f  dD2 \  1
1 асРА1/з+А1л v1 '  c0 J ' V d z ; +V d z ; J

. 1 . Л  2 (D io + D20 ) Л A 2 n n
З а»А1Л+ А 1Л Co /  , (U)

C a lc u la t io n  o f  the  m a x i m u m  e n e r g y  r e l e a s e  b e t w e e n  s a d d l e  p o in t  a n d  
s c i s s i o n  p o in t  .

Equations (5) and (11) in troduced into Eq. (3) give the value of Д f o rm a x i -  
m um  energy  re le a se .

Д о =

1 л2/з _ л2/3\ 5 A2- A 1 V d P A  (dP2\
P( 2 1 3 Р Т а Ч 3 + А1/23 Л  dZ /  V dZ /

T t A ^  + A j /3)-1 a c + (A-11/3+A-21/3) a c
(12)

with

(13)
Л  -

The m a x im u m  ene rgy  r e l e a s e  E max am ounts  to

E max_ ,E 0 + E c Д  0 (1 4 )

with

, E c = A 1 A 2 aa 3 7  AJ/3 +A1/3 +Эс( а 1 / 3  + А1/з) (15)

and E 0 = Q 0 -  P 0 .
T he  c h a r g e  d ep e n d en c e  of th e  e n e r g y  r e l e a s e  E  m a y  be  e x p r e s s e d  in

' - E - E 0 = + Q p + Qs - E c( A - Д 0 )2 + Е СД§ (16)

The m ax im um  energy  r e le a s e  E max is  only s ligh tly  d iffe ren t f rom  the energy, 
r e l e a s e  fo r  cons tan t  c h a rg e  dens i ty  Eo . As will be shown l a t e r  E c am ounts  
to ~ 1 . 8  MeV, and До < 1. The ene rgy  gain  (E max- E o )  is  of the sam e o rd e r  
of m a g n i tu d e  a s  th e  p a i r i n g  e n e r g y  and  c lo s e d  s h e l l  e n e r g i e s .  A ll  t h e s e  
e n e r g ie s  a r e  s m a l l  co m p ared  to E 0, which is  an o r d e r  of m agnitude l a r g e r  
than  the  d if fe ren t  t e r m s  óf Eq. (16). The c h a rg e  effects  ran g e  en e rg e t ic à l ly  
am ong fine s t r u c t u r e  effec ts  and p a i r in g  effec ts  [8 ]. The e n e rg ie s  involved 
a r e  s m a l l  c o m p a r e d  to the  d e f o r m a t io n  e n e r g i e s  of th e  f r a g m e n t s  and the  
m u tu a l  C ou lom b e n e r g i e s .  ■

t e r m s  of Д 0 and E .
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/
R E L A T IO N  B E T W E E N  EX C ITA T IO N  AND K IN E T IC . E N E R G Y  O F  THE 
F R A G M EN T S  AND T H EIR  N U C L E A R  CHARGE . ■

A n u m e r i c a l  c a lc u la t io n  of th e  p r i m a r y  c h a r g e  До f r o m  E q . ( 1 2 )  d o e s  
not s e e m  to be f e a s ib le  w ithout a d e ta i led  th e o ry  of n u c le a r  s t r u c t ü r e .  The 
q u a n t i t ie s  7  and (dD j/dZ )  of E q .  (12) both  depend  on the  d e f o r m a t io n  e n e r 
g ie s  D ï ,  w hich  on the  o th e r  hand a r e  r e la te d ,  a c c o r d in g  to  Eq.'( lO), to  the  
d e fo rm a b i l i ty  p a r a m e t e r  a Sir. The d e fo rm a b i l i ty  p a r a m e t e r  depends on the 
n u c l e a r  s t r u c t u r e  of the  f r a g m e n t s .  I ts  abso lu te  v a lu es  d i f fe r  fo r  n e u t ro n -  
r i c h  f i s s io n  f ra g m e n ts  and s ta b le  nucle i  [1]. The unknown abso lu te  value of 
th e  d e f o r m a b i l i ty  p a r a m e t e r  e n t e r s  the  a b s o lu te  v a lu e s  of 7  and(dDj /d Z ) .  
E v e n  if  the  abso lu te  v a lue  of a s¡ w e re  known, the  d e fo rm a t io n  e n e rg ie s  c a l 
cu la ted  f ro m  Eq. (10) cannot be expected  to give any quan t i ta t ive  ag re em e n t , ,  
a s  th i s  equa tion  i s  d e r iv e d  n eg lec t in g  a l l  h ig h e r  o r d e r  and u n l in e a r iz e d  
t e r m s  of the  p o te n t ia l  en e rg y  . :

T he  q u a n t i t i e s  7  and  (d D j /d Z )  a r e  r e l a t e d  to  q u a n t i t i e s  m e a s u r e d  in  
f i s s io n  and n u c l e a r  s t r u c t u r e  e x p e r im e n t s .  T h e se  e x p e r im e n ta l  da ta  allow 
a re p la c e m e n t  of 7  and(dD¡ /d Z )b y  m e a s u r e d  qu an t i t ie s .  The ch a rg e  values  
Д 0 w ill  be ca lcu la ted  f ro m  two cons tan ts ,  the a s y m m e try  cons tan t  a a and the 
Cou lom b cons tan t  a c , and the  e x p e r im e n ta l ly  d e t e r m in e d  m a s s  dependence  
of the  k in e t ic  e n e rg y  and the  e x c i ta t io n  en é rg y  of the  f r a g m e n t s .

T h e  m u tu a l  C o u lo m b  e n e r g y  i s  t r a n s f e r r e d  in to  k in e t i c  e n e r g y .  The 
d is t r ib u t io n  of the  en e rg y  E , r e l e a s e d  in  the  t r a n s i t io n  f ro m  sadd le  point to 
scis.sion point,  between  k ine tic  energy  of the f ragm en ts  and excitation energy 
of th e  f r a g m e n t s ,  d e p e n d s  on the  t im e  s c a l e  of th e  f i s s io n  p r o c e s s .  E is  
t r a n s f e r r e d  e i th e r  p re d o m in a n t ly  into  exc i ta t ion  ene rgy ,  if  s t a t i s t i c a l  equi
l ib r iu m  between a l l  d e g re e s  of f reedom  is  es tab l ished , o r  into k inetic energy 
of the  f r a g m e n t s ,  if  th e  t im e  s c a le  i s  long enough to  app ly  an  a d ia b a t ic  o r  
q u a s i s t a t i c  a p p r o x im a t io n .  . ' ,

The to ta l  k ine t ic  en e rg y  and the to ta l  exc ita t ion  en e rg y  of the f rag m en ts  
a r e  r e l a t e d  to  th e  C o u lo m b  e n e r g y  and  th e  e n e r g y  r e l e a s e  E by  E q .  (17).

E k - C 12 +(1 - m ) E
(17)

' E - Е . + Е „ : 0 + д Еx хЛ x2 ^

The fac to r  ц equals ~  1 if s ta t i s t ic a l  theo ry  is  valid, it  equals ~ 0  if the ad ia
ba t ic  o r  the q u a s is ta t ic  app rox im ation  is valid .  In the following the tim e 
s c a le  of the  s t a t i s t i c a l  th e o ry  is  a s s u m e d .  A rg u m e n ts  in  fav o u r  of a t im e  
s c a le  f a s t e r  th a n  the  t im e  s c a le  n e c e s s a r y  fo r  the  a d ia b a t ic  ap p ro x im a t io n  
a r e  s u m m a r iz e d  in  Ref.  [5]. With ц = 1 E q .(1 7 )  g ives

E k = C 12
. . (17a)

E = E + D .  'x

T he  d i s t r i b u t io n  of th e  to t a l  k in e t i c  e n e r g y  b e tw e e n  th e  two f r a g m e n t s  i s  
d e t e r m in e d  by m o m e n tu m  c o n s e r v a t i o n .
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The s in g le  f r a g m e n t  e x c i ta t io n  e n e r g y  E xi i s  fo rm e d  f r o m  i t s  d e f o r 
m a tio n  e n e rg y  Dj and f ro m  exc i ta t ion  en e rg y  E j  o r ig ina t ing  f ro m  the energy  
r e l e a s e  betw een  sadd le  point and s c i s s io n  point.

. E xi = D i + E i ( 1 8 a >

As th e re  a r e  only two m e a s u ra b le  quantities ,  the two excita tion  ene rg ies  Ex i , 
to d e te r m in e  the  fou r  q u an t i t ie s  D j ,  D2 , Ex and E 2 it  is  n e c e s s a r y  to m ake 
two m o r e  a s s u m p t io n s  on th e  d is t r ib u t io n  of th e  e n e r g y  a v a i la b le  b e tw e e n  
E j and  Di . T he  v a r i a b l e s  D i ,  D2 , E i ,  E 2 and  E x l , E x2  a r e  r e p l a c e d  by

d 1 + d 2 = d
1 2 

E l  - E 2 e E x + E 2 =E
e i + E 2

f a r f l2 = “  e x 1+ e x2 = e x .
x l x2

The two E q s .  (17a) and (18a) a llow the v a r ia b le s  6 and D to be e l im in a te d .

D =EX - E  (17b)

‘ 0XD.= cvEx - e E  (18b)

E and eE a r e  a s su m ed  to be negligible com pared  to E* a n d o E x .
M ost of the excita tion  energy  o r ig in a te s ' f ro m  deform ation  energy [10, 11]. 

The  a s s u m p t io n  E « D  h a s  b e e n  m a d e  im p l ic i t ly  by VANDENBOSCH [1] in 
th e  d e t e r m in a t io n  of the  d e f o r m a b i l i ty  f ro m  E xl and E ^ .  The  f u r th e r  a s 
su m p t io n  e « l  h a s  b e e n  m a d e  ex p l ic i t ly .  The e n e rg y  E would d iv ide  into 
eq u a l  p a r t s  b e tw e en  th e  two f r a g m e n t s  if  th e  n u c l e a r  t e m p e r a t u r e  and the  
leve l  density  p a r a in e te r s  of the f ra g m en ts  w ere  equal [12, 13]. As the la t te r  
show a s t ro n g  sh e l l  effec t,  the  a s s u m p t io n  e «  1 w ill  not be val id  fo r  f r a g 
m ent m a s s e s  in the c losed  she l l  reg ion .  The quantity e E will be sm a ll  com 
p a re d  to a Ex in any case '  a s  long as  e is  r e s t r i c t e d  to s m a l l  values  and 
E «  D.

The quantity  у  of E q . (13) equals  the r a t io  of the m utua l Coulomb energy 
Сi2 of the  two d e fo rm e d  f ra g m e n ts  to the  m u tu a l  Coulom b en e rg y  Cq of the 
two s p h e r ic a l  f ra g m e n ts  in  co n tac t .  With E q .  (17a) and (17b) Ÿ m ay  be r e 
duced to the m e a s u r a b le  q u a n t i t ie s  E k and E x .

T = E k + 2EX (13a)

The defo rm ation  energy  is  r e la ted  to the deform ability  by Eq. (10). I tdepends
on th e  n u c l e a r  c h a rg e ,  a s  the  d e f o r m a b i l i ty  p a r a m e t e r  a ri d epends  on the
n u c le a r  s t r u c t u r e .  A s t r o n g  n u c l e a r  s t r u c t u r e  e ffec t of the  d e fo rm a b i l i ty  
p a r a m e t e r  a Si m a y  be  d i r e c t l y  c o n f i rm e d  f r o m  the  e n e r g y  of the  f i r s t  v i 
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b r a t io n a l  s ta te  f o r  n u c le i  of d i f fe re n t  m a s s e s  o r  in d i r e c t ly  f ro m  the  i n t e r 
p r e ta t io n  of f i s s io n  ex c i ta t io n  e n e rg y  da ta  [1 ].

The s e r i e s  expansion  of the d e fo rm a t io n  ene rgy  in troduced  into E q . (11) 
ta k es  into account the Z -dependence  of the de fo rm at io n  en e rgy .  The energy  
hu of the low est co l lec t ive  v ib ra t io n  is  p ro p o r t io n a l  to aV 2 .

a »

The t e r m  (dDi/dZ)-(dD 2 /d Z )  of Eq. (12) is  w r i t te n  with E q . (19) and Eq. (18b)

dlnihu) ( 2  ,
dZ  dZ  x dZ v '

a  and Ex a r e  e x p e r im e n ta l ly  d e te rm in e d  qu an t i t ie s .

The q uan t i ty  d ln ( h u ) /d Z 'm a y  be ta k e n  f r o m  the  e x p e r im e n ta l ly  d e te r -*  
m ined  va lues  of the f i r s t  2 +-v ib ra t io n a l  s ta te  of even -even  s tab le  nuclei [13].

In the  m a s s  r e g io n s  ^  > 5 0  and ^ [ < 9 0  a v e r a g e  v a lu e  of d ln (h u ) /d Z  is

def in i te ly  posit ive .  If the 2+~sta te  en e rg ie s  of two ev en -even  nucle i of equal 
m a s s  a r e  c o m p a r e d ,  th e  2 +- s t a t e  e n e r g y  of th e  n u c le u s  w ith  th e  s m a l l e r  
Z -v a lu e  is  found to be s m a l l e r  than  tha t  of the  nu c leu s  with  the h ig h e r  
Z - v a lu e .  The a v e r a g e  v a lu e  of d ln (h u ) /d Z  in  the  m e n t io n e d  m a s s  r e g io n s  
am oun ts  to ( 0 .1 7 ± 0 .0 3 ) .  The m a s s  dependence  of d ln (hu ) /dZ  is  neg lec ted .  
A te n d e n c y  to w a r d s  h ig h e r  v a lu e s  s e e m s  to  be in d ic a te d  in  th e  r e g io n s  of 
c lo se d  s h e l l s .  In  th e s e  r e g io n s  on th e  o th e r  hand the  d e f o r m a t io n  e n e r g y  
Di te n d s  to Very s m a l l  v a lu e s  [9, 10]. Thus the  p ro d u c t  Di d ln (h u )/d Z  w ill  
be sm a l l  com pared  to its  value fo r  the highly deform ed com plem enta ry  f ra g 
m ent,  a s  long a s  d ln(hu)/dZ  v a r ie s  slowly n e a r  c losed  sh e l ls .

R ep lac ing  A j b y  (1 - f i )A ¡ 2  and A2 by (1 + {S)A/2, and n eg lec t ing  s q u a re s  
of /3, E q .  (12) m ay  be w r i t te n  us ing  E q .  (13a) and (20)

^ p x  Z X ' X a cX Э -  оЕ„ d l" ^ u 1

i . x ^ x 4 +( , - f TX f r -  <21>

The en e rg y  E c of E q .(1 5 )  is  w r i t te n

, 'ñ /  A V 1/ 3
. E c =16X A -1 X a a + ( 2 - | T )f j )  a c (2 2 )

E q .  (21) g ives  the  m a s s  dependence  of the  p r i m a r y  c h a rg e  in  a s e m i - e m p i r i c a l  
r e p r e s e n t a t i o n .  T h e  m a s s  d e p e n d e n c e  of a, 7  and Ex m a y  be  t a k e n  f r o m  
f i s s io n  d a ta .  F ig u r e  2 g iv e s  a p lot of th e s e  q u a n t i t ie s  v e r s u s  the  m a s s  of 
the  f r a g m e n ts  fo r  U ‘¿ 35 t h e r m a l  f is s io n .  The m a s s  dependence  of 7  i s  n eg 
l ig ib le  in  the re g io n  of high f i s s io n  y ie ld s .  With 7  ~  0. 80 and the v a lu es  of 
a a and ac in troduced into Eq. (22) a value of E c = 1. 78 MeV is obtained for  U235.
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Data used for a semi-empirical calculation of U*35 charge distribution.

(a) The quantity y versus fragment mass for и235
(b) The total excitation energy and its mass dependence averaged between data from Refs. [9], [10] and [193
(c) The quantity aKE^ - Ej^E^ and its mass dependence according to Ref. [10]

The value of d ln (hu)/dZ  in the r eg io n  of p r im a r y  f is s io n  f ra g m en ts  may 
be expected  to d if fe r  f ro m  the value de r iv e d  f ro m  nuclei in the s tab le  valley . 
The m e a s u r e d  c h a rg e  v a lu es  f o r  U 235 f i s s io n  f ra g m e n ts  a llow d ln (hu)/dZ  to 
be d e te rm in e d  s im i la r ly  f rom  f iss ion  data, as  the exc ita tion  energy  has been 
u se d  to d e r iv e  the  m a s s  dependence  of a Sj [1]. F r o m  the value of dlnhto/dZ 
ob ta ined  fo r  U235 the  m a s s  d ep en d en ce  of the  n u c l e a r  c h a rg e  fo r  o th e r  f i s 
s ion ing  n u c le i  m a y  be p r e d ic te d  in  the  c a lc u la t io n  of Д.

COMPARISON WITH E X P E R IM E N T A L  RESULTS

Z p -v a lu e s  of f i s s io n  f r a g m e n t s  have  b e e n  m e a s u r e d  w ith  adequa te  a c 
c u r a c y  only  f o r  U235. The r a d i o c h e m i c a l  r e s u l t s  h av e  b e e n  c o m p i le d  by
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WAHL et a l . [14]. Zp - v a lu e s  d e t e r m in e d  by p h y s ic a l  m e th o d s  have  b e e n  
pub lished  by ARMBRUSTER et a l . [15]. THOMAS and VANDENBOSCH [8 ] 
c o r r e l a t e d  the  f i s s io n - f ra g m e n t  k in e t ic  e n e rg y  fine s t r u c t u r e  w ith  a s e m i -  
e m p i r i c a l  m a s s  s u r f a c e .  The m a s s  of f i s s io n  p r o d u c ts  b e f o r e  n e u t ro n  
em iss io n  has been de te rm in e d  by th e  two s u r f a c e - b a r r i e r - d e t e c to r  technique. 
The m a x im a  of the  y ie ld  c u r v e s  v e r s u s  k ine t ic  e n e rg y  of one f ra g m e n t  with 
c ons tan t  en e rg y  of the  second  f ra g m e n t  a r e  c o r r e la te d  to the  m a s s  s u r fa c e  
of e v e n -e v e n  nu c le i .  N u c le a r  c h a r g e s  have been  d e t e r m in e d  fo r  the  m a s s  
v a lu es  in the m a x im u m  of the y ie ld  c u rv e s .  All the m a x im a  a r e  c o r re la te d  
to e v e n -e v e n  nuc le i .  F r o m  the c h a rg e  v a lu e s  Д- v a lu e s  of p r i m a r y  f is s io n  
f r a g m e n t s  have b ee n  c a lc u la te d .

fig. 3
Experimental values of the charge distribution of U235

Curve (a) radiochemical data from Ref. [14]
(b) direct measurement from Ref. [15]
(c) even-even-nuclei, which yield a fine structure in the kinetic energy distribution [8].

F ig u r e  3 g ives  th e  e x p e r im e n ta l  Z p-fu n c t io n s  f ro m  [14] and [15], and 
the Zp-values taken  f ro m  the k ine tic  energy  data  [8 ]. The l a t t e r  ag re e  fa ir ly  
well with the .m easu rem en ts  of [15]. The ag reem en t  between the rad iochem i
ca l  r e s u l t s  is  a s  p o o r  a s  the  a g r e e m e n t  b e tw een  the  r a d io c h e m ic a l  and the 
d i r e c t  m e a s u r e m e n t s  of [15]. The  s lope  d A /d A  def ined  by th e  m e a s u r e 
m e n ts  [15] and [18] a g r e e s  w ith in  the a c c u r a c y  of the  m e a s u r e m e n t s .  The 
d if fe re n c e  of 0 .1  c h a rg e  u n i ts  in  the  ab so lu te  v a lu e s  of Д m a y  not be taken  
s e r io u s ly ,  a s  the m e a n  c h a rg e  v a lu es  m e a s u r e d  in [15] a r e  not n e c e s s a r i ly  
id e n t ic a l  with the y ie ld  m a x im a  of p r im a r y  eve n -ev en  nucle i .

The e x p e r im e n ta l ly  d e te r m in e d  v a lu es  of Д a r e  f it ted  to E q .(2 1 ) .  The 
f i r s t  t e r m  of E q . (21) g ives a l in e a r  in c re a s e  of Д with the d is tance  f rom  the 
s y m m e t r y  point.  The s lope of th is  l ine  is  nega tive  (F ig .  4, cu rv e  a). With

8
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fig . 4 '

Charge distribution calculated for U 235 (curve c).
. Curve (a) Contributions of Coulomb- and asymmetry terms to charge distribution

(b) Contribution of the deformation energy term fitted to the experimental 
data of [15] by a value of dln(fraj)/dZ = 3 .9  x 10" 2.

7  = 0. 80 the slope de te rm in e d  by the f i r s t  t e r m  am ounts to dA /d A  = -2 .1  Х1СГ2 

charge  u n i t s /m a s s  un its .  . . .
The second t e r m  is  de te rm ined  by the excitation en e rg ies .  J t  is  governed 

by the  m a s s  dependence of the quant ity  a  (F ig .  2c). F o r  s y m m e t r i c  f is s io n  
and the m ost  p robable  a s y m m e tr i c  f iss ion  the contribution of the second te rm  
is  z e ro .  The second  t e r m  is  p lo tted  in  F ig .  4, cu rve  b. The av e rag e  value
of Д o v e r  a l l  f ra g m en t  y ie ld s  i s  only dependent on the f i r s t  t e r m  of Eq. (18).
The second  t e r m  changes  the s lope dA /dA . It is  in c re a s e d ,  a s  d ln (h u ) /d Z  
is  p o s i t iv e .

T he  v a lue  of d ln (h u ) /d Z  o b ta ined  f r o m  a  fit to  th e  m e a s u r e d  v a lu e  of 
Ref. [15] am ounts  to d ln (hu ) /dZ  = 3. 9X 10-2  . T h is  valué  is  s m a l l e r  than  the  
v a lu e  f o r  s ta b le  n u c le i  0. 17 + 0. 03. T he  d e f o r m a b i l i t i e s  of n e u t r o n - r i c h  
nuc le i  s e e m  to d e c r e a s e  m o r e  slow ly than  the d e fo rm a b i l i t i e s  in the reg ion  
of the s tab le  nucle i.  A fit to the rad io c h em ica l  data  m akes  d ln(hu)/dZ nega
t iv e .  T h is  is  not com p a tib le  with  the  n u c l e a r  d a ta  on hu fo r  s ta b le  nuc le i .

F ig u r e  4, c u rv e  c, g ives  the  m a s s  dependence  of Д fo r  the  to ta l  m a s s  
ra n g e  of the  f i s s io n  f r a g m e n t s  in  U 235 f i s s io n  w ith  the  v a lu e  of d ln (h u ) /d Z  
fit ted  to the  da ta  of Ref. [15]. In the re g io n  of sy m m e tr ic  f i s s io n  the values
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of A  a r e  s m a l l .  In  the  re g io n  of a s y m m e t r i c  f i s s io n  the  m a s s  dependence  
of Д is  l i n e a r  w ith  a n ega t ive  s lope  of d A /d A  = - 5 . 6 X 1 0 -2  .

Zp w ill  be d e te rm in e d  by E q .  (21), if the pa i r in g  energy  Q p and the she ll  
energy  Q s m ay  be neg lec ted .  The energy  E c ~ 1 .  8  MeV is of the sam e o rd e r  
of magnitude as  Q p and Q s .

F ig u re  5 g ives  the  en e rg y  E = Q p + Q S - E c ( Д - Д 0)2 , c a lc u la ted  f ro m  
E q s .  (16) and (21), fo r  a l l  the f ra g m e n t  p a i r s  in  the  f i s s io n  of the  compound 
n u c le u s  U236. The  v a lu e s  u s e d  f o r  Q p and Q s a r e  th e  v a lu e s  ta k e n  f r o m  
s ta b le  n ucle i ,  6 = 1 . 2  MeV, Qn=50= 2 . 3 MeV, Q n  = 82 = 1 .9  M eV,' Q z  = 50

2 .0  MeV. The sh e l l  e f fec ts  of the  d e fo rm ed  f ra g m e n ts  in  the  s c i s s io n  con
f igu ra tion  m ay  be m uch s m a l le r  than  the  va lues  fo r  s tab le  nucle i.  The con
c lu s ions  concern ing  the influence of c losed  sh e l ls  a r e  not valid ,  if the she ll  
e f fec ts  a r e  co n s id e ra b ly  s m a l l e r  than  a s su m e d  in  th e  following.

D ev ia t ions  f ro m  E q .  (21) a r e  to be expected  n e a r  c lo se d  sh e l ls ,  tha t  i s  
in the m a s s  ra n g e s  82 <A P < 8 6  and 124 < A p<136, and in the com plem enta ry  
re g io n s .  In th e se  reg ions  F ig .4 c  i s  dotted. E n e rg e t ic a l ly  the áve rage  she ll  
e f fec t  i s  e q u iv a le n t  to  a sh if t  of 1 . 1  c h a r g e  u n i ts  f r o m  th e  v a lu e  g iven  by 
E q .  (21). The s h e l l  e ffec t of the double m ag ic  nuc leus  Sn132 would be co m 
pensa ted  e n e rg e t ic a l ly  b y  a .shift of 1. 5 charge  un its  f ro m  До. In the reg ion  
of c losed  sh e l ls  the  Zp-func tion  i s  expected  to follow the l in e s  N = 50, N = 82 
and Z = 50. This  g ives  r i s e  to in c re a s e d  p r i m a r y  y ie ld s  fo r  Ge82, K r 86 and 
th e  t in  i s o to p e s  Sn124, S n 126, Sn 130 and  Sn132 . A r a t h e r  h igh  y ie ld  of th e  
double m a g ic  nu c leu s  Snl32 should  be found, an  e x p e r im e n ta l  ind ica t ion  of 
w hich  is  g iven  by th e  m e a s u r e m e n t s  of KONECNY et a l . [6 ]. T in  and 
m o ly b d e n u m  i s o t o p e s  a r e  e n e r g e t i c a l l y  f a v o u r e d  (. 1 4 J f o r  U2 35  f i s s i o n .

' The p a i r in g  e n e rg y  QP m a y  c a u se  in c r e a s e d  p r i m a r y  y ie ld s  fo r  ev e n -  
even  n u c le i .  D e v ia t io n s  f r o m  th e  v a lu e s  g iven  by  E q .  (21) m ig h t  be  found 
f o r  th e  f r a g m e n t  p a i r s  1 0 0 /1 3 6 ,  9 8 /1 3 8 ,  9 4 /1 4 2 ,  9 2 /1 4 4  a n d  8 8 / 1 4 8 .

A com bined  e f fec t  Q p and Q s shou ld  i n c r e a s e  th e  w id th  of th e  c h a r g e  
d i s t r ib u t io n  in  the  ch a in s  Ap = 82, 8 6 , 124 and 136.

The  d e v ia t io n s  c a u se d  by th e  p a i r i n g  e n e r g y  a p p r o x im a te ly  c a n c e l  in  
p a i r s  fo r  neighbouring  m a s s e s .  They a r e  not to be o b se rved  in [15], a s  the 
m e a s u r e m e n t  a v e r a g e s  over, s e v e r a l  m a s s e s .  A ll dev ia tions  caused  by Q s 
a r e  in  m a s s  reg io n s  of low m a s s  y ie ld s ,  w h ere  [15] g ives  no v a lu es  of Z p. 
The fi t t ing  of E q . (21) to  the  m e a s u r e m e n t  [15] should be  independent f ro m  
lo c a l  changes  of the  Z p-fu n c t io n  ca used  by Q p and Q s . Z p-d e te rm in a t io n s  
for single decay chains of even Ap-values  may give values of Zp differing from  
the v a lu es  of F ig .  4c by as  m uch as  0 .4  cha rge  u n i ts .  F o r  a co m p ar iso n  of 
the d i r e c t  m e a s u r e m e n ts  [15] with o th e r  r e s u l t s  only Zp-v a lu e s  fo r  odd Ap-  
v a lu es  in the m a s s  re g io n  136 < A p < 150 should be used .

THE PRIMARY CHARGE DISTRIBUTION OF C f252

N e a r ly  a l l  q u a n t i t ie s  tha t  have been  m e a s u r e d  fo r  U235 a r e  known fo r  
Cf252 a l so .  The q u an t i t ie s  a, y and E x of E q .  (21) m a y  be d e r iv e d  f ro m  the 
m e a su re m e n ts  of BOWMAN et a l . [11] and FRASER et a l . [12]. The quantity 
din(hu)dZ of Eq. (21) is  taken to be independent of the fissioning nucleus. The 
v a lu e  ob ta ined  f r o m  th e  fit to  th e  U‘/aó d a ta  w ill  be  u s e d  f o r  a l l  f i s s io n in g
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n u c le i .  E q u a t io n  (21) with, a, у  . and E x ta k e n  f ro m  [11] and [12] g iv e s  fo r  
Cf252 the m a s s  dependence of Д plotted as curve b in F ig .  6 . F o r  com parison  
the  U235-charge  d is t r ib u t io n  is  g iven as  c u rv e  a .  T h e re  a r e  so m e  c h a r a c 
t e r i s t i c  d if fe rences  com pared  with U235. (a) The Z -va lues  of a ce r ta in  m a ss
value fo r  C f 252 tha t  is  co m p ared  with U235 in the light f ra g m en t  group is

(ch.u.)A

Fig. 6

Charge distribution of U235 and C f252

h ig h e r  by about 0 . 5 c h a r g e  u n i ts ,  in  the  hea v y  g roup  i t  i s  h ig h e r  by about
0. 3 ch a rg e  u n i ts ,  (b) In F ig .  7 the  ch a in - len g th  and i t s  m a s s  dependence is  
g iven fo r  U23t> and C f 252. F r o m  th is  f igure  the dev iation  of the cha in-lengths 
f rom  the e m p ir ic a l  ru le  of equal charge d isp lacem ent of com plem entary  f ra g 
m en ts  m ay  be seen  [17].

F o r  U235 d i f fe re n c e s  betw een  ch a in - len g th s  of c o m p lem en ta ry  f ra g m en ts  
of up to 1 .4  ch a rg e  un its  have been  found in  th e  m a s s  reg io n  A i / A 2~  84/150 
a n d , A i / A 2 ~  106 /128 ,  w h e r e a s  d i f f e r e n c e s  s m a l l e r  th a n  0. 5 c h a r g e  u n i ts  
have  been  found only in the  m a s s  r an g e  A i / A 2 ~  94 /142 . An a v e ra g e  d e v i
a t ion  f ro m  the equa l c h a rg e  d is p la c e m e n t  r u le  of 0. 7 c h a rg e  un its  i s  taken  
f ro m  the  m e a s u r e m e n t  [15]. In the  r e g io n  of h i g h - m a s s  y ie ld s  the  c h a in -  
len g th  i n c r e a s e s  with i n c r e a s i n g  m a s s  in both  g ro u p s  [18].

F o r  C f252 the  d i f f e r e n c e s  be tw een  c o m p le m e n ta ry  f r a g m e n ts  a r e  m uch  
s m a l l e r .  The a v e r a g e  d e v ia t io n  f ro m  the  equa l  c h a r g e  d i s p l a c e m e n t  r u le  
am ounts  to 0. 2 charge  un its .  D if fe rences  of m o re  than 0. 5 charge units will 
be found only in the m a s s  re g io n  between  A = 109 and A = 115, with a h ighest  
value  of ~ 0 . 7  cha rge  u n i ts .  The equal cha rge  d isp lac em e n t  ru le  is  fulfilled 
m uch  b e t t e r  fo r  Cf252 than fo r  U235 . . ' .

A m a x im u m  of the  c h a in - le n g th  w ill  be ex p ec ted  in  the  m a s s  ra n g e  of 
h ig h e s t  y ie ld s  fo r  C f 252.
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Fig.7

The length of S-decay chains for U235 and Cf252.
The regions of high mass yields are indicated by arrows.

A c a lc u la t io n  of th e  c h a r g e  d i s t r i b u t io n  f o r  o th e r  f i s s io n in g  n u c le i  i s  
p o ss ib le  if  da ta  on a  and E x a r e  ava i la b le .  As th is  is  not ava ilab le ,  fu r th e r  
ca lcu la t ions  have not ye t  been  done.
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D I S C U S S I O N

S.S. KAPOOR: How does the phys ica l  rea so n in g  on which D r .A r m b r u s te r 1 s 
c a lc u la t io n s  a r e  b a s e d  d i f fe r  f r o m  th e  e a r l i e r  ap p ro a ch ,  e. g. m in im iz in g  
th e  po ten tia l  en e rg y  o r  m a x im iz in g  the  exc ita t ion  en e rg y  of the  two touching 
f ra g m e n ts  at s c i s s io n ?

P .  ARMBRUSTER: The ca lc u la t io n s  w e re  s im p l i f ied  to  the  m ax im um
p o ss ib le  extent; they  do not d if fe r ,  in p r in c ip le ,  f ro m  e a r l i e r  ca lcu la t ions .  
T he  s m a l l  e n e r g y  sh i f t s  c a u s in g  the  c h a r g e  d is t r ib u t io n  a r e  d e s c r ib e d  a c 
c u r a te ly  enough by  th e  le a d in g  t e r m s  of th e  m a s s  f o r m u la s .
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

SHELL EFFECTS IN NUCLEAR FISSION. The im portant part played by shell effects in nuclear fission 
has been re liably established experim entally  and forms the basis of the theory of asym m etry of fission and 
other properties of fission fragments. However, from the theoretical point of view there are certain difficulties 
in understanding these effects, since at the moment of scission the .fragments axe considerably deformed. When 
the shell effects are calcu la ted  in succession, the energy o f the fissioning nucleus before scission m ay be 
presented in the form of the sum of the energies of the spherical fragments taking shell effects into account, 
the Coulomb interaction energy of the fragments and their deform ation energy. The deformation energy of 
the fragments should be calculated not using the elasticity  values of the fragments according to the drop model, 
but, for very low deform ations, the single p a rtic le  e lastic ity  values taking into account the m agic effects, 
with a gradual transition to the drop values for deformations at which the levels of neighbouring shells intersect. 
The single-partic le  elasticity  values can be obtained from the experim ental data on the Coulomb excitation 
of the nuclei. In Vandenbosch's calculations of fragm ent deform ation, the e lastic ity  of the fragments was 
based on the condition of coincidence between the deformation energy of the fragments and the experimental 
values for their excita tion  energy. However, in this case the e lastic ity  was assumed to be constant a t all 
deformations, and for this reason, although the e lasticity  values found in Vandenbosch do show m agic'effects, 
they differ considerably in magnitude from the experim ental elastic ity  values (see above).. The calculations 
of Vandenbosch also failed to take into account the m agic effects for non-deform ed fragments that lead to 
a reduction in the energy o f the m agic nucleus. T herefore, according to these calcu lations fission should 
be sym m etrical, since the elasticity  and consequently also the deformation energy (a t the same deformation) 
are greater for magic than for non-m agic nuclei. In fact, since the energy gain for magic spherical fragments 
is greater than the loss resulting from the increase in elastic ity , the formation of magic and near-m agic frag
m ents, i . e .  asym m etrical fission, is energetically  advantageous. This energy gain is essentially.connected 
with the fact that because of the high e lastic ity  value a t low deformations the m agic fragments are so little  
deformed that the deformation energy does not compensate for the difference in mass of magic and non-magic 
fragm ents. Apart from the deform ation energy, the kinetic energy of the separating degrees of freedom at 
the  m om ent of scission should be taken into account when calcu la ting  the ex cita tion  energy of fragm ents.

For the shell effects of the fragments to play an im portant part in fission, the process of deform ation 
of the nucleus on descending from the saddle point (in  the case of threshold fission) must be, as in fact it is, 
fairly slow with respect to the nucleonic degrees of freedom, i .e .  rdef »  Tnucleon ( r def is the descent tim e, 
Tnucleon ~  Й/ AEnucleon’ anc* A Enucleon is the distance between the nucleon levels). In this case nucleonic 
shells are formed before.scission. At the  sam e tim e  rd e f  «  ^rot- i - e - the process of descent is fast with 
respect to the rotational degrees of freedom ( r rot R/A Erot)- In the case of fission of an excited nucleus with 
fairly high excitation  energy at the  saddle point, ДЕnucleon m ay be so low that not o n ly rd e f  <-c Trot but 
also r j e f  «  r nUc ie0ij, i . e .  the process of descent is accelerated  with respect to all the degrees of freedom. 
In this case the density m atrix of the nucleus does not change on moving from the saddle point. This would 
seem to explain the fact that the theoretical angular distribution of fragments a t fission of an excited nucleus 
agréés with the experim ental value only when the param eters determ ining the rotational state of the nucleus 
(m om ent of inertia) at the saddle point and not at the scission point are used.

EFFETS DE COUCHES DANS LA FISSION NUCLÉAIRE. Le rôle essentiel joué par les effets de couches 
dans la  fission nucléaire a é té  mis en évidence par voie expérim entale; il  se trouve à la base de la  théorie

* На симпозиуме зачитано только название доклада.

1 2 1
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de l’asymétrie de la fission et d’autres propriétés des fragments de fission. Cependant, la compréhension 
des effets de couches suscite, du point de vue théorique, certaines difficultés du fait qu’au moment de la 
rupture du col, les fragments accusent une déformation marquée. Si l’on tient systématiquement compte 
des effets de couches, l’énergie du noyau qui subit la fission peut être exprimée par la somme des énergies 
des fragments sphériques compte tenu de ces effets, de l’énergie d’interaction coulombienne des fragments 
et de leur énergie de déformation. Pour calculer cette dernière énergie, il convient d’utiliser non pas les 
valeurs de l’élasticité des fragments conformément au modèle de la goutte, mais les valeurs de l’élasticité 
relatives à une seule particule, en tenant compte des effets magiques lorsque les déformations sont très petites,

et en passant progressivement aux valeurs de l’élasticité conformes au modèle de la goutte lorsque les dé
formations sont telles qu’il y a intersection des niveaux des couches voisines. Les valeurs de l’élasticité 
relatives à une. seule particule peuvent être obtenues à partir de données expérimentales sur l’excitation coulom
bienne des noyaux. Dans les calculs de Vandenbosch sur la déformation des fragments, on a choisi l'élasticité 
des fragments en admettant que leur énergie de déformation et les valeurs expérimentales de leur énergie 
d'excitation coïncident. On a supposé toutefois que l'élasticité reste alors constante pour toutes les défor
mations; c’est pourquoi, si les valeurs de l'élasticité déterminées dans les calculs de Vandenbosch accusent 
des effets magiques, elles diffèrent sensiblement, quant à leur ordre de grandeur, des valeurs expérimentales. 
Dans les calculs de Vandenbosch, on n’a pas non plus tenu compte, en ce qui concerne les fragments non 
déformés, des effets magiques qui entraînent une diminution de l’énergie du noyau magique. Il s’ensuit que, 
conformément à ces calculs, la fission devrait être symétrique, étant donné que l’élasticité et, partant, l’énergie 
de déformation (pour une même déformation) sont plus grandes pour les noyaux magiques que pour les noyaux 
non magiques. En réalité, le gain en énergie pour les fragments sphériques magiques étant plus grand que la 
perte en énergie due à' l’accroissement de l'élasticité, la formation de fragments magiques et quasi magiques, 
c’est-à-dire la fission asymétrique, sera -avantageuse du point de vue de l’énergie. Ce gain en énergie s’explique 
essentiellement par le fait que, vu la valeur élevée de l’énergie d’élasticité relative aux faibles déformations, 
les fragments magiques sont si peu déformés que l’énergie de déformation ne suffit pas pour compenser la 
différence entre les masses des fragments magiques et non magiques. En calculant l’énergie d’excitation des 
fragments, il faut tenir compte non seulement de leur énergie de déformation, mais aussi de l’énergie cinétique 
correspondant aux degrés, de liberté de la fission au moment de la rupture du col.

' Pour que les effets de couches des fragments puissent jouer un rôle important dans la fission, il est in
dispensable (comme le confirment d’ailleurs les phénomènes réels) que dans la période qui suit l'étranglement 
(dans le cas d'une fission à seuil) le noyau subisse une déformation relativement lente.si l’on considère les 
degrés de liberté nucléoniques, c'est-à-dire que t¿¿f »  rnuci (r¿¿{  étant la durée de cette période, 
тnucl ~  Й/AEqucI et AEnuci la distance entre les niveaux nucléoniques). Dans ce cas, les couches de nucléons 
ont le temps de se former avant la scission. Simultanément f «  rrot: autrement dit, révolution pendant 
cette période est relativement rapide, si l’on considère les degrés de liberté de rotation (rrot ~  R/AErot). 
Lors de la fission d*un noyau excité sous l'effet d’une énergie suffisamment élevée au point d’étranglement, 
Д Emicl peut avoir une valeur si petite que, non seulement rjéf <<: Trot- mais aussi «  Tnuci; en d’autres 
termes, l’évolution pendant cette période est relativement rapide, si l’on considère tous les degrés de liberté. 
Dans ce cas, la matrice de densité du noyau n’a pas le temps de se modifier pendant la période qui suit 
l’étranglement. Ce phénomène semble expliquer le fait que, lors de la fission d’un noyau excité, la distribution 
angulaire théorique des fragments ne concordé avec la valeur expérimentale que si l’on utilise les valeurs des 
paramètres qui déterminent l’état de rotation du noyau (moment d’inertie) au point d’étranglement et non au 
point de scission. •

ОБ ОБОЛ ОЧЕЧНЫХ ЭФФЕКТАХ ПРИ ДЕЛЕНИИ Я Д Е Р. Существенная роль оболо- 
чечных эффектов при делении ядер надежно установлена экспериментальным путем и является 
основой теории асимметрии деления и других свойств осколков деления. Однако с теорети
ческой точки зрения понимание оболочечных эффектов связано с известными трудностями, 
поскольку осколки в момент разрыва шейки обладают заметной деформацией. При после
довательном учете оболочечных эффектов энергия делящегося ядра перед разрывом шейки 
может быть представлена в виде суммы энергий сферических осколков с учетом оболочечных 
эффектов, энергии кулоновского взаимодействия осколков и энергии деформации осколков. 
При вычислении энергии деформации осколков следует пользоваться значениями упругости  
осколков не по капельной модели, как в работе [41, а одночастичными значениями упругости 
с учетом магических эффектов — при очень малых деформациях с постепенным переходом к 
капельным значениям упругости при деформациях, при которых происходит пересечение уров
ней соседних оболочек. Одночастичные значения упругости могут быть получены из экспе
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риментальных данных по кулоновскому возбуждению ядер. В расчетах деформации осколков 
Ванденбоша [3] упругость осколков подбиралась до условия совпадения энергии деформации 
осколков с экспериментальными значениями их энергии возбуждения. При этом, однако, упру
гость предполагалась постоянной при всех деформациях; поэтому хотя найденные в [3] значе
ния упругости и обнаруживают магические эффекты, но по величине заметно отличаются от 
экспериментальных значений упругости (см . выше). В [3| не учитывались также магические 
эффекты для недеформированных осколков, приводящие к уменьшению энергии магического 
ядра. Поэтому согласно [3] деление должно было бы быть симметричным т .к . упругость, 
а следовательно и энергия деформации (при той же деформации) для магических ядер больше, 
чем для немагических. В действительности, т .к . выигрыш в энергии для магических сфери
ческих осколков больше, чем проигрыш, связанный с увеличением упругости, образование 
магических и околомагических осколков, т .е .  асимметричное деление будет энергетически  
выгодным. Этот выигрыш в энергии связан существенным образом с тем, что и з-за  боль
шего значения упругости при малых деформациях магические осколки оказываются очень 
мало деформированными и при такой малой деформации энергия деформации еще не компен
сирует различие в массах магических осколков. При вычислении энергии возбуждения оскол
ков помимо их энергии деформации следует учитывать также кинетическую энергию делитель
ных степеней свободы в момент разрыва шейки.

Для того, чтобы оболочечные эффекты осколков при делении играли существенную роль, 
необходимо (как это и оказывается в действительности), чтобы процесс деформации ядра при 
спуске с седловой точки (в ^ y 4 à e  порогового деления) был бы достаточно медленным по от 

ношению к нуклонным степеням свободы, т . е . тдеф »  тнукл (тдеф -  время спуска, тнукл ^ !

Æ  нукл _ расстояние между нуклонными уровнями). В этом случае нуклонные оболочки успе
вают образовываться перед разрывом шейки. В то же время т деф «  т вращ, т .е .  процесс 
спуска является быстрым по отношению к вращательным степеням свободы (т всаш ~ Л /Д Е враш). 
В случае деления возбужденного ядра при достаточно большой энергии возбуждения в седловой 
точке ДЕ нукл может оказаться настолько малым .что не только тдеф «  твоаш , но и т деф « т нукл , 
т .е .  процесс спуска является быстрым по отношению ко всем степеням свободы. В этом  
случае матрица плотности ядра не успевает измениться при спуске с седловой точки. Этим, 
по-видимому, объясняется то обстоятельство, что теоретическое угловое распределение оскол
ков при делении возбужденного ядра согласуется с экспериментальным лишь в том случае, 
если пользоваться значениями параметров, определяющих вращательное состояние ядра (мо
мент инерции), в седловой точке, а не в точке разрыва шейки.

EL EFECTO DE CAPAS EN LA FISION NUCLEAR. Se ha determinado experimentalmente el importante 
papel que desempeña el efecto de capas en la fisión nuclear y que forma la base de la teoría relativa al 
carácter asimétrico de la fisión y de otras propiédades de los fragmentos de fisión. Sin embargo, al cono
cimiento teórico del efecto de capas se oponen ciertas dificultades debido a que en el momento de la escisión'

» los fragmentos acusan una marcada deformación. Si se tiene en cuenta sistemáticamente el efecto de capas, 
la energía de fisión del núcleo antes de la escisión puede expresarse por la suma de las energías de los frag
mentos esféricos tomando en consideración esos efectos, la energía de la interacción coulombiana de los 
fragmentos y su energía de deformación. Para calcular esa última energía, no conviene utilizar los valores 
relativos a la elasticidad de los mismos, según el modelo de la gota, sino los valores de elasticidad corres
pondientes a una sola partícula tomando en consideración los efectos mágicos cuando las deformaciones son 
muy pequeñas, y pasar gradualmente a los valores de elasticidad conformes al modelo de la gota para de
formaciones en las que tiene lugar una intersección de las capas vecinas. Los valores de elasticidad para una 
sola partícula pueden deducirse de los datos experimentales sobre la excitación coulombiana de los núcleos. 
En los cálculos de Vandenbosch acerca de la deformación de los fragmentos, la elasticidad de éstos se eligió 
suponiendo que su energía de deformación coincide con los valores experimentales de su energía de excitación. 
Se había supuesto, sin embargo, que la elasticidad permanece constante para todas las deformaciones; por 
ello, los efectos mágicos observados en los valores calculados por Vandenbosch se distinguen marcadamente 
por su magnitud de los valores experimentales de elasticidad (véase supra) . En los cálculos de Vandenbosch 
tampoco se tuvieron en cuenta los efectos mágicos correspondientes a los fragmentos no deformados, que 
provocan una reducción de la energía del núcleo mágico. Por ello, la fisión debería ser simétrica, dado 
que la elasticidad, y, en consecuencia, la energía de deformación (para la misma deformación) deben ser 
más importantes para los núcleos mágicos que para los que no tienen este carácter. En realidad, como la 
ganancia energética para los fragmentos esféricos mágicos es mayor que la pérdida relacionada con el aumento 
de elasticidad, podrá considerarse positivo el balance energético correspondiente a la formación de fragmentos
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mágicos у cuasimágicos, es decir, la fisión asimétrica. Esta ganancia energética se explica esencialmente 
debido a que para pequeñas deformaciones los valores de elasticidad son elevados y los fragmentos mágicos 
sufren una deformación muy pequeña; en este caso, la energía de deformación no basta para compensar la 
diferencia entre las masas de los fragmentos mágicos y no mágicos. Al calcular la energía de excitación 
de los fragmentos, además de la energía de deformación, conviene tener en cuenta también la energía cinética 
correspondiente a los grados de libertad de fisión en el momento de la escisión.

Para que los efectos de capas de los fragmentos puedan desempeñar un papel importante en la fisión, 
es indispensable (como ocurre en realidad) que durante el descenso del punto de estrangulación (cuando se 
trata de una fisión umbral) el núcleo sufra una deformación suficientemente lenta con respecto a los grados 
de libertad nucleónicos, es decir, rde f »  т"гшс1-

(Siendo Tjgf el tiempo de descenso, rnucj ~ R/AEnuci y-AEnuci la distancia entre los niveles nucleónicos.) 
En este caso, las capas nucleónicas consiguen formarse antes de la escisión. Al mismo tiempo rdef «  rrot, 
es decir, el proceso de descenso es rápido con respecto a los grados de libertad de rotación (rrot ~ tî/Д  Erot ). 
En el caso de la fisión de un núcleo excitado, con una energía de excitación suficientemente grande en el 
punto de estrangulación, AEnuci puede ser tan pequeño que no sólo r^ef «  rrot, sino también r¿e f « r nucl* 
es decir, el proceso de descenso es rápido respecto de todos los grados de libertad. En este caso, la matriz 
de densidad del núcleo no se modifica durante el descenso del punto de estrangulación. Este fenómeno explica 
al parecer, el hecho de que la distribución angular teórica de los fragmentos en la fisión de un núcleo excitado 
sólo concuerda con la establecida experimentalmente cuando se utilizan parámetros que determinan el estado 
de rotación del núcleo (momento de inercia) en el punto de estrangulación, pero no en el punto de escisión.

В настоящ ее врем я  можно сч итать  установленны м , что одна к а п е л ь 
ная модель без учета оболочечных эффектов не в состоянии объяснить ряда 
важных особенностей процесса деления: асимметрию деления, распределе
ние зарядов осколков деления, зависим ость  энергии возбуждения осколков 
и их кинетической энергии от отношения м а с с  осколков (в особенности, в 
области  сим м етри ч н ого  деления) и т . д .  В то  же вр е м я  в с е  э ти  явления 
л е г к о  объясняю тся  к а ч е с т в е н н о ,  а иногда и к о ли ч ес тве н н о ,  если  у ч е с т ь  
оболочечные эф ф екты  осколков при формировании осколков перед р а з р ы 
вом  шейки делящ егося  я д р а .  С ущ ествование оболочечных эф ф е к т о в  д о 
казано  непосредственно эксперим ентам и по м ассовом у  распределению о с 
колков при увеличении энергии возбуждения делящ егося  ядра (и сч езнове
ние тонкой структуры м ассовой кривой при делении нейтронами с энергией 
14 М э в ) . Однако концепция, основы ваю щ аяся на существенной роли о бо 
лочечных эффектов, наталкивается на серьезные возражения чисто теорети
ч е с к о го  х а р а к т е р а  [1 ] :согласно  оценкам , основанны м  на капельной  м о 
дели, параметр  симметричной деформации осколков в момент их образова
ния q?2 ÇK ~0 ,2  — 0,25; при такой большой деформации, согласно Модели Ниль
сона для деформированных ядер , должны были бы уже исчезнуть  все  обо
лочечные эф ф екты . Ниже показано, что при правильном рассмотрении учет 
оболочечных эф ф ектов  позволяет  вполне удовлетворительно  истолковать  
все  основные особенности процесса деления .

Энергию делящ егося  ядра перед разры вом  ег о  шейки можно предбта^- 
вить в виде суммы: 1 ) кулоновской энергии взаимодействия будущих оскол
ков, 2) энергии сферических осколков, вычисляемой по формуле типа Вайц- 
зекера  с учетом оболочечных эффектов, и 3) энергии деформации осколков. 
Т акие  рас ч е ты  были проведены в раб оте  [ 2 ] ,  и при этом  было п ок азан о ,  
что минимум энергии, отличающийся на ~ 6  М эв от энергии ядра при си м 
м етричном  делении, с о о т в е т с т в у е т  аси м м етр и ч н о м у  д е л ен и ю . Однако в 
работе [ 2 ] ,  ввиду отсутствия в то время достаточно полных данных об упру
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гости  ядер при м алы х  деф орм ациях ,  при вычислении энергии деформации 
осколков использовалась  упругость  по капельной модели. В д ействитель 
ности, при очень м алы х деф орм ациях, при которых еще не происходит п е 
ресечения  уровней соседних оболочек, упругость  значительно больше к а 
пельной и им еет  м аксимальное значение для магических ядер и минималь
н о е —в середине оболочки. При увеличении деформ ации у п ругость  пони
ж ается  и при деформации, зам етн о  превышающей то значение, при котором 
происходит пересечение уровней соседних оболочек, переходит в капельную 
у п р у го сть .  Недавно Ванденбош вычислил деформацию осколков в момент 
их образования, сводя к минимуму энергию двух соприкасающихся осколков 
(их деф орм ация  о п и сы в ал а сь  лишь п а р а м е т р о м  а 2 )', зн а ч е н ия  уп р у го сти  
для каж дого  осколка подбирались таким  о б р азо м , чтобы энергия  во зб у ж 
дения пары осколков, которая предполагалась  равной их энергии деф орм а
ции, совпадала  с величиной, полученной из эк сп ер и м ен т а  [3] . При этом  
оказалось ,  что найденные таким образом значения упругости осколков име
ют м аксимальное значение для м агических осколков и м инимальное—в с е 
редине оболочки (хотя аб солю тны е значения у п ругости  з а м е т н о  м еньш е, 
чем  экспериментальные значения при малых деформациях) и что деф орм а
ции м агических  осколков меньше, чем  нем агических . К сожалению, в р а 
боте [3] упругость осколка предполагалась одинаковой при всех  деформа
циях и не учитывалось уменьшение энергии сферического осколка в области 
около м а ги ч е с к и х  я д е р .  Э то  привело бы , как  л е г к о  в и д е т ь ,  к то м у ,  что  
сим м етричное деление с о о т в е т с т в о в а л о  бы м еньшей энергии , чем  а с и м 
м етричное, т . к .  энергия  Деформации при одинаковой деформации для м а 
ги ч еск о го  осколка больше, чем  для н е м а г и ч е с к о г о .

В настоящей работе энергия делящегося ядра, как и в работе [2] , вы 
чи с л яет ся  в виде сум м ы указа н н ы х  выше тр е х  с л о г а е м ы х .  Но для упру
го сти  осколков и спользую тся  не капельны е значения ,  а одночастичные с 
уч е то м  оболочечных эф ф е кт о в  —при м алы х  д е ф о р м а ц и я х —с постепенным 
переходом к капельным значениям при больших деформациях. Одночастич
ные значения упругости были получены на основе экспериментальных зн а 
чений уп р у го сти ,  вы численны х из данных по кулоновском у  возбуждению 
яд ер .  Оценки показы ваю т, что благодаря том у, что одночастичная ж е с т 
кость  м агических  осколков за м е тн о  больше, чем средняя ж есткость  в р а 
боте [ 3 ] ,  м агические  и околом агические осколки ок азы в аю тся  еще м енее 
деформ ированны ми, чем  в работе [3] (а являющийся их партнером  н е м а 
гический осколок —еще более деформированным). При такой малой дефор
мации м агического  осколка его  упругость зам етно  больше капельной, т . е .  
еще не произошло полного перемешивания уровней разных оболочек . П оэ
том у  проигрыш в энергии, связанны й с большим значением  упругости , не 
ун и ч т о ж а ет  полностью  для м а г и ч е с к о г о  о ск олка  вы игры ш , с в яза н н ы й  с 
Меньшим значением  энергии сф ери ч еск ого  я д р а .  Таким обр а зо м ,  оболо- 
чечные эф ф екты  в энергии сф ерического  ядра, благоприятствующие ас и м 
м етрии дёления , перевеш иваю т оболочечные эф ф е к т ы  для коэффициента, 
упругости , действующие в противоположном направлении ( H 3 - 3 à  малой д е 
формации м агического  осколка, вызванной оболочечными эффектам и в ко
эффициенте уп ругости ) .  Но р азн о сть  энергии ядра при асимм етричном  и 
сим м етричном  делении о к а з ы в а е т с я  з а м е т н о  м ен ьш е ,  ч ем  в раб о те  [ 2 ] . 
При вычислении энергии возбуждения осколков учиты вается ,  помимо энер
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гии деформации осколков в момент их образования, также начальная кине
тическая энергия делительных степеней свободы осколков [4] . Более под
робные численные расчеты  энергии делящ егося ядра на основе изложенной 
выше схемы приводятся в докладе Г . И .Хлебникова и ав тора .

Для того ,  чтобы оболочечные эффекты при делении играли существен
ную роль, необходимо, чтобы процесс деформации делящ егося  ядра после 
прохождения через седловую точку являлся квазистатическим по отношению 
к нуклонным степеням  свободы я д р а . Только в этом  случае оболочки о с 
колков будут успевать  склады ваться  при деформации ядра перед разрывом 
шейки. К в ази с тат и ч н о с ть  п роцесса  деф орм ации  м ож ет  быть п о к азан а  с 
помощью простых оценок [4] . Однако этот вывод на первый взгляд  проти
воречит данным, вытекающим из у гл о в о го  распределения  осколков .  Как 
известно, угловое распределение осколков при достаточно больших энергиях 
возбуждения описы вается  стати сти ч еской  теорией [5] . Величина входящего 
в распределение Б ольц м ан а  эф ф екти вн ого  м ом ента  инерции различна в 
седловой точке и в точке разры ва шейки. Анализ экспериментальных дан
ных п о к азы в ае т ,  что для со гл ас и я  теории с опытом следует  подставить  в 
распределение Больцмана значение эффективного момента инерции в седло
вой точ ке ,  э то ,  к а за л о с ь  бы, св и д е т е л ь с т в у е т  о то м ,  что процесс спуска 
ядра  с седловой точки я в л я е т с я  очень бы стры м  [5] . Н етрудно , однако, 
видеть, что процесс деформации ядра может быть квазистатичным по отно
шению к нуклонным степеням  свободы и н еквазистатич ны м  по отношению 
к вращ ательным степеням свободы. Д ействительно, при пороговом д е л е 
нии характерное нуклонное время

"h
т нукл ■Яа Д Е нукл ~ 1 0 -21 сек (ДЕНукл ~ 1  М эв ) ,

а время деформации тдеф ~ 3 - 1 ( Г 20 и тдеф »  т Но - Ц  МСГ19сек
. ' . " h2 -^враш

(в седловой точке ДЕвращ~у ~10кэв ) и, с л е д о в ате л ьн о ,тдеф£ т вращ• При 
делении сильно возбужденного ядра, когда в седловой точке ДЕнукл д о с та 
точно  м ало  ( ДЕнукл < 10 кэв ), процесс  деф орм ации  ядра м о ж ет  о к а з а т ь с я  
быстрым и по отношению к нуклонным степеням свободы [4] . Таким обра
зом ) к в ази стати чн ость  процесса  деформации ядра при пороговом делении 
по отношению к нуклонным степеням свободы не противоречит неквазиста-  
тичности  проц есса  деф орм ации  по отношению к в р ащ ательн ы м  степ ен ям  
свободы (с которыми св я за н о  угл о во е  распределение осколков) и притом 
при делении возбуж денного  ядра . ,
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

PAIRING EFFECTS IN FISSION OF EVEN-EVEN COMPOUND NUCLEI NEAR THE THRESHOLD. The effects 
connected with discreteness of the number of excited quasi-particles at the saddle point, which are caused by 
nucleon pairing, are analysed. The weak dependence of density of the internal states in the range (2-4) Д 
in comparison with the exponential dependence characteristic of high energies is shown to lead to a marked 
reduction in di>/dE in this energy range. At lower energies it would be reasonable to expect a sharp reduction 
in the v by ~ 0.2, corresponding to a reduction in internal excitation energy by 2Д = ~  1,5 MeV. However, 
as a result of the presence in the gap of the so-called 0- ànd y-vibration levels, which contribute to the internal 
excitation of the fissionable nucleus, there is a jump Д V = ~ 0.1 at an energy of 0. 6 - 0.7 MeV' above the 
threshold, which corresponds to the position of these states. The dependence of ¿¡(E) calculated on the basis of 
these considerations is compared with the experimental figure for U235.

It follows from an analysis of these and other effects that an applicable value for Д0 is ~ 0.7 MeV, i .e .  
approximately the same as for nuclei in the ground state.

EFFETS DE FORMATION DE PAIRES DANS LA FISSION D'UN NOYAU COMPOSÉ PAIR-PAIR AU VOISINAGE 
DU SEUIL. Les auteurs analysent les effets qui sont liés au caractère discontinu du nombre des quasi-particules 
excitées au point d'étranglement et sont dus à l'association des nucléons par paires. Ils montrent notamment 
que la faible dépendance de la densité des états internes dans l'intervalle (2 - 4) Д par rapport à la dépendance 
exponentielle caractéristique des grandes énergies entraîne une diminution sensible de dv/dE dans ce domaine 
d'énergie. Pour une énergie plus faible on pourrait s'attendre à une diminution brusque de v d'un ordre de 
grandeur de 0,2, qui correspond à une réduction de l'énergie d'excitation interne de 2Д » 1,5 MeV. Cependant, 
comme on trouve, à l'intérieur de l'intervalle, des niveaux de vibration dits 8 et y qui contribuent à l'excitation 
interne du noyau qui subit la fission, il se produit un saut de Д v »  0,1 pour une énergie dépassant l'énergie 
de seuil de 0,6 à 0,7 MeV et correspondant à la position de ces états. La valeur de v (E) calculée sur la base 
de ces considérations est comparée à la valeur expérimentale pour 235U.

L'analyse de ce phénomène et d'autres effets permet de conclure que Д0 peut être considéré comme égal 
à » 0,7 MeV, c'est -à-dire comme ayant à peu près la même valeur que pour les noyaux à l'état fondamental.

ОБ ЭФФЕКТАХ СПАРИВАНИЯ ПРИ ДЕЛЕНИИ ЧЕТНО-ЧЕТНОГО СОСТАВНОГО ЯДРА 
ВБЛИЗИ ПОРОГА. Анализируются эффекты, связанные с дискретностью чисел возбужденных 
квазичастиц в седловой точке, которые обусловлены спариванием нуклонов. В частности  
показано, что слабая зависимость плотности внутренних состояний в интервале (2 -г4)Д по 
сравнению с характерной для больших энергий экспоненциальной зависимостью приводит к 
заметному уменьшению dU/dE в этой области энергии. При меньшей энергии можно было бы 
ожидать резкого уменьшения 77 на величину —0,2, соответствующую уменьшению энергии вну
треннего возбуждения на 2Д « 1 ,5  М эв. Однако и з-за  присутствия внутри щели т .н а з . /3- и 
•у-вибрационных уровней, которые дают вклад во внутреннее возбуждение делящегося ядра, 
возникает скачок Д77 = 0,1 при энергии 0 ,6 —0,7 Мэв выше порога, соответствующей положе
нию этих состояний. Рассчитанная на основе этих соображений зависимость Г(Е) сравнивает
ся с экспериментальной для U235 .

Из анализа этого и других эффектов следует, что приемлемой величиной для Д с является 
значение ~0 ,7  Мэв, то есть примерно такое же, как и для ядер в основном состоянии.

* На симпозиуме зачитано только название доклада-
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EFECTO DEL APAREAMIENTO DURANTE LA FISION DE NUCLEOS COMPUESTOS PAR-PAR CERCA DEL 
UMBRAL. Los autores analizan los efectos asociados al número discreto de las cuasiparticulas excitadas en 
el punto de estrangulación, que están condicionados por el apareamiento de los nucleones. Demuestran en 
particular que la escasa influencia de la densidad sobre los estados internos en el intervalo (2 a 4) Д, en com
paración con la dependencia exponencial característica para las altas energías, conduce a una disminución 
notable de dv/dE en este intervalo. A energías más bajas, sería de esperar una disminución brusca de v de 
un orden de magnitud ~ 0 ,2 , correspondiente a un decrecimiento de la energía de excitación interna de 
2Д « 1 ,5  MeV. Sin embargo, debido a la presencia dentro de ese intervalo de los niveles de vibración denomi
nados 6 y y, que contribuyen a la excitación interna del núcleo en fisión, se produce un salto Д v «  0,1 para 
una energía superior a la energía umbral en 0, 6 - 0,7 MeV, correspondiente a la posición de estos estados. 
La variación de ü/(E)  calculada sobre la base de éstas consideraciones se compara con la determinada ex
perimentalmente para el 235U.

Del análisis de estos y otros efectos se desprende que el valor más probable de Д0 es ~ 0 ,7  MeV, esto 
es, un valor comparable al asignado al núcleo en e l estado fundamental.

1 . Данные о делим ости  ч е т н о -ч е т н ы х  со с та вн ы х  ядер вблизи  порога 
деления с в и д е тел ь ст в у ю т  о т о м ,  что  в сп ектре  внутренних возбуж дений  
п ереходн ого  ядра в седловой  точ ке  и м е е т с я  э н е р г е т и ч е с к а я  щель 
2Д0 ~ 1 ,5  М эв .  Недавно было эксперим ентально доказано [1 ,2 ]  сущ ество
вание ряда важных эф ф ектов ;  которые можно объяснить [3] скачк ообраз
ным изм енением  числа возбужденных квазичастиц  при изменении энергии 
возбуждения в интервале нескольких Д: среднее число возбужденных квази 
частиц ñ = 0 ,  когда энергия переходного ядра Е * < 2 Д 0 , п  = 2, когда 2Д0<Е*< 
(4^-5)Д . При дальнейш ем увеличении энергии  ñ  практически  монотонно 
в о з р а с т а е т  в соответствии  со стати сти ч еской  моделью: П ~ Е / Т ^ Т .

. 2.  Связанное с этим неравномерное увеличение плотности внутренних
уровней переходного ядра м ож ет  привести к неравномерному увеличению 
внутренней энергии  возбуж дения т а к о г о  ядра и к соответствую щ ем у  э ф 
фекту в зависим ости  от. энергий среднего  числа нейтронов!/, испускаемых 
осколками деления. Согласно статистической модели распределение энер
гии полного возб уж д ения  происходит пропорционально с т а т и с т и ч е с к о м у  
в е с у

' . p (U)dU, (1)

гд е  p (U)— плотность  состояний  при энергии  вн у т р ен н его  возб уж д ен и я ,
U = E * - E f -К ( E f -п о р о г  д е л ен и я ,  К —к и н ети ч ес к а я  э н е р ги я ) .
С редняя  эн ер ги я  вн у т р ен н его  во зб у ж д ен и я  равн а :

■ /¡Д U p(U )dU  •
< U(E) > — N(E) + J |A(p(U)dU ’ (2)

где N (E) —число коллективных состояний переходного ядра в седловой точ
ке до энергии E = Е* — Ef .

3 .  В [4] было п о к аза н о ,  что  в ч е т н о -ч е т н о м  ядре полную плотность  
уровней внутреннего возбуждения можно приближенно описать при помощи 
формулы:

n макс

p(u) = g0 go (U пДо) ]П-1

2 ----------- . i3 )
Р  (п “ !)
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г Де go “ плотность одночаетичных уровней вблизи границы Ферми ... Таким 
образом , в сущ ественном интервале, энергий 2 До <Ü <4Д ;0 :

■ p (U) = ( и _2Д0 ) go . • • ; ' (4)

Е сл и  полная эн ер ги я  возб уж д ения  п ереходного  ядра  Е *  п оп ад ает  в э то т  
интервал ,  то  отношение ' •

. N~(E) ' _ 1 _  1 . Г (5 )
NBHyTp(E) _ l | _ ( g o A o )2 10 20

При этом  было принято, что большая ча ст ь  уровней ниже 2Д 0 им еет  к ол 
лективную  природу, До go 6 , средний орбитальны й м о м е н т  нуклона
ÍF  = 3 * 4 ,  a j —спин ядра —такж е порядка нескольких единиц. Очевидно, 
что членом N (E) в зн ам ен ателе  (2) можно пренебречь . Из (2) с учетом  (4) 
получается,  что если полная энергия возбуждения ядра находится в интер
вале (2 -г 4)Д0 , то

< и ( Е ) >  = | ( Д 0 + Е ) .  (6 )

При большей энергии

< U ( E ) > ~ E —Т ,  (7)

причем переход от (6 ) к (?) происходит в е с ь м а  резко  при и ~ ( 4 * 5 ) Д 0 [4] .
4 .Э т б т  эф ф ект ,  по-видим ому, наблюдается из опыта в виде изменения 

наклона кривой v (Е )-энергетическ ой  зависим ости  среднего  числа нейтро
нов, и спускаем ы х осколкам и деления, которое было обнаружено эксп ери 
м ен тальн о  в ряде работ [ 5] , [ 6 ] , [ 7] , [ 8 ]: (см . рис . 1). П ринято сч и та ть ,  
что  при большей энергии

* = = г ^ » 1/ , и <>ск<М э в >- 
• • - - * ^ п  т *  "  -L  .

Энёргия Uock состоит из энергии деформации и тепловой энергии осколков 
в м о м е н т  р а з д е л е н и я .  Можно предполож ить , что  теп ловое  возб уж д ение 
осколков в момент разделения склады вается  из тепловой энергии 'переход
ного ядра и той внутренней энергии, которая.приобретается ядром в процес
се деформации от седловой точки до точки разделения з а  счет возможного 
обм ена энергией  м еж д у  внутренними и другим и степ ен ям и  св обод ы . Из 
экспериментальных данных известно , что d ÿ /d E  очень слабо м еняется  при 
больших эн ерги ях  возб уж д ения .  П оэтому,,  можно сч и та ть ,  что вклад в v 
энергии деформации осколков и приобретаемой в процессе деформации теп
ловой энергии почти постоянен, по крайней мере в интервале интересующих 
нас энергий  возб уж д ен и я  порядка  нескольких. М э в . Т о г д а  наб лю даем ое  
изменение dï7/dE при 'энергий нейтронов в интервале En = 0  -f-2 Мэв можно
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непосредственно сопоставить с ожидаемым изменением зависимости <U(E)> 
от Е ,  обусловленным описанными выше эф ф ектам и  спаривания. В случае 
U235 указанная энергия нейтронов со о тветствует  возбуждению переходного 
ядра 0 ^2 ,5  Мэв над порогом деления (Ef = - 0 , 4  М эв).
Из (6 ) и (7) найдем, что

f d v \  / d < U ( E ) > \

v ^ / C V  d E  У1 = 2 . ( 8 )
( di/ \  с К и ( Е ) > Л  3 * .

- ^ d E y 2 V dE  J 2

что согласуется  с экспериментом (индексы 1 и 2  относятся к области энер
гий (2^-4)До и выше 4Д соответствен н о) . .

5 .  Формула (3) была получена при некоторы х упрощающих предполо
жениях: предполагалось,  что при малом возбуждении ввиду относительной 
м ал о ст и  числа возбуж денны х к в а зи ч ас ти ц ,  обусловленной щелью, можно 
пренебречь  принципом Паули; для энергии возбуждения квазичастицы  и с 
п ользовалось  упрощенное выражение

. Е = Д 0.+ е , (9)

в м е с т о  более точного

Е =\^До + e'¿ , (10)

не учиты валась  зависим ость  Д о т  энергии во зб у ж д ен и я . Все эти предпо
ложения оправданы при Е  ~ н е с к о л ь к и х .Д 0 . Недавно были опубликованы 
более строгие численные расчеты  [9] полной плотности состояний при м а 
лом возбуждении. Полученные р езуль таты  практически не отличаются от 
формулы (3). Сгущение одноквазичастичных состояний при е-*0, которое 
получается в случае (1 0 ), приводит к тому, что скачки в плотности уровней 
с т а н о в я т с я  более р езки м и , причем в интервале  2 Д 0 < U < 4  Д p (U) зави си т  
н ес к о л ь к о  с л а б е е ,  ч ем  в случ ае  (9).  П риняв, что  п лотн ость  уровней

в этой области вообще я в л я е тс я  постоянной, получаем , ч т о (^де ) 2

~ 0 ,5  в м е с т о  величины 0,67, найденной вы ш е. Э ф ф ект  уменьшения Д при 
большом н агревании  н ес у щ ествен ен  в ин тервале  (2-=-4)Д. При большей 
энергии  н ерегуля рн ости  в поведении будут и с ч е з а т ь  б ы с т р е е .

6 . На р и с . 1 приведены теорети ч ески е  кривые согласно  формулам (6 ) 
и (7).  При этом  принималось , что  До ~ 0 , 7  М эв ,  порог расположен в о б 
л а с т и  отрицательны х энергий при En = - 0 , 4  М эв .  Абсолютные значения 
v нормированы по точке Е п = 2  М эв .  Пунктиром отм ечена ожидаемая в е 
личина v в предположении, что при делении с Е п < 2 Д 0 не происходит в о з 
буждения внутренних со сто ян и й .  Э т о ,  п о -ви ди м ом у , не со в с е м  с о о т в е т 
ствует действительности, так  как при энергии 0,6 —0,7 Мэв имеется группа 
т ак  н а з ы в а е м ы х  "вибрационных" ¡3- у -  уровней положительной ч е тн ости ,  
так  что  деление че р ез  эти  уровни м ож ет быть св язан о  с передачей с о о т 
ветствую щ ей  энергии  возбуж дения со с та в н о го  ядра в тепловую  энергию
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' Р и с . 1

Зависимость  ̂— среднего числа нейтронов деления —
. от энергии падающих нейтронов.. Сплошной линией .

' отмечены рассчитанные значения v (нормированные
в точке Еп=2 Мэв) , пунктиром —ожидаемая величина 

17 в предположении, что при делении с En <2Д 0 не 
происходит возбуждения внутренних состояний.

Значения f  \  взяты из [ 8 ], '
§ ¿ - и з  [5] .

осколков. Вклад этих уровней м ожет быть особенно существенен при д е 
лении урана-235  нейтронами, так как четность ядра урана-235 отрицатель
на, а при энергии нейтронов 0,3 —1,5 М эв вклад дают, в основном, р -  и f - 
волны отрицательной  ч е тн о с ти .  П о-видим ом у , дополнительное изучение 
V  при м алы х энергиях  и в отрицательной области  энергий м огло  бы дать  
сущ ественно новую информацию, в особенности , если  анализ этих  э к с п е 
риментов будет проводиться параллельно с изучением анизотропии оскол
ков и вероятности  деления .

7. У казанное значение До м ож ет  объяснить такж е  наблю даем ы е н е 
регулярности  в зависим ости  среднего  квадрата  проекции м омента ядра Ко 
на ось деления [ 1 ] .

И нтересно, что даже небольшой вклад делений через коллективные сот 
ст.ояния при большой энергии может привести к зам етном у  уменьшению на
блюдаемого значения К§ . Происходит это потому, что анизотропия с К = 0  
велика как Л ~ 3  * 5 ,  то гд а  как для двух квазича'стичных состояний ан и зо -

J>2 MaKC
тропии деления ~  2 ~  (15 * 20) % при указанном значении орбитального

, °^о

м ом ента .  Поэтому дополнительный 5% вклад состояний с К = 0 может объ
яснить отклонение наблюдаемой величины К^ в 1,5 — 2 р аза  от ожидаемого 
зн а ч е н и я ~ 1 6  для одночастичных состояний (в интервале (2-г-4)Д).
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8 . В работах  [ 1 ], [ 10] предполагалось, что в седловой точке Д 0 = 1;5 Мэв, 
т . е .  вдвое больше чем в исходном ядре . Хотя в принципе зависим ость  До 
от формы ядра и возм ож на [ 1 1 ] , но ед ва  ли можно ож идать ,  ч т о .и з м е н е 
ние Д 0 будет столь большим, так как изменение'поверхности у ядра на вер
шине барьера  с о с т а в л я е т  около 1 5 —20% по сравнению со сф ерическим  
яд р о м .

Другим аргум ентом  [ 1 0 ] ,  [ 1 2 ] ,  [13] в пользу большого До явл яе тс я  
м алая  величина эф ф ективного  м ом ента  инерции ядра в интервале ;энергий 
возбуждения до 5 Мэв по сравнению с твердотельны м  значением . В. этих 
раб о та х  используют предположениё о то м ,  что в м омент инерции, и одно
ч асти ч н ая  плотность  уровней однозначно вы раж аю тся  ч е р е з  величину Го 
или, соответственно, энергию ферми. Для .плотности уровней берётся вы-

:■ ( \  6  
ражение g0 = ^ ^ 5

все нуклоны ядра можно рассм атривать  как идеальный Ф е р м и -га з . ' Однако 
во всех приложениях модели Ферми-газа газовость  требуется лишь для группы 
верхних состояний, и поэтому естественно рассм атривать  эту константу как 
свободный п арам етр ,  подлежащий определению из сравнения с опытом . Т а к ,  
при сравнении с моделью Нильссона получается значение g0 , которое соответ
ст во ва л о  бы величине r 0 = 1 , 6  Ферми со г л а с н о  выш еприведенной форм уле .

С другой стороны, для г 0 , вхрдящего в выражение для м омента инер
ции, естеств ен н о  в зя ть  значение г 0 = (1 ,1  * 1,2) Ферми*. При этих  величи
нах  из сравнения с эк сп ер и м ен т ал ь н ы м  зн а ч е н и е м  Лзфф п о л у ч а е т с я  
До ~ 0 , 8  М эв ,  как  в этом  можно у б е д и т ь с я  н еп осред ственно  с помощью 
просты х  ф орм ул, приведенных в раб о те  [ 13]-. ( Р а с с м а т р и в а е м о е  в [12]

Д  / Т  ' 4 ' ' ' • " • • .
приближение е 0 » 1  фактически такж е озн ачает  пренебрежение принципом
Паули для возбужденных квазичастиц при малых возбуждениях). Заметим, 
что  такие  значения. г 0. и g0 очень хорошо со гл ас у ю тс я  с плотностью ней
тронных резонансов , рассчитанной по статистической модели с учетом сп а
ривания нуклонов при экспериментальных значениях Д 0 [13] . Наконец, в е 
личина До может, оп р ед ел ятьс я  из данных о делим ости  ч е т н о -ч е т н ы х  с о 
ст ав н ы х  я д е р .  И зв е стн о ,  что. в е р о ятн о с ть  деления р е з к о  у в е л и ч и в а етс я  
при En = 0 ,8  Мэв и 1,5 М эв, причем первый скачок может быть обусловлен 
группой так  н а з ы в а е м ы х (3- и ^ -"вибрационных" уровней, а второй —вклю 
чением делений ч е р ез  внутренние состояния при U > 2Д 0 . Т ак ая  KapTHHá 
с о г л а с у е т с я  со  значением  Д о ~ 0 ,8  М э в .  .

. 9.  Таким образом , не;т оснований для того ,  чтобы предполагать боль
шое значение Д 0 для переходного  я д р а . Важные дополнительные данные 
могли бы быть получены из опытов по определению делимости четно-четных 
ядер при Ер > 1 ,5  Мэв и по измерению V при Е <  Д 0 (напрмер при фотоделе
нии) . В последнем случае можно ожидать значительного  уменьшения 
d v /d E  на величину,, соответствующую уменьшению < U (È )>  на 2Д0 ~1,5М эв. 
Д о к а за т е л ь с т в о  этого  утверж дения имело бы большое значение для пони
мания с в я зи  между коллективными и внутренними возбуждениями в д е л я 
щемся я д р е .

т г р
■h*

/к о т о р о е  основано на предположении о том ,  что
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ФОТОДЕЛЕНИЕ ЧЕТНО-ЧЕТНЫХ ЯДЕР  
ВБЛИЗИ ПОРОГА

, Н .С .  РАБОТНО В, Г . Н .  СМИРЕНКИН
А .С .  СОЛДАТОВ и Л .Н .  УСАЧЕВ* - 

Ф ИЗИКО-ЭН ЕРГЕТИЧЕСКИЙ ИНСТИТУТ, ОБНИНСК
С .П .  КАПИЦА и Ю .М . ЦИПЕНЮК 

ИНСТИТУТ ФИЗИЧЕСКИХ П РО БЛЕМ , МОСКВА 
С С С Р

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

PHOTOFISSION OF EVEN-EVEN NUCLEI NEAR THE THRESHOLD. The results of measurements of 
the angular distributions of the fragments from photofission of U238, Th232, Pu240, Pu239 in a beam of bremsstrahlung 
gamma- quanta are given. The gàmma radiation source used was the 12 -MeV microtron of the USSR Academy of 
Sciences, Institute of Physical Problems. The use of a microtron as a powerful source of gamma rays made it possible 
to measure angular distributions in the very interesting and hitherto uninvestigated gamma-quanta energy range 
Em <6 MeV. ■

For U238 the investigations were carried out in the energy range 5.2 MeV to 9.2 MeV, for Th*32, 5.4 MeV 
to 6. 9 MeV, for Pu240, 5.4 MeV to 7. 9 MeV, and for Pu239 , 5 . 4 MeV to 7. 9 MeV. Results of the measure
ments of angular distributions for photofission of U238 and Th232 by gamma-rays or the F19 (p, a y ) 0 16 reaction 
are also given. The gamma-radiation source used was a thick CaF2 target irradiated with 1 .45-MeV protons.

These measurements made it possible to establish, in agreement with most of the earlier experiments 
but in contradiction to. the data of Lazareva et al. and Eorkman.and Johansson, that the contribution of fissions 
connected with the quadrupole absorption of photons to the total fission cross-section is low in the energy range 
E 4 6 MeV. It is shown .for the first time that, in agreement with the theoretical predictions based on A. Bohr’s 
fission channel model, the relative weight of the quadrupole component becomes considerable only at excitation 
energies lower'than the "dipole” fission threshold corresponding.to the channel 1" (K = 0). For example, in the 
angular distributions of the photofission fragments of U238 at energies of the bremsstrahlung spectrum Em = 5.4 MeV 
and 5.2 MeV the contributions of the quadrupole component to the total photofission cross-section is ICPja and 
43% respectively, while in the range Em < 6 MeV this contribution does not exceed 3 to 3.5%. Of the even-even 
fissionable nuclei investigated, Pu240 shows the effect of "quadrupole” fission most clearly and Th232 least. 
The results of thé measurements may.be used to assess the relationship of the partial cross-sections of photo
absorption in heavy nuclei., . ,

The question of the parity of the ground state of Pu239 is discussed in the context of the results of measure
ments of the angular distributions of Pu239 photofission fragments exhibiting a change in the anisotropy sign in 
accordance with the predictiohs of the theory for channels with К = £ and | .

PHOTOFISSION DES NOYAUX PAIR-PAIR AU VOISINAGE DU SEUIL. Les auteurs indiquent les résultats 
qu’ils ont obtenus en mesurant la distribution angulaire des fragments formés dans la photofission de 238U, 232 Th, 
240Pu et 239Pu; les mesures ont été faites à l ’aide d’un faisceau gamma de rayonnement de freinage. Comme 
source de rayons gamma ils ont utilisé le microtron de 12 MeV de l ’Institut de physique de l ’Académie des 
sciences de l ’URSS. Grâce à l ’intensité du rayonnement émis, il a été possible de mesurer les distributions 
angulaires dans la région des énergies gamma à Emax < 6 MeV, qui revêt un intérêt particulier et n’a pas 
encore été étudiée. .

Les recherches ont porté sur les gammes d’énergies ci-après: 5,2 à 9,2 MeV pour 238U; 5,4 à 6, 9 MeV 
pour 232Th; 5 ,4  à 7, 9 MeV pour 240Pu; 5 ,4  à 7, 9 MeV pour 239Pu, Le mémoire indique les résultats de la 
mesure des distributions angulaires dans la photofission de 238 U et 232 Th par rayons gamma provenant de la 
réaction 19F(p, ocy)160 . Comme source de rayons gamma on a employé une cible épaisse en CaF2 exposée à 
des protons de 1,45 MeV. ■

' Ces mesures ont permis d’établir, conformément à la plupart des expériences antérieures, mais contraire
ment aux données obtenues par Lazaréva et a l. ainsi que par Forknian et Johansson, que dans le  domaine

* Доклад представил Б. Д.  Кузьминов.
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d'énergie E ¡ï, 6 MeV, les fissions liéés à l'absorption quadripolaire des photons contribuent faiblement à la 
section efficace totale de fission. On montre pour la première fois que conformément aux prévisions théoriques 
fondées sur le modèle des voies de fission élaboré par A. Bohr, le poids relatif de la composante quadripolaire 
ne joue un rôle important que lorsque les énergies d'excitation sont inférieures au seuil de fission «bipolaire» 
correspondant à la voie lü(K = 0). Ainsi, dans la distribution angulaire des fragments de photofission de 238 U, 
lorsque le spectre du rayonnement de freinage présente une énergie maximum Emax = 5 ,4 MeV et 5,2 MeV, la 
contribution de la composante qùadripdlairé à la section efficace totale de photofission s'élève respectivement 
à 10 et 43̂ 0, alors-que pour Émax > 6 MeV, elle ne dépasse pas 3 à 3, 5%. Parmi les noyaux fissiles selon le  
mode pair-pair, l'effet de fission «quadripolaire» apparaft le plus nettement pour 240Pu et moins nettement 
pour 232Th. Grâce aux résultats de ces mesures on peut évaluer le rapport entre les sections efficaces partielles 
de photoabsorption dans les noyaux lourds.

Les auteurs examinent la question de la parité de l'état fondamental dé 239Pu en tenant compte des 
résultats obtenus par les mesures de là distribution angulaire des fragments de photofission de 239 Pu, qui révèle 
une modification du signe de l'anisotropie conformément aux prévisions théoriques relatives aux voies à К = |  et f.

ФОТО ДЕЛЕНИЕ ЧЕТНО-ЧЕТНЫХ ЯДЕР ВБЛИЗИ ПОРОГА. Сообщаются результаты  
измерений угловых распределений осколков при фотоделении U238 , Th232 , P u240 и Pu239, выпол
ненных на пучке гамма-квантов тормозного излучения. Источником г.амма-излучения слу
жил микротрон Института физических проблем АН СССР с мощностью пучка 12 Мэв. Исполь
зование микротрона в качестве мощного источника гамма-лучей позволило произвести и з
мерения угловых распределений в наиболее интересной и до сих пор не изученной области  
энергий гамма-квантов с Е макс < 6 Мэ в.  . . .  . ■

Для U238 исследования были произведены в диапазоне энергий от 5,2 Мэв до 9,2 Мэв, 
для Th232 — от 5,4 Мэв до 6,9 Мэв, для Pu240 — от 5,4 Мэв до 7,9 Мэв и для Pu239 — от 5,4 Мэв 
до 7;9 М эв. Приводятся также результаты измерений угловых распределений при ф отодё- 
лении U238 и Th232 гамма-лучами реакции Fi9(p, or-yJO16. Источником гамма-излучения яв
лялась толстая мишень из СаЕг, облучавшаяся протонами с энергией. 1,45 М эв. -

В результате этих измерений удалось установить, в соответствии с большинством выполт 
ненных ранее экспериментов „но в противоположность данным Лазаревой и др. и Форкмана и 
Юхансона, что вклад делений, связанных с квадрупольным поглощением фотонов в полное 
сечение деления мал в области энергий Е 6 М эв. Впервые показано, что в согласии с тео
ретическими предпосылками, основанными на .модели каналов деления О .Бора, относительный 
вес квадрупольной компоненты становится существенным только при энергиях возбуждения 
ниже порога "дипольного" деления, соответствующ его каналу I - (К = 0 ) .  Так, например, в 
угловых распределениях осколков фотоделения U238 при максимальных энергиях тормозного 
спектра Е макс = 5 ,4  Мэв и 5,2 Мэв'вклад квадрупольной компоненты в полное сечение фото
деления составляет соответственно 10% и'43%, в то время как в'области Е макс > 6 М эв'этот 
вклад не превышает 3 -f3,5%. Из исследованных четно-четных делящихся ядер эффект "ква- 
друпольного" деления более отчетливо проявляется у Pu240 и менее — у Th232 . , По резуль
татам измерений можно оценить отношение парциальных сечений фотопоглощения на тяжелых' 
ядрах. . .

В связи с результатами измерений угловых распределений осколков фотоделения Pu239 , 
обнаруживающих изменение знака анизотропии в соответствии с предсказаниями теории для 
каналов с К = 1 /2 и З /2 ,  обсуждается вопрос о четности основного состояния Pu239 .

■ i ' . . . _ .
FOTOFISION DE LOS NUCLEOS PAR-PAR CERCA DEL UMBRAL. En la memoria se presentan los re

sultados de la medición de las distribuciones angulares de los fragmentos formados en la fotofisión del 238U, 
232 Th, 240.Pu y 239Pu, en un haz de rayos gamma de frenado. Como fuente se utilizó el microtrón de 12 MeV 
del Instituto de Problemas Físicos de la Academia de Ciencias de la Unión Soviética. : El empleo de esta fuente 
permitió medir la distribución angular en él intervalo de energías gamma, importante pero aún iriexplorado, 
que abarca hasta Emáx < 6 MeV. . . . . .

Para el 238 U las investigaciones .se efectuaron en el intervalo energético 5, 2 MeV - 9, 2 MeV, para el 
23i!Th de 5, 4 MeV a 6, 9 MeV, para el 24UPu de 5, 4 MeV a 7, 9.Mey y,para el 239Pu de 5,4 MeV a 7, 9 MeV. 
En la memoria se presentan también los resultados de la medición de las distribuciones angulares en la foto- 
fisión del 2?8U .y del 232 Th por rayos gamma procedentes de la .reacción lSF (p, ay) lbO. Como fuente gamma 
se utilizó un blanco.espeso de CaF2 irradiado por.protones de 1, 45 MeV. de.energía. , ..

Basándose en estas mediciones se consiguió establecer, de conformidad con muchos experimentos efec
tuados anteriormente, pero en oposición a los resultados logrados por: Lazarev y, colaboradores, Forkman y



ФОТОДЕЛЕНИЕ ЧЕТНО -ЧЕТНЫ Х Я Д Е Р 137

Jqhannsen que la contribución-de las fisiones, relacionadas con la absorción cuadrupolar de los fotones a la 
sección total de fisión, es pequeña en la región E i  6 MeV. Por primera vez se há demostrado qué de con
formidad con las suposiciones teóricas, basadas en el modelo de los ..canales de fisión de A. Bohr, el peso relativo 
del componente cuadrupolar sólo es esencial cuando las energías de excitación son inferiores al umbral de 
fisión "bipolar", correspondiente al canal 1P(K = 0). Así, por ejemplo, en la distribución angular de los frag
mentos procedentes de la fotofisión del '2а°и, siendo la energía del espectro dé frenado Em¿x = 5, 4 MeV y
5, 2 MeV, la contribución del componente cuadrupolar à la sección total de fotofisión es 10 y 43<7o respectiva
mente, mientras que para Émáx> '6 MeV, esta contribución no es superior a 3 -3 , 9fc¿ En los núcleos par-par 
investigados, el efecto de fisión "cuadrupolar" se observa más claramente en el 240.Pu y con menos nitidez en 
el 232Th. ■ Los resultados de las mediciones permiten evaluar la razón de las secciones parciales de fotofisión 
para núcleos pesados., ,  ̂ . .

Por último se estudia la cuestión de la paridad del estado fundamental del MaPu en relación con los 
resultados de las mediciones de la distribución angular de los fragmentos procedentes de la fotofisión del 239 Pu, 
donde se ha observado un cambio del signo de anisotropía, de conformidad con las previsiones teóricas para 
los canales K = i  y

1. ВВЕДЕНИЕ - . . ■

В есь м а  привлекательной с точки зрения изучения физики деления я в 
ляется  реакция (y,î), при энергиях г а м м а -к в а н т о в ,  близких к порогу д е л е 
ния. Это объясняется двумя обстоятельствам и. В о-первы х,гамм а-кванты  
с энергией  5 — 7 М эв и спы ты ваю т на тяж ел ы х  яд рах  лишь элек тр и ч ес ко е  
дипольное и электрическое квадрупольное поглощение. Для четно-четных 
яд ер -м и ш ен ей  эт о  приводит к образованию  с о с т а в н ы х  яд ер  лишь в двух 
возможных состояниях 2 + и 1- ,  причем и з - з а  .того, что длина волны гам м а-  
квантов в р ас см ат р и в ае м о й  области  энергий значительно превышает р а з 
меры ядра, сечение дипольного поглощения должно быть значительно боль
ше сечения квадрупольного поглощения. В о-вторы х ,  м оменты составны х 
ядер после поглощения г а м м а - к в а н т а  о к а зы в а ю тс я  вы строенны м и вдоль 
направления пучка фотонов. В случае дипольного поглощения выстраивание 
является  полным (для четно-четны х мишеней), поскольку проекция полного 
мом ейта  фотона, равного единице, на направление пучка может принимать 
Лишь значения ±1 (но не 0).

О. Б ор  в ы ск азал  предположение [1], что барьер деления сильно з а в и 
сит от квантового числа К — проекции полного момента ядра на ось деления, 
и ядро проходит через  седловую точку по одному из достаточно далёко о т 
стоящих друг от  друга по энергии "каналов" .  Ниже всего  леж ат  барьеры 
для К = 0, поэтом у при фотоделении им еется  направление преим ущ ествен
ного вылета осколков и угловое распределение имеет вид b s in 2^  + с s in 2 2 û 
где  коэффициёнты Ъ и с св яза н ы  с сечениям и "дипольного" и "к в а д р у 
польного" ф о то д ёл е н и я .  Е сли  вк л ад .д аю т  каналы с К = 0 , то  в у гл о во м  
р а с п р е д е л е н и и  п о я в л я е т с я  и з о т р о п н а я  к о м п о н е н т а ,  о б о з н а ч ё н и е  е е  á ;

; В эксперим ентальных исследованиях к г а м м а -л у ч а м  в; качёстве  ср е д 
ст ва  возбуждения деления прибегают г оразд о  реж е ,  чем к нейтронам, по
скольку  сечение реакции ( у ,  f ) в интересующей нас области  энергий м ало 
и изм еряётся  обычно миллибарнами. Впервые экспериментальные указания 
на существование компоненты, пропорциональной s i n 2 2 т> в угловом распре
делении осколков  были получены при фотоделении U 238 г а м м а - к в а н т а м и  
торм озного  излучения с м аксим альной  энергией  Е маКс = 9,4 М эв группой 
Л а зар е во й  [2]. Б ольш ая  величина наблюденного на опыте отношения с /Ь
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~ 0 , 6  истолковы валась  авторами как р е з у л ь та т  подавления дипольной ком 
поненты в сечении нейтронной конкуренцией. Однако, аналогичные и з м е 
рения группы К ац а  [3 ,4 ]  для больш ого чи сла  ч е т н о - ч е т н ы х  м иш еней , в 
том  числе и для U238, не показали  сколько-нибудь  сущ ественного  вклада 
квадрупольного фотопоглощения в процесс .  Форкман и Юханссон [5] и с 
пользовали 7 -лучи реакции F 19(p ,a 7 )0 16 и обнаружили на U 238 приЕ  = 6,1 Мэв 
значительную вероятн ость  квадрупольного деления (с/Ъ  = 0 ,37 ).  При и с 
следовании  у гл о в о г о  расп ред елен и я  осколков  при делении д р у г о г о  ядра  
U 236 7 -к ва н та м и  реакции F 1 9 (p ,a ,7 )0 16 , выполненном Коннером, Х енкелем  
и С иммонсом [6 ], не обнаружено зам етной  примеси компоненты

0<2+. О), ~ s i n 2 2 '0’.• yf
У гловые распределения осколков при делении U 238 и T h 232 7 -лучам и , с о 
провождающими радиационны й з а х в а т  м ед лен н ы х  нейтронов т и т а н о м ,

Е = 6,61^°*^ были измерены группой итальянских и немецких физиков [7].

Эти и зм ерен и я  такж е  по к аза ли ,  что вклад  квадрупольной компоненты в 
угловое  распределение незначителен . В работе Солдатова и др. [8 ] были 
повторены те  изм ерения Л а зар е во й  и др. [2] и Форкмана и Юханссона [5], 
которы е обнаружили сущ ественны й  вк лад  ст$+,0} . П овторны е опы ты  не 
подтвердили р е з у л ь т а т о в  работ  [5, 9]. Т аким  образом , большинство в ы 
полненных исследований  ф отоделения при квадрупольном  поглощении 7 - 
квантов показы вает,  что эф ф ект ,  связанный с присутствием квадрупольной 
компоненты в угловом  распределении  осколков ,  в диапазоне  энергий  7 - 
квантов от 6  до 20 Мэв если и имеет м есто ,  то не выходит за  пределы э к с 
периментальных ошибок порядка нескольких процентов.

В р а б о т е  Г риф ф ина  [9] было о тм еч ен о ,  что если  порог  деления  для 
состояний 2 + существенно ниже, чем для состояний 1 ", то при подпороговом 
делении большая проницаемость барьера,для квадрупольного деления может

существенно увеличить отношение сг(2+) /ст^ ) по сравнению с отношением

сечений фотопоглощения сг̂ 2+̂  /ст^ 1 * . '

В работе [10] было показано, что в пользу предположения о большой — 
порядка 0,5 Мэв — разнице в порогах между состояниями Г  и 2 + указывают 
н ек о то р ы е  э к с п ер и м ен т ал ь н ы е  данные по реа к ц и я м  (or, pf), (n , f )  и (7 , f ) . 
Если это  справедливо, то заметны й вклад квадрупольной компоненты с л е 
довало  и с к а т ь ,  у г л у б л я я с ь  под порог  "дипольного" деления  — в о б л а с т ь  
энергий возбуждения ниже 6  М эв .  Анализ угловы х распределений в этом  
случае м ог  бы дать  прямую информацию об относительном расположении 
порогов деления для различных каналов и позволил бы оценить отношение 
парциальных сечений дипольного и квадрупольного фотопоглощения, которое 
представляет самостоятельный физический интерес.

П оэтому мы предприняли подробное измерение угловых распределений 
осколков фотоделения при энергиях  возбуждения порядка и меньше 6  Мэв 
на T h 232 , U 238 и P u 240 . К раткое сообщение о р е з у л ь т а т а х  для U 238 было 
опубликовано в работе  [25].
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2. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ •

2.1 : Методика эксперимента

В настоящей работе  использовалась  простая,  но в е сь м а  надежная м е 
тодика регистрации  осколков по сл е д а м ,  которые они оставляю т при про
хождении че р ез  стекло .

Путем травления поверхности стекла  в 2,5%-ном растворе  плавиковой 
кислоты при соответствующих условиях следы осколков доводятся до р а з 
м еров, удобных для просмотра в обычный биологический микроскоп с у в е 
личением в 150 р а з .

У с тр о й с тв о ,  п р и м ен явш ееся  для и зм ерен и й  у гл о в ы х  р асп р ед ел ен и й  
осколков ( р и с . 1 ), представляло  собой к ас сету ,  в центре которой закрепля
лись  слои из и сс л ед о вав ш и х ся  делящ ихся  в е щ е с т в ,  а по окруж ности  в о 
круг  них ч е р е з  15° м еж д у  нап равлен и ям и  0° (180°)  и 90° по отношению 
к пучку 7 -квантов располагались два набора пластинок из фотостекла. Не
которы е количественны е х ар ак тер и сти к и  г еом етрии  опы та  в и зм ерен и ях  
с 7 -к в а н та м и  реакции F 1 9 (p, о?7 )0 16 и т о р м о зн о го  излучения показаны  на 
р и с . 1 .

И спользовавш иеся  слои е с т е с т в е н н о г о  урана и Th232 были толщиной
1,0 —1,5 м г /с м 2 ,  а изотопов  плутония 0 , 1 —0,2 м г / с м 2 .

При изм ерении  у гл о в ы х  распред елений  осколков  фотоделения  [U238 ] 
и [Th232 ] в обе половины экспериментального устройства помещались прак
тически одинаковые слои одного и того же вещ ества .  При измерении угло 
вы х р асп ред елен и й  оск о л ко в  ф отод еления  P u 240 и P u 239 и с п о л ь зо в а л с я  
двойной слой, на одну сторону которого наносился плутоний с содержанием 
92% (Ри240 ) и 8 % ( P u 239 ), а На другую плутоний с содержанием 97% ( P u 239 ) 
и 3% (P u 240 ). Из измерений числа делений в одинаковом потоке 7 -квантов 
исключался вклад делений, который был св яза н  с примесью изотопа P u 239 

в P u 240 и определялся  по отношению чисел делений в потоке нейтронов из 
тепловой колонны р еа к то р а ,  а такж е P u 240 в P u 239 , определяемы й по с к о 
рости спонтанных делений. Р езуль таты , полученные для фотоделения P u 239 

приводятся и обсуждаются в работе [1 2 ].
Экспериментальные данные описывались выражением

W('tf)'= a + b s in 2^  + c s in 2 2 ^  , ( 1 )

в сам ом  общем виде представляющим угловое распределение осколков фо
тоделения ч е тн о -ч е тн ы х  ядер  дипольными и квадрупольными 7 -квантам и . .  
Коэффициенты в выражении (1) определялись по способу наименьших к в а 
д ратов  с у ч е т о м  конечного  у г л о в о г о  разреш ен и я  опы та и небольших в а 
риаций эф ф е кти вн о сти  р егистрации  осколков  от  пластинки к пластинке в 
п ределах  2%. Ошибки изм ерений  вычислялись как ал геб р аи ч ес ка я  сум м а 
статистической  ошибки и неопределенности, связанной с расхождением р е 
зультатов  просмотра пластинок двумя наблюдателями (0,5%—2%).

В с е  пред ставлен н ы е в р аб о те  у гл о в ы е  расп ред елен и я  осколков, нор
м ировались  из условия W (90° ) = a +  b  = 1.
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Рис. i

Экспериментальное устройство и схема опыта:

1 -  источник 7 -лучей; 2 — слой; 3 — стекло.

Источник
Y-лучей

а b R ' ' L d '

' см ■ ' .см- см см см ■■

F 19 (р, or у ) 1,0 3,6 5,0 7,0 1,5

' Тормозное’: 
излучение 0,8 • ' 2,0 ' 4,0 ' 6,5 • 1,0 '

2.2. Измерения на у-лучах реакции F1'J(p, ayjO1̂'
. В данном р а з д е л е  сообщ аю тся  р е з у л ь т а т ы  и зм ер е н и я  у гл о в ы х  р а с 
пределений осколков при фотоделении U 238 и T h 232 7 -к ва н та м и  реакции 
F i9 (p ,  0-7)016. Спектр 7 -кван тов ,  реализующихся в этой реакции, состоит 
из трех моноэнергетических линий 6,1; 6,9; 7,1 М эв. При выполнении э к с 
перимента были предприняты все .м еры  для выполнений условий опыта по
ставленного Форкманом и Юханссоном [5]. Источником 7 -квантов служила 
то л с т а я  мишень из кристалла  C a F 2 , облучавш аяся  протонами с энергией  
1,45 М эв .  При токе протонов ~30 м ка мишень вы горала достаточно м.ед- 
лённо^ обеспечивая постоянный выход 7 -квантов .в  течение 10 часов . Сум 
м ар н ая  экспозиция при облучении U и T h  составила; 320 и 260 ч а с о в ,  с о 
ответственно .  к а с с е т а  с пластинками в данном эксперименте помещалась 
внутрь герм етической  тонкостённой кам еры , вакуумировавшейся на время 
облучения. Б олее  подробно эти измерения описаны в работе [8 ].

На рис. 2 и 3 приведены результаты  измерений угловых распредёлений 
осколков для U238 и Th232 _ Предварительные результаты  этого опыта были 
представлены в работе [13]. Сплошные кривые представляю т р е зу ль та ты  
обработки эк сперим ентальны х  данных по м етод у  наименьших к вад ратов :
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. • . Р и с .2 ' ., . '

Угловое распределение осколков при делении и 238 у-квантами реакции F 19 (р ,а у )0 16 . 
Сплошная кривая получена обработкой с помощью наименьших квадратов, пунктирная 

кривая описывает данные из работы [5].

д л я .  и 258 W(tf) = 0 ,2 2  ± 0 ,02  + (0,78 ± 0 ,03)s in2tf + (0,04 ± 0 ,0 4 )s in 22tf ; 

для T h 232 W(^) = 0 ,07 ±0 ,01  + (0 ,93  ± 0 ,03 )s in2^  + (0,12 ± 0 ,0 4 ) s in 22^ . .

Полученные в настоящ ем  эксперим енте  данные о тн осятся  к совокуп
ности трех линий у -квантов ,  отдельные интенсивности которых для толстой 
мишени из .

’ 1 (6,1): 1 (6,9): 1 (7,1) = 1 ,00 :0 ,15 :0 ,17  ...

измерены в работе [5]. Пунктиром на р и с . 2 показано угловое распределе
ние осколков при фотоделении U 238 :

• W(t3) = 0,24 +0 ,76  s in 2 i5+ 0,24 s i n 2 2 ^ , ..

соответствующее результатам  опыта Форкмана и Юханссона для всего спек
тра у-лучей при облучении толстой мишени из C aF 2 протонами E = 1,45 Мэв. 
Н епосредственно это  вы раж ение в раб о те  [5] не приводится .  Численные 
значения коэффициентов в нем были рассчитаны на основе представленной 
в р а б о т е  [5] э к с п е р и м е н т а л ь н о й  и н ф о р м ац и и  д л я  о т д е л ь н ы х  у - л и н и й .

На р и с . 2 отчетливо видно значительное расхождение р езу ль та то в  н а 
ших измерений и данных Форкмана и Юханссона'. Т ем  не м енее ,  значения 
угловой анизотропии W(90° )/W(0° ), как сл едует  из соотношений (1) и (3), 
в обоих экспериментах оказались  совпадающими в пределах ошибок опыта.
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, Р ис.З

Угловое распределение осколков при делении Th232 у-квантами реакции F i9 ( p , 0' 7 )O 16 .
Сплошная и пунктирная кривые описывают результаты обработки экспериментальных

данных в предположении с ф 0 и с = 0 ,  соответственно. ■■

Полученные экспериментальные данные для углового распределения оскол
ков при фотоделении U238 , как следует из результатов  обработки по методу 
наименьших квадратов, м огут  быть удовлетворительно описаны соотноше
нием, не содержащим квадрупольной компоненты. Для T h 232 угловое р а с 
п ределение осколков ,  п р ед ставл ен н о е  за в и си м о ст ь ю  б е з  квадрупольной  
к о м п о н е н ты .

W(tf) = 0 ,1 1  ± 0 ,0 2  + (0 ,9 6 ± 0 ,0 5 )  s in2tf

(пунктирная кривая на р и с .З )  по критерию X2 , не м ож ет  быть о тв ер гн у то  
с достаточно  большой вероятностью  Р  = 0,1 (X2 = 9 ,5 ) .

2 .3 . Измерения на пучке тормозного излучения микротрона

Опыты с пучком у -кван тов  торм озного  излучения были выполнены на 
микротроне И н ститута  Ф изических проблем АН С С С Р  (мощностью пучка 
12 Мэв) [14, 15]. Б ольш ое р а с с т о я н и е  м еж д у  электронны м и  орбитам и в 
микротроне (около 35 мм) позволило производить облучение непосредствен
но в вакуумной кам ере уск орителя .  Мишенью служил вольфрамовый диск 
толщиной 1 мм, за  которым помещалась к ассета  со слоем и стеклами. З а 
данное значение энергии Е Макс устанавливалось  как переходом на разны е 
орбиты, та к  и вариацией магнитного  поля. Точность определения энергии 
с учетом нестабильности не хуже 0,1 М эв. Средний ток электронов дости
гал  50 м к а .  В данном эксп ери м ен те  был получен значительный выигрыш 
в интенсивности  делений в сравнении с условиям и  опы та в аналогичны х
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Рис. 4

Энергетические распределения -у-квантов при Е макс = 5,6 Мэв:

1 — интегральный спектр тормозного излучения, рассчитанный 
Шиффом [16] <Р(Емакс, Е) для тонкой мишени;

Емакс ,
2 -  распределение f (Е макс, E) = J '  (р(Е 1, E)dE' дЛя толстой мишени,

' Е .

вычисленное в предположении равномерной потери энергии 
электроном по толщине мишени.

3 -  кривая к(Емакс —Е)2 , которой спектр f (Е макс, Е) аппроксимировался 
при анализе экспериментальных данных (см . ниже).

4 -  величина Of (Е) • f (Е макс, Е) — "эффективный спектр" гамма-лучей, 
вызывающих деление. ' ,

5 — сечение фотоделения Of(E).

выполнениях ранее измеренных. Это преимущество дало возможность осу
щ ествить  изм ерения в наиболее интересной и до сих пор неизученной о б 
ласти  энергий у -к ва н то в  с Е макс < 6  М эв, где процесс дипольного деления 
становится  сущ ественно п о дб арьерн ы м . В этой области  Е Макс несм отря  
на то, что в спектре торм озного  излучения присутствуют у -кванты  с эн ер 
гией  от 0  до Емакс вс л е д с т в и е  р е з к о г о  ум еньш ения вер о ятн о с ти  вблизи 
порога (с м .  р и с . 4),  реальн ы й  сп е к т р  у - к в а н т о в ,  производящ их деление ,  
имеет форму достаточно узкой линии с шириной ~0 ,4  Мэв. Измерения угло
вых распределений осколков были выполнены в интервале Е Макс от 5,2 до 
9,25 М эв.

Чтобы предотвратить нежелательный нагрев стеклянных пластинок под 
действием прямого пучка электронов, прошедших через мишень, за мишенью 
помещался алюминиевый поглотитель толщиной 1 см , достаточной для пол
ного торможения электронов с энергией 10 М эв .  Контрольные опыты по
казали, что введение поглотителя не приводит к существенному изменению 
той части спектра у-лучей , которая производит деление. Также было у с т а 
новлено, что фон делений, связанны х с фотонейтронами и рассеянными у -  
к в ан там и ,со ставл яет  м енее  0 ,1 % э ф ф е к т а ,  наблюдаемого в прямом пучке.

Р е зу л ь т а т ы ,  полученные путем обработки экспериментальных данных 
с помощью м ето д а  наименьших квадратов ,  представлены на рис. 5 — 9. На
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Зависимость от Е маКс коэффициентов a, h ,  с для фотоделения Th232.

Р и с . 6

Зависимость от Емакс коэффициентов а, Ъ, с для фотоделения и 238
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-—► Е макс (Мэв)
. Р и с .7 *

Зависимость от Е макс коэффициентов а, Ь, с для фотоделения P u 240 .

рис. 5 —7 изображ ены эн ергети ческ и е  зависим ости  коэффициентов а ,  Ь, с 
для T h 232 , U 238 и P u 240 . Значения анизотропии фотоделения

W(90 ° ) _ 1 = b
W(0°) а

полученные в настоящ ей раб о те ,  на рис .  8  сравниваю тся с данными Б е р г а  
и др. [4]. Э ксперим ентальны е точки микротронных измерений леж ат  с и 
стем атически  выше. Контрольный опыт при Е маКс = 9 ,2 5  Мэв с мишенями 
толщиной 1 и 0,05 мм убедил нас в том , что это т  эф ф ект  обусловлен р а з 
ницей в толщине мишени, а следовательно, и в спектрах  торм озного  излу 
чения. На р и с .  9 приводятся  р е з у л ь т а т ы  опы та  и последующей м а т е м а 
тической обработки, полученные для трех  исследовавшихся ядер при Емакс =
5,4 М эв. Из представленных данных видно, что относительный вклад р а з 
личных компонент зави си т  не только от энергии 7 -к в а н то в ,  но и зам етн о  
и зм ен яе тс я  от ядра к ядру . Б о ле е  детальный анализ р е з у л ь т а т о в  э к сп е 
рим ента проводится в следующем р а з д е л е .

3 .  АНАЛИЗ И ОБСУЖ ДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ

Характерным и чертам и  полученных угловы х распределений осколков 
фотоделения являются почти полное исчезновение изотропного члена и р е з 
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— »*Е макс (Мзв)
Р и с. 8

Зависимость угловой анизотропии фотоделения b /a  от Е макс. Кружками 
(о — Th232 , ® — U238 , е — Pu240 ) изображены результаты измерений 

с мишенью толщиной 1 мм. Полностью зачерченным кружком показана 
величина анизотропии фотоделения U238 при Е макс = 9,25 Мэв, 

наблюдаемая в опыте с мишенью толщиной 0,05 мм.
Треугольниками изображены данные работы [4].

кое возрастание квадрупольной компоненты при уменьшении энергии гам м а-  
квантов, вызывающих деление. Для изложения современных взгляд ов  на 
природу этой анизотропии приведем цитату из основополагающей по этому 
вопросу работы О. Б о р а  [1]: "При энергиях  возбуждения, не сильно п ре
вышающих порог деления, ядро, проходящее через  седловую точку, я в л я е т 
ся по' существу "холодным", так как большая часть его  энергии представ
ляет потенциальную энергию деформации. Квантовые состояния, в которых 
ядро может находиться в критической точке "каналов деления", сильно р а з 
делены и представляю т относительно простой тип движения ядра,  Можно 
ожидать, что спектр этих каналов будет похож на спектр, наблюдаемых при 
м алых возбуждениях основного состояния ядра. . .  Таким образом , можно 
ожидать, что вблизи седловой точки нетно-четны е ядра имеют сам ое низ
кое состояние I = 0 + и близко располож енны е уровни коллективного  в о з 
буждения типа 2+, 4+, . . . ,  т а к  же как  и состояние типё 1“ , 3 “ , . . . ,  хотя  
и с несколько  более высокими эн ер ги я м и " .
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Угловые распределения осколков фотоделения Th232 , U238 , Pu240 
при Е макс = 5,4 Мэв. Кривые рассчитаны методом наименьших ■ -

квадратов. Пунктиром показаны отдельно дипольная • 
квадрупольная и изотропная компоненты.

В обоих у к аза н н ы х  ротационных полосах  проекция полного м о м е н та  
на ось симметрии ядра,  которая совпадает с направлением р а з л е т а  оскол
ков, К = 0 ,  что и дает  наблюдаемые угловы е распределения

Wfû) ~ s i n 2-ü при I 7I = 1- и W ( ^ ) ~ s i n 2 при I я = 2 + .

Основная трудность,  связанная  с такой интерпретацией, неоднократно 
о тм еч алась .  В работе Гриффина [9], например, говорится: "Предполагае
мый Спектр в седловой точке в лучшем случае является квазистационарным, 
и фактически понятие о таком спектре корректно только в том случае, если 
ядро находится в седловой точке значительно более продолжительное время, 
чем  период в о зб у ж д ен и я " .  П ериод, св я за н н ы й ,  нап ри м ер ,  с  вращ ением  
им еет  порядок 10 ' 19 с е к .  Оценки времени прохождения ч ерез  барьер дают 
обычно зам е тн о  меньшие значения (см .  напр. [17]). Причин, по которым 
это соотношение характерных времен изменилось бы до сих пор не указано. 
П оэтому мы пред лагаем  несколько другую точку зрения. С оставное ядро 
живет 10‘ 1 4 сек .  Если в процессе эволюции составного ядра К сохраняет
ся в течение отрезков  времени больших времени деления, то в течение т а 
ких периодов сохраняется соответствующее этом у значению распределение 
вероятности  для ориентации оси ядра  в п ростран стве  и з а  врем я  деления 
направление оси ¡ядра не успеет изм ениться .  Изложенные выше качествен
ные соображения мы и использовали при анализе результатов эксперимента. 
Для получения количественных соотношений необходимо ввести  некоторые 
дополнительные предположения.

Составное ядро образуется в рассматриваемой области энергий гам м а-  
квантов лишь за  сч ет  электрического  дипольного и квадрупольного погло
щения. Анизотропные члены в угловом распределении соответствую т низ
шим каналам с К = 0. Изотропная компонента со зд а етс я  каналами с более 
высокими порогам и ,  у которы х все  значения К рав н овероятн ы . Д и ф ф е
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ренциальное сечение фотоделения монохроматическими у-квантам и (с уч е 
том нормировки у г л о в ы х  распределений) можно записать в виде:

o(e , E ) = a t / ) ( ? p pîr--ï s i n ^  + î î r£Tîr j  +

f  -р(2Т,0) Л 2 \ к )
+ a i 2  ̂  ̂; z: siil 2 2 tÏ + -г- r=̂~У \Г{  + Г у 16 2 Tf +Гу (2)

где a  i1  ̂ и <А2  ̂ -  парциальные сечения дипольного и квадрупольного фо- 7 / •
топоглощения соответственно;

p ( lTr.°) _ делительная ширина низшего канала с К = 0 для состояния со спи

ном I и четностью  7г, а г } 11Г,к̂ = Г у —г / 1̂ ’0) , r f — полная д е л и те ль н ая ,
а Гу -  радиационная ширина.

Э нергетич еская  зави си м ость  средней делительной ширины уровней с 
заданным спином I и четностью т определяется формулой Бора-Уилера [18]:

r I ”r (E) = ^ f ^ P ( E , E f  , Е Й ИВ) ,  . (3)

i=1

где  D I,ir — среднее расстояние между уровнями, индекс i нум ерует каналы 
деления, v — полное число каналов, а Р  — проницаемость барьера для i - r o  
канала .  '

Для проницаемости параболического барьера Хилл и Уилер [19] нашли

P ( E , E (fi ) , E g IIB) = (4)

В этом  выражении E f - высота барьера деления, а Е крИв -  параметр, харак
теризующий кривизну вершины параболы, которая аппроксимирует форму 
барьера  вблизи порога .

В форм уле (3) м нож итель  D I>7r слабо  за в и с и т  от  энергии ,  у б ы в а я ,

как Е 2 е ' 1̂  , и в наших расчетах  на протяжении энергетических интерва
лов порядка 0,5 — 1 М эв его  можно с той же, примерно, точностью , что и 
сг(2+) / о ^  ) '  считать  постоянным . .

Однако наблюдаемые характеристики процесса — угловые распределе
ния, сечения и т . д . ,  определяются не только энергетической зависимостью 
предэкспоненциального  множителя в выражении (3), но и е го  абсолютной 
величиной. Как показано в работе [10], при заданных E f и Е Крив положение 
"наблюдаемого" порога Т , то есть  точки энергетической оси, где сечение 
деления достигает половины своего значения на плато, а также наклон кри-
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вой сечения в этой  точке сильно зави сят  от относительной величины м но
жителя d / 2 î г и  радиационной ширины Г у . .  ■

В р аб о те  [10] п о к аза н о ,  что форм ула (-3) вполне у д о в л етв о р и тел ь н о  
описывает обширную совокупность экспериментальных данных за единствен
ным, но очень резки м  исключением — делительная  ширина р езо н ан со в  0 + 
в реакции P u 239 (n, f) примерно в 70 раз меньше величины, предсказываемой 
выражением (3). Как относительно общего со гл аси я ,  так  и относительно 
указанного  р езк о г о  исключения, одинаково трудно предположить, что они 
являю тся  случайными. В книге У илтеса [20] это  положение объясняется  
следующим образом .  "Возможным объяснением яв ляется  то, что примесь 
сам о го  нижнего адиабатического  уровня (0 +) в компаунд-состоянии н е в е 
лика. Этот уровень изолирован от плотного спектра энергетической щелью 
в 1 или 2 Мэв. . . и переходы на него и с него сильно запрещены". .

Все эти соображения относятся ,  конечно, и ко всей нижней полосе к а 
налов с К = 0, построенной  на состоянии  0+ . Е сл и  они сп р а ве д л и вы ,  то 
при расчете  делительной ширины для этих каналов правую часть  в (3) надо 
поделить на величину А больше единицы. Как у к азы в ал о сь  выше, с р а в 
нение с экспериментом для резонансов реакции P u 239 +п дает  А ~ 7 0 .  По
м имо аном ально  м алой  делительной  ширины состояний  0+ у  P u 240 т а к о е  
предположение кач ествен н о  объясняет  обнаруженное в р аб оте  [2 1 ] преи
мущественное испускание осколков под углом 90° к пучку в реакции U235 +п 
при энергии Е п ~  1 0 0  кэв ,  и некоторы е особенности энергетической  за в и 
симости угловы х распределений осколков фотоделения (как будет п о к аза 
но ниж е) .

Измерения производились на сплошном спектре.торм озного  излучения. 
П оэтом у  анализ  эн е р г е т и ч е с к и х  за в и с и м о с т е й  у гл о в ы х  расп ред елен и й  
ослож няется,  и получаемые оценки физических характеристик — таких, как 
вы сота  и ф орма барьера  деления, отношение парциальных сечений — с т а 
новятся  м енее  определенными. С учетом  "разм азы в ан и я"  в толстой м и 
шени близкий к верхней границе участок  торм озного  спектра  м ож ет быть 
удовлетворительно представлен (р и с .4) функцией

' ; . f (E MaKc)E ) d E = k ( E MaKC - E ) * d E ,  (5)

где  к практически не зависит от Е макс .
Радиационная ширина Гу ~ 3 0  мв в р ассм атр и ваем о й  области энергий

Е ~  5,5 — 6  М эв. Оценка величины по формулам для плотности уровней
. . ¿'я .

[2 2 ] дает  значение порядка нескольких сот м в . Это означает,  что для оце-
D . т- а D „  -р0 — Гу , а т  т ^  Гу2п 7 ’ 27Г A ïнок м о ж н о .сч и тать ,  что —- »  Гу , а «  Гу . П оэтом у  для К = 0 мы в

Л .в зн а м е н а т е л е  дроби. -  * -  м ож ем  п рен е б р е гать  величиной Г}- по с р а в -
1 f + 1 )

нению с Гу . '
. Для каналов с К ф 0 при подбарьёрном делении это тоже, очевидно, воз-

0) к)можно до тех пор, пока Гу > T f  ’ ' > Tf , то есть при b >, а, но уже по
„ ■  ̂ -  ' 2тг (Ег-Е)  ‘ ' :другой причине — и з - з а  большой величины ехр —е -----------1 по сравнению с

* . lii Крив

единицей. • ■
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Интегрируя выражение (2) по спектру (5). учитывая все выше с к а за н 
ное и выполняя несложные преобразования, легко  показать, что

(i-.k) _  (l'.k;
\ — Ф(Е макс i Ef , Е  крив ) 
> -  3 Ф(Емакс; Е Г ' < Е 0

Í : (6)

3 a¡2+) Ф(Е макс , E  f2+l 0) , Е Й ив^
4 cr(l-) ? (Ë ^ 7 Ë p W 7 Ë (^  ’ (7)

где

Ф(Е, , E f , Е  крив ) —
e2de

крив '  J 1 x  2тго 1 +ехр:Е крив (е “ Е макс + E f)
(8)

Интеграл (8) вычисляется точно лишь при Е макс =Ef ,  когда его значение 
равно

Ф ( Е Макс,  E f , .E  крив) =  1, 8 (9)

но как только Е макс отличается от Ef в ту или другую сторону на величину, 
большую, чем  Екрив /27т , можно, сохраняя вполне достаточную точ ность ,  
и спользовать  асим птотические  выражения:

Ф(Е макс > Е f > Е крив ) -

1>8^Екр̂ в_̂ ) ^ Емакс, Е0 при Емакс -  E f > ^ ^ - ( 1 0 )
2тг

2тт
Екрив Y Екрив

2 7Г ' ' е

(Ef EMaK¿)
при E f - E MaKC> - ^ - ( l l )¿ж

С помощью выражений ( 6 — 11) можно сделать  следующие оценки:
1. Отношение a / b  согласно (6 ) при E ^ p¿^  <Е^крив> должно с ум еньш е

нием Е макс дос ти гат ь  минимума при Е Макс = Е ^1 ■ . (После эт о г о  м и 
нимума начнется плавный подъем. Он со о тветству ет  тому факту, что о т 
ношение проницаемостей двух барьеров, отличающихся лишь вблизи вершины, 
с углублением в подбарьерную область должно стрем иться к единице. Од
нако для ч е тн о -ч е тн ы х  яд ер  эт о  с о о т в е т с т в у е т  таки м  низким  э н е р г и я м ,  
возбуждения, где наблюдать деление уже трудно). Значение порога канала 
(1” , к = 0) то гд а ,  согласно  та б л .1  и р и с .  10, равны для U238 и T h 232 5,7 и 
5,9 М эв, соответственно .  Эти значения совпадают с величинами, которые 
можно получить по кривым энергетической зависимости сечения фотоделе-
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Р и с .10

Сравнение экспериментальных и расчетных значений a /b  и c /b  
в случае фотоделения и 238 :

Д, о — данные настоящей работы; а — данные, полученные на моноэнергетических 
7 -квантах [5, 7]. Сплошные кривые рассчитаны по формулам (6) и (7),

. пунктирная кривая проведена по экспериментальным точкам.

ния для этих ядер, приведенным в работе [10]. На P u 240 до энергии Е макс =
5,4 Мэв а /Ь  монотонно падает,  и таким образом, для этого ядра получается 
Е / 1 ’°) ^ 5 ,4  Мэв (см .  рис.  1 1 ).

2 .  Аналогично, отношение с /Ь  с уменьшением энергии д о с ти гае т  м а 
ксимума в точке е / 2+,°) . На эксперименте это  отношение для и 238 и P u 24  ̂
м онотонно в о з р а с т а е т  вплоть  до с а м ы х  низких исслед ован н ы х  значений  
Емакс ~ 5 ,2  и 5,4 Мэв соответственно .  Эти величины и являются верхними 
границами для Efí2+’ соответствующих ядер . Для P u 240 нижний порог и з 
ве с те н  из реакции (d, pf) и р авен  4 ,8 М эв [23], п оэтом у  полученный нами 
р езу ль та т  лишь увеличивает вероятность того ,  что порог 4,8 Мэв со о т в ет 
ст в у ет  полосе каналов с к = 0 и положительной четностью . Случай с U 238 

убедительно пок азы в ает ,  что разница по энергии между полосами 0 +, 2 +. . .  
и 1“ , 3 “ составляет  для этого  ядра не менее 0,5 М эв.

3 .  Точка, в которой дости гается  минимальное отношение а /Ь  (или, что 
то  же с а м о е ,  м ак си м ал ь н о е  значение анизотропии) для каналов  1 ” , к = 1 

я в л я е т с я  глубоко подбарьерной, а делительная  ширина и сечение деления 
ч е р е з  канал (1~, к = 1) в ней как  р а з  вы ходят  на насы щ ение . И зм ерен и я  
на монохроматических -у-лучах и тормозном спектре при этой энергии долж
ны давать  примерно одинаковую анизотропию. С повышением энергии и зо
тропная компонента а / Ь  на монохроматических у -к в а н т а х  должна в о з р а с 
та ть  экспоненциально .
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------®-Е макс ( Мэв)
Р и с .11

Сравнение экспериментальных и расчетных значений a /b  и c /b  в случае 
, фотоделения Pu240 (обозначения те же, что и на рис. 10). .

а 2тг(Е /  Е Макс) /I'M
Г ~ е х р ----  p  ( i".к)-----------  ’ (12)

крив

а на тормозном спектре медленнее , по закону

(1".к)
( Ef  — Емакс

111 крив

Ь (Е„ ,кс  -  е / Г 0 ) ) 3

( 13)

На эксперим енте все это наблюдается (см . рис. 10), и можно оценить з н а 
чения парам етров  Efí1 ,к) и Е Ц,йв  ̂ > выбирая их так ,  чтобы кривая ( 6 ) про-



Таблица 1

ПАРАМЕТРЫ УГЛОВОГО РАСПРЕДЕЛЕНИЯ ОСКОЛКОВ
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Емакс
Мэв а b с

, Th232 - _

5 ,4 ' • 0,009 ±0,009 0,991 ±0,027 0,030 ±0,025

5,65 0,010 ±0,005 0,990 ±0,016 0*

5,9 0,010 ±0,005 0,990 ±0,016 0,084 ±0,014

6,4 . 0,022 ±0,005 0,978 ±0,015 0,022 ±0,014

6,9 0,032 ±0,007 0,968 ±0,024 . ' 0,020 ±0,022

. и  238 •

5,2 0,042 ±0,035 0,958 ±0,050 1,018 ±0,068

5,4 0,038 ±0,009 0,962 ±0,017 0,155 ±0,021

5,65 0,034 ±0,005 0,966 ± 0,011 0,040 ±0,010

5,9 0,078 ±0,005 0,922 ±0,014 0,039 ±0,014

6,4 0,127 ±0,004 0,873 ±0,009 0,034 ±0,008

6,9 ' 0,213 ±0,004 0,787 ±0,008 0,047 ±0,008

9,25 ’ 0,570 ±0,006 0,430 ±0,007 0,013 ±0,007

■■ р и 240

5,4 • 0,171 ±0,044 0,829 ±0,061 1,072 ± 0,077

5,65 0,301 ±0,038 0,699 ±0,050 0,628 ±0,064

5,9 . . 0,561 ±0,013 0,439 ±0,017 . 0,302 ±0,021

6,4 . 0,660 ±0,008 ; 0,340 ±0,011 . 0,106 ±0,012

' 6,9 . 0,689 ±0,016 0,311 ±0,021 -  0,067 ±0,024
' 7,9 ‘ ■ ' 0 ^725 ± 0 ,012 0 ,275± 0 ,016 0,074 ±0,018

* Обработка данных при Е Макс = 5 ,65  Мэв для Th232 выполнена в предположении 
С = 0, поскольку в противном случае для С получается небольшое отрицательное значение.

ходила через эксперим ентальны е точки. Это было проделано как для з а 
ви с и м о с тей  а / Ь  ( Е  Макс ), т а к  и для с / Ь ( Е Макс)-  Для н ек о то р ы х  порогов  
значения п а р а м е т р о в ^  и Е  крив получены в работах  [3] и [23], в р асчетах  
мы на них опирались. Р асч етн ы е  кривые приведены на рис. 10 и 11, а р е 
зультирующие значения параметров  Ef и Е крив собраны в табл .  2.

4. При значениях Емакс , заметно превышающих пороги Ef<2'1’' 0̂  и 
формула (1 0 ) дает асимптотическое значение .

г ч гг<2Г) пг  _ т г / 2+' 0)-\3
£ / т г  ____  ( Е ¥ .а к с___________Ed :_L  . / 1 4 1
Ъ ( м а к с > -  ( Г)  _  ( 1 - , 0) з >

4 ст (^макс )

Это соотношение позволяет  оценить значения o f 2  ̂/ o j 1  ̂ для T h 232 , U 238 , 
P u 240 в рассматриваемой области энергий. Они также приводятся в табл. 2.
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Таблица 2

З Н А Ч Е Н И Е  П А Р А М Е Т Р О В  E f  И Е крив , А Т А К Ж Е  
О Т Н О Ш ЕН И Я сту(2+) / с т / Г ) , П О Л У Ч Е Н Н Ы Е  ИЗ 

АНАЛИЗА Э К С П Е Р И М Е Н Т А Л Ь Н Ы Х  Р Е З У Л Ь Т А Т О В

232 u238 P U 240 •

E f2 '0 -  ■ S 5 ,2 < 5 ,4  (4 ,8 )a

' т г 2+'°  ’■^крив - 0 ,7 6 -

‘ E f 1" '0 5 ,9 5,7 5,2
■р 1 " ,  0 . 
^крив 0 ,7 6 0 ,76 0 ,4 a

. E f 1" 'k 7,2 . 7,0 5,7
Tri i i k
^  крив 1,0 1.1 0 ,5

a  <2+> la (1_) y ' У 0,01 < 0,015 0 ,14

а Значение взято из работы [23].
б. Значение получено по результатам работы [3].

Р езу л ь тат ы ,  приведенные в т а б л . 2 , показывают, что для всех исследо
ванных четно-четных ядер каналовая структура является достаточно четкой, 
т . е .  пороги для разных каналов, как правило, отделены друг от друга зн а 
чительными энергетическим и интервалам и. Р асстоян и е  м ежду порогами 
AiEf = E ft2+'°) — Е ^ 1 ,0J для Pu 240 и U238 составляет 0,4 —0,5 М эв. Для Th232 

э т у  величину определить  не у д а е т с я ,  поскольку  для э т о г о  яд р а  п ри м есь  
квадрупольной компоненты в исследованном интервале энергий всюду н а 
ходится на уровне экспериментальных ошибок. Расстояния между и
Efí1"’14) н ах о д ятс я  в к ач ест вен н о м  со гл ас и и  с р е з у л ь т а т а м и  р аб о ты  [4} — 
возрастаю т от P u 240 к T h 232 от 0,5 до 1,3 М эв. Однако у нас во всех слу
чаях получаются существенно — примерно вдвое — большие значения . Во- 
первых, пороги Eft1’-0) и Eft1"’^  несколько "раздвинулись" и з - з а  введения

м нож ителя  ■т~-=7Гв правую ч а с т ь  форм улы (3) для каналов  с к = 0 .  В о -  А /и ■

вторы х,  при обработке  эк сп ер и м ен т ал ь н ы х  данных мы у чи ты вали  форм у 
торм озного  спектра (в работе  [4] при вычислении величин A2 Ef =Ef*1",,<) —
— Е /1*'0) спектр у -квантов  приближенно зам енялся  монохроматической ли
нией с Е = Емакс ). Это та к ж е  приводит к увеличению A 2 E f . Величина 
AiEf + A2 E f = Е / Х 'У) - е / 2 ,0) , связанная  с "шириной энергетической  щели 
в седловой точке" в предположении одночастичной природы каналов (1  “ , к ) , 
близка к 1 М эв у P u 240 и к 2 М эв у U23? .

Кривизна вершины более вы сокого  порога должна быть больше [13]. 
Из таблицы 2 видно, что значения  Е крив , дей стви тельн о ,  увеличиваю тся  
с повышением п о рога .  ‘

. Приведенные в таблице отношения сечений поглощения квадрупольных 
7 -квантов  меняю тся от ядра к ядру, но по порядку величины согласую тся с

R \ 2 . , « - 2электродинамической оценкой \ ^ J  ~ 5 - 1 0 ' ¿ [24].

Изменение отношений сечений от ядра к ядру, по-видимому, указы вает  
на сущ ествование зависим ости  этих  сечений и от энергии для каж дого из
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яд е р .  О тсю да сл е д у е т  необходим ость  более д е та л ь н о г о  изучения  э т о г о  
вопроса .

4 .  ЗАКЛЮ ЧЕНИЕ . *

В р аб оте  п оказано ,  что прежние публикации об обнаружении к вад ру
польной компоненты в угловом  распределении осколков фотоделения U238 

при эн ерги ях  6—10 М эв не подтверж даю тся .  К вадрупольная компонента 
обнаружена в не изученной до сих пор области энергий у -к в а н то в  5 — 6  Мэв 
ниже порога дипольного деления в согласии с теоретическими пред ставле
ниями, следующими из м одели каналов деления.  А нализ относительного  
вклада  квадрупольной, дипольной и изотропной компонент у г л о в о г о  р а с 
пределения осколков показы вает  структуру каналов деления, находящуюся 
почти в буквальном соответствии  с, предсказаниями О. Б о р а .

Авторы выражают глубокую признательность  академ ику П .Л .  Капице 
за  поддержку исследований, В . М .  Струтинскому за  полезное обсуждение, 
И . Е .  Б очаровой  и В . Г .  Золотухину з а  проведение м ате м а ти ч еск о й  о б р а 
ботки эксперим ентальных резу ль та то в  на электронно-вычислительной м а 
шине,. М. К . Голубевой, Н .Е .  Федоровой, Л .Д .  Гордеевой и З .А .  А лексан
дровой за  участие в эксперим енте.
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УГЛОВЫЕ РАСПРЕДЕЛЕНИЯ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ 
Th230 , Pu 238 и A m 241 НЕЙТРОНАМИ*

П .Е .  ВОРОТНИКОВ, С. М. ДУБРОВИНА
В .А .  ШИГИН и Г . А .  ОТРОЩЕНКО 

ГОСУДАРСТВЕННЫ Й КОМ ИТЕТ ПО ИСПОЛЬЗОВАНИЮ 
АТОМНОЙ ЭН ЕРГИИ С С С Р , ИНСТИТУТ АТОМНОЙ ЭНЕРГИИ

• им. И .В .  КУРЧАТОВА, МОСКВА
С С С Р

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

FISSION DISTRIBUTION IN NEUTRON-INDUCED FISSION OF Th230 , Pu238 AND Am241. The angular 
distribution of fragments in the neutron-induced fission of Th230 , Pu238 and Am241 was measured in-the neutron 
energy range 100 - 1200 keV. Measurements were also made for Am241 at neutron energies of 4 and 5 MeV, 
and the dependence of the fission cross-section of Pu23“ on neutron energy in the 50 -1400 keV range was likewise 
determined.

The partial fission cross-sections for the different К-bands were derived for Th230 on the basis of the 
angular distributions obtained, using fission cross-sections taken from another paper, and also the neutron capture 
cross-sections of the neutron permeabilities calculated by the optical coefficients of adhesion. The following 
band sequence was established: i~, j~, $+; the energy interval between the bands is ~100 keV.

The pattern of the cross-section for band shows in the sub-barrier region (at a neutron energy of860keV) 
the same dip as the total fission cross-section. This pattern in the.sub-barrier region cannot be explained by 
the normal change in neutron width, as it can be in the case of fission above the barrier, and gives grounds for 
assuming the presence of some other mechanism powerfully affecting the fission cross-section. The angular 
distributions of the fragments can be explained satisfactorily only on the assumption that there is an energy shift 
between the individual states within the bands. This indicates that the widths of the levels at the saddle are 
probably less than the distances between the levels themselves.. Assuming that the levels are rotatory, a value 
of about 4 keV is obtained for h2/¿J.

. From analysing the anisotropy of Pu23“ fission, we may assume the band sequence if- , j~.
In the case of Am2'*1 fission, the angular distributions show a weak energy dependence and little anisotropy; 

this is explained by the large number of participating states. The measurements at 4 and 5 MeV made it pos
sible to determine the value of Kjj, and to compare it with the data for Np237 . This comparison shows that 
the energy dependence of Kj for odd-odd compound nuclei is apparently identical with that for even-odd nuclei.

DISTRIBUTION ANGULAIRE DES FRAGMENTS PROVENANT DE LA FISSION DE 230 Th, 238 Pu et 241 Am 
PAR DES NEUTRONS. Les auteurs ont mesuré les distributions angulaires des fragments formés lors de la fission 
de 23i)Th, 238 Pu é t241 Am par des neutrons de 100 à 1200 keV. Pour 241 Am, les mesures ont également porté 
sur des énergies de 4 et 5 MeV. En outre, ils ont établi la relation de dépendance entre la section efficace de 
fission de 238Pu et l'énergie des neutrons dans la gamme de 50 à 1400 keV. .

En ce qui concerne 230Th, les auteurs ont déterminé les sections efficaces partielles de fission pour les 
différentes bandes K, en se fondant sur les distributions angulaires obtenues et un utilisant les sections efficaces 
de fission indiquées dans une autre étude, ainsi que les sections efficaces de capture des neutrons et les degrés 
de perméabilité aux neutrons calculés d'après les coefficients optiques d'adhérence. Ils ont établi que les bandes 
se suivaient dans l'ordre ci-après: f ", | +, l'intervalle d'énergie entre les bandes étant d'environ 100 keV.

La courbe de la section efficace de fission relative à la bande accuse, dans la région située au-dessous 
de la barrière (pour une énergié des neutrons de 860 keV), la même inflexion que la section efficace totale de 
fission. Cette forme de la courbe dans la région mentionnée ne saurait s'expliquer par une modification normale 
de la largeur neutronique, comme dans le cas d'une fission au-dessus de la barrière; cela laisse supposer qu'il 
existe un autre, mécanisme exerçant une forte influence sur l'évolution de la section efficace de fission. Les 
distributions angulaires des fragments ne peuvent être expliquées de façon satisfaisante que si l'on admet un

* На симпозиуме зачитано только название доклада.
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déplacement d'énergie entre les différents états à l'intérieur des bandes. On peut en conclure qu'au point 
d'étranglement les largeurs des niveaux sont inférieures à la distance entre ces niveaux. En admettant que les 
niveaux aient un caractère de rotation, on a obtenu pour un h2/2J. une valeur d'environ 4 keV. ■

Après avoir analysé l'anisotropie de la fission de 23SPu, les auteurs supposent que les bandes se suivent 
dans l'ordre suivant: |+,

Dans le cas de la fission de 241 Am, les distributions angulaires accusent une faible dépendance par rapport 
à T'énergie et une anisotropie peu prononcée, ce qui s'explique par le  grand nombre d'états qui participent à 
la réaction. Des mesures effectuées pour 4 et 5 MeV ont permis de déterminer la valeur de Kj et de comparer 
celle-ci aux données obtenues par d'autres auteurs pour 237 Np. Cette comparaison indique que l'évolution de 
K l  en fonction de l'énergie pour les noyaux impair-impair est probablément identique à celle de К£ pour les 
noyaux pair-impair.

УГЛОВЫ Е РАСПРЕДЕЛЕНИЯ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ Th23» , Pu238 И A m 241 Н Е Й ТР О 
Н АМ И. Измерялись угловые распределения осколков деления Th230 , Pu238 и Am241 нейтро
нами в интервале энергий нейтронов от 100 до 1200 кэв. Для А т 241 измерения были прове
дены также при энергиях нейтронов 4 и 5 Мэв. Была также определена зависимость сечения 
деления Ри23й от энергии нейтронов в интервале от 50 до 1400 кэв.

Для Th230 на основе полученных угловых распределений, используя сечения деления, 
взятые из работы [12], а также сечения захвата нейтронов и нейтронные проницаемости, вы
численные по оптическим коэффициентам прилипания [13, 15] были выделены парциальные 
сечения деления для отдельных К-полос. Установлена следующая последовательность полос: 
г » I  , !*»  энергетический интервал между полосами ~100 кэв.

Ход сечения деления для полосы обнаруживает в подбарьерной области (при энергии 
нейтронов 860 кэв) такой же провал, как и полное сечение деления. Такой ход сечения деле
ния, в подбарьерной области не объясняется обычным изменением нейтронной ширины, как это 
может быть в случае деления выше барьера [11], и позволяет предположить наличие какого-то 
другого механизма, сильно влияющего на ход сечения деления. Угловые распределения ос
колков можно удовлетворительно объяснить лишь предположив энергетический сдвиг между 
отдельными состояниями внутри полос. Это говорит о том, что ширины уровней на седле, 
вроятно, меньше расстояния между уровнями. В предположении, что уровни имеют враща-

-  f t 2 лтельный характер, для получено значение около 4 кэв.
Из анализа анизотропии деления Pu238 можно предположить последовательность полосi ’»’ 3- _1“

2 I 2 t 2 •
В случае деления Am 24l угловые распределения обнаруживают слабую зависимость от 

энергии и небольшую величину анизотропии, что объясняется большим количеством участвую
щих состояний. Измерения при 4 и 5 Мэв позволили определить величину K‘¿ и сравнить ее 
с данными по Np237 [18]. Сопоставление показывает, что энергетический ход К§ для нечетно
нечетных составных ядер, по-видимому, одинаков с ходом К§ для четно-нечетны х ядер.

DISTRIBUCION ANGULAR DE LOS FRAGMENTOS DE LA FISION NEUTRONICA DEL 230Th, 238 Pu Y 
241 Am. Los autores han medido la distribución angular de los fragmentos de fisión del 23uTh, 23“ Pu y 241 Am 
inducida por neutrones de 100 a 1200 keV. En el caso d e l241 Am, las mediciones se efectuaron también para 
energías neutrómcas de 4 y 5 MeV. Por otra parte, determinaron la variación de la sección eficaz del 238Pu 
en función de la energía de los neutrones entre 50 y 1400 keV.

Sobre la base de las distribuciones angulares obtenidas, utilizando las secciones eficaces de captura 
neutrónica y la permeabilidad a los neutrones, calculadas con ayuda del coeficiente de absorción óptica, 
separaron para el 230Th las secciones eficaces parciales de fisión para las distintas bandas K. Establecieron 
que el orden de las bandas es el siguiente: f ", f +, siendo el intervalo energético entre bandas de ~100keV.

La curva de la sección eficaz de fisión para la banda presenta en la región situada debajo de la barrera 
(para una energía neutrónica de 860 keV) el mismo valle que la sección eficaz total de fisión. Esta carac
terística no puede explicarse por los cambios normales de la anchura neutrónica, a diferencia de la fisión 
por encima de la barrera; ello permite suponer la existencia de otro mecanismo que ejerce fuerte influencia 
sobre la sección eficaz de fisión. Las distribuciones angulares de los fragmentos sólo pueden explicarse satis
factoriamente suponiendo un desplazamiento energético entre los diversos estados en el interior de las bandas. 
Ello parece indicar que la anchura de los nivales en la estrangulación es probablemente menor que la distancia 
entre estos niveles. Admitiendo que los niveles poseen un carácter rotatorio, se ha obtenido un valor del orden 
de 4 keV para h2/2J.
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Del análisis de la anisotropfa de la fisión del 23BPu puede deducirse el siguiente orden para las bandas:

i+. Y,  ' . : / .

En el caso de la fisión del 241 Am, las distribuciones angulares apenas varfan en función de la energía 
y la anisotropfa posee un valor bajo, lo que puede aclararse por el gran número de estados que intervienen. 
Las mediciones efectuadas a 4 y 5 MeV permitieron determinar la magnitud Kjj y compararla con los datos 
obtenidos para el 237Np. Su comparación demuestra que la forma de la curva energética para Kjj en el caso 
de núcleos compuestos impar-impar, es al parecer idéntica con la correspondiente a Kjj en el caso de núcleos 
par-impar. -

ВВЕДЕНИЕ

Обнаруженная более 10 л ет  н азад  св я зь  угл о во го  распределения  о с 
колков деления тяжелых ядер с направлением движения вызвавших деление 
частиц [1 ] получила довольно полное объяснение в рам ках  обобщенной м о 
дели ядра  [2]. Б ы ло  пок азан о  [3], [4], что э т о т  э ф ф е к т  м о ж ет  я в л я т ь с я  
с л е д с т в и е м  сохранения м о м е н т а  к оли ч ес тва  движения I и е г о  проекции 
К на ось  си м м етрии  яд ра  .в п роц ес се  д елен и я .  Е сл и  предполож ить ,  что 
деформация ядра перед делением является  аксиально-симметричной, а р а з 
л е т  осколков происходит преимущ ественно вдоль оси сим м етрии , то о ч е 
видно, что угловое  распределение осколков определяется  м оментом I, з а 
висящим от вносимого частицей м ом ента  8. , и взаимной ориентацией I и 
оси симметрии делящ егося  ядра или, что то же, величинами I и К,. Б л а 
го д а р я  э то м у  изучение угл о вы х  распределений  осколков  м о ж ет  д ать  п о 
лезную  информацию о степени  деформ ации и квантовы х  хар а к тер и с ти к ах  
д е лящ егося  ядра вблизи седловой точки [5], [6 ]. В этой  с в я зи  нами и з у 
чались угловы е распределения осколков деления T h 230 , P u 238 и A m 241 ней
тронами с энергией в интервале от 50 до 1400 кэв.

АППАРАТУРА

Измерения проводились на электростатическом ускорителе [7]. Источ
никами нейтронов служили бомбардируемые протонами твердые Tí + T h  L iF  
мишени, диам етр  которых составлял  5 м м .  Охлаждение мишени водой [8 ] 
позволяло доводить ток на мишень до 60 м ка .  Р азб рос  энергий нейтронов 
составлял  ± 30 к эв .  Поток нейтронов изм ерялся  двумя длинными сч етчи
ками [9], проградуированными по эталонному источнику нейтронов.

Слои делящихся вещ еств толщиной около 1 м г / с м 2 и диаметром 12 мм 
наносились электролизом  на платиновые подложки толщиной 0,1 м м . Р а с 
стояние от мишени ускорителя до слоя составляло 25 м м . Осколки деления 
регистрировались одновременно четырьмя круглыми стеклянными детекто 
рами [10], диаметром 20 мм каждый, располагавшимися на расстоянии 50 мм 
от слоя,под угламиО, 30, 60 и 90° к направлению нейтронного потока. Слой 
делящ егося вещ ества  и детекторы  находились в общем тонкостенном э в а 
куированном баллоне *

Каждое измерение состояло из двух серий, проводившихся в разных ква
дрантах, что позволяло получать непосредственно ст(0°)/а(90°) и ст(30°)/сг(60°). 
Для определения относительной эффективности средних детекторов к край
ним производились специальные измерения.
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В результаты  измерений вводились поправки на энергетическое и угло
вое (~12°) разрешения и на спонтанное деление (для P u 238 ). Влияние ней
тронов, р ас се ян н ы х  ст ен а м и  помещ ения, оп ред елялось  путем  изм енения 
расстояния от мишени ускорителя до слоя делящ егося вещ ества (по откло
нению от закона I / R 2). Оно не превышало 2%. Эта поправка, а также рас 
четная поправка на рассеяние нейтронов измерительной камерой, составляв
шая от 5 до 9%, учитывались  при измерении абсолютного сечения деления 
и не учитывались  при изм ерениях  угловы х  распределений.

При изучении P u 238 измерительная камера окружалась кадмиевым чех
лом с толщиной стенки 0,5 м м .

Торий-230

Интерес к изучению ядра T h23ü был вызван  тем  обстоятельством , что 
в подбарьерной области деления ход сечения не соответствовал  том у, что 
можно было ожидать для ч е тн о-четн ого  ядра.

З а м е т н ы е  м ак си м у м ы  в сечении  деления  тяж ел ы х  яд ер  нейтронам и  
н а б л ю д а ю т с я  обы чно  т о л ь к о  при н е б о л ьш и х  э н е р г и я х  н е й т р о н о в  Е п .

Деление че тн о -ч е тн ы х  ядер  я в л я е т с я  пороговым процессом и с т а н о 
вится возможным при энергиях  нейтронов, как правило, зам етно  больших, 
чем те ,  при которых наблюдаются отдельные м аксим ум ы . В связи  с этим 
сечение деления в районе порога и м еет  монотонный, близкий к экспонен
циальному рост ,  обусловленный увеличением проницаемости барьера с рос
том энергии возбуждения делящ егося ядра.  Мы не к асаем ся  здесь наблю
дающихся в ряде случаев небольших ( ~ 1 0 %) немонотонностей сечения деле
ния выше порога деления, объясняющихся [1 1 ] вступлением в процесс д е 
ления отдельных каналов, разделенных интервалами в несколько сотен кэв.

В 1959 году было сообщено [12], что в сечении деления Th 230 нейтро
нами при Е п ~750 кэв, т . е .  зам етн о  ниже порога деления ( ~ 1 0 0 0  кэв), с у 
щ ес тв у е т  отчетливы й  м а к с и м у м .  При увеличении энергии  нейтронов до 
850 кэв сечение п а д а е т  примерно в 2,5 р а з а ,  а з а т е м  вновь в о з р а с т а е т .  
И зм ерения  показали ,  что в районе м ак си м у м а  отношение сг(0°)/сг(90°) д о 
ст и га е т  значения 2 ,2 , что явл яе тс я  м аксимальны м в этой области энергий 
нейтронов для изученных ядер .

В целях проведения анализа  сечения деления T h 23ü нами были произ
ведены более подробные измерения угловых распределений осколков деле
ния в этой области энергий.

Общая схе м а  р а с ч е т а  подобна использованной в [14]. T h 230 является  
ч е т н о -ч е тн ы м  яд ром . При з а х в а т е  нейтрона с орбитальным  м ом ентом  S. 
о б р а з у е т с я  сос та вн о е  ядро T h 231 с полным м ом ен том  I = Ü ± 1 /2  и ч е т 
ностью 7г = ( - ) £ . И спользуя оптические коэффициенты проницаемости для 
нейтронов T iïï ( за  неим ением  данных по Тьг для деформ ированны х ядер  
мы использовали  коэф ф ициенты  проницаемости  из [13] для сф ерич еских  
ядер и нелокального потенциала)', можно вычислить сечение образования- 
составн ого  ядра в состоянии In:

с 4  = тг*.2(21 + 1 )Т 11Г . (1)
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Конкурирующий процесс испускания нейтронов возбужденным с о с т а в 
ным ядром  приводит к то м у ,  что  сечение деления  с о с т а в л я е т  ч а с т ь  сг^ . 
Мы предполагали, что эм иссия нейтронов зависит  лишь от проницаемости 
центробеж ного  б а р ье р а  для переходов  на те  уровни яд ра  T h 230 , к оторы е 
доступны по энергии и допустимы условием сохранения I и 7г, т . е .  не д е 
лали различия между вращательными и колебательными состояниями ТЬ2аи . 
Тогда для сечения деления мы можем написать (Tf « Г п):

(2>

где P Iir — су м м а нейтронных проницаемостей для переходов на разреш ен 
ные состояния  T h 230 , вы численная  со гл ас н о  [15]. С вед ения  об уровнях  
возбуждения T h 230 в зя т ы  нами из данных по o'-р ас п а д у  U 234  [16]. П ред
полагалось далее, что Tf не зависит от I, но вводилась поправка, учитываю
щая уменьшение энергии возбуждения делительных степеней  свободы для 
вращающегося ядра ,  т . е .  принималось ,что

Г ?(Е п) = Гг(Еп - Е 1 ). (3)

Т ак и м  о б р а зо м ,  диф ф ерен ц и альн ое  се ч ен и е  д еления  в с л у ч а е ,  если  
деление идет через одну полосу с определенными значениями К и тг, может 
быть представлено в виде:

где  S -нормирующий множитель, a W(KI) -  парциальные угловые распреде
ления для заданных К и I (приведены в [14]).

Если деление идет через две полосы с разной четностью, то дифферен
циальное сечение деления является  просто суммой сечений для этих полос. 
Сложнее обстоит дело, если деление идет через полосы одинаковой четности. 
В э то м  случ ае  сг^ / Р 17Г п р е д с т а в л я е т  су м м у  соответствую щ и х  к оличеств  
для состояний делящ егося ядра,  относящихся к разным полосам. Для каж 
дой из этих полос коэффициенты cr^ / Р 11Г , принадлежащие одинаковой паре
I тг, должны быть в зяты  с некоторым весом , причем =

На рисунке 1 приведены р езуль таты  измерений угловых распределений 
оск олков  деления  T h 230 н ей тр о н ам и .  Сплошные линии п роведены  ч е р е з  
э к сп ери м ен таль н ы е  точки м етод ом  наименьших к в ад р ат о в .  Эти данные, 
а такж е'полное сечение деления нейтронами Th 230 [12], были использованы 
для вычисления парциальных сечений деления для отдельных К-полос. Р е 
зультаты  р ас ч е та  показаны на р и с . 2 .

Р а с ч е т  п ок аза л ,  что у гл о в ы е  распределения осколков  можно у д о в л е 
творительно объяснить, лишь учитывая энергетический сдвиг между отдель-
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Р и с. 1

Результаты измерений угловых распределений осколков деления 
T h 2 3 0  нейтронами.

ными состояниям и внутри полосы . Это говорит  о том ,  что ширины у р о в 
ней в седловой точ ке ,  вероятно ,  м еньш е.расстояний  между уровням и. В 
предположении, что уровни имеют вращ етельны й х ар а к тер ,  для Ь 2 ¡2D полу
чено значение 4 к эв .  Анализ у гл о вы х  расп ред елен и й  оск олков  при Е п = 
692 кэв и Е п = 736 кэв позволил также оценить параметр развязывания [17] — 
его величина составляет около -  0,5. ■

Как видно из рис. 2, пик сечения деления при Е п =750 кэв принадлежит 
полосе с К = 1 /2 " .  При дельнейшем увеличении Е п сечение деления через  
полосу с К = 1 / 2 “ обнаруживает такой же провал, как и полное сечение д е 
ления . Уменьшение анизотропии в этой  области  Е п с в я за н о  с бы стры м  
ростом сечения деления через  полосу с К = 3 / 2 " .  Выше 900 кэв вновь в о з 
р а с т а е т  роль полосы с К = 1 /2 .  В связи  с наличием нескольких полос ан а
л и з  при эти х  зн а ч е н и я х  Е п з а т р у д н е н ,  од н а к о ,  если  п р е д п о л о ж и т ь ,  что

то р а с ч е т  у к а з ы в а е т ,  что это  вновь полоса с К = 1 / 2 —. Последующее п а 
дение анизотропии, согласующееся с данными [18], вызвано делением через 
полосу с К = 3 / 2 + . Насколько мы зн аем , это  первый случай, когда после-
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Рис. 2

Парциальные сечения делений для отдельных К-полос.

довательность  полос для четно-неч етного  делящ егося ядра отличается  от 
1 /2 + , 3 / 2 “ , 1 /2 " .  . . .

М аксимум сечения при Е п = 750 кэв представляет  определенный инте
р е с .  Обычное в таких  случаях  объяснение со стои т  в то м ,  что пред пола
гае тся  открывание нового уровня для неупругого рассеяния нейтронов, т . е .  
резкое  увеличение Г п [19]. Если наш анализ правильно отображ ает п ове
дение сечения деления через  полосу с К = 1 / 2 ” , то  необходимо предполо
жить, что открывающийся уровень (или ряд уровней) имеет ширину по м ень
шей мере в 1 0 0  р аз  большую, чем сум м а ширин всех открытых к этому м о 
м енту  уровней, т . е .  на три порядка превосходящую среднее значение Гп . 
В озм ож но, что э т о т  р е з у л ь т а т  св я за н  с некорректностью  использования  
в анали зе  коэф ф ициентов  для недеф ормированны х яд ер .

Если выбрать другой потенциал для вычисления , например, учесть 
несферичность ядра Th230 ( то результаты расчета как-то изменятся. В о з
можно, что второй подъем анизотропии окаж ется связанным с вступлением 
полосы К = 1 / 2+ . В этом случае, предполагая, что при Е п = 850 кэв Tf для 
первой полосы достигает  насыщения, а последующий подъем сечения вызван 
другим и полосам и, необходимо объяснить  увеличение Г п лишь примерно 
в 8  р а з .  Наиболее просто это можно сделать ,  если предположить, что пер
вая полоса им еет  К = 1 / 2 “ . Т огда  падение сечения деления через  эту  по
лосу можно с в я за ть  с неупругим рассеянием  нейтронов на известны е виб-
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рационные уровни T h230 при 634 и 676 кэв,  причем необходимо предполо
жить, что Гп для переходов на эти состояния примерно на порядок выше, 
чем  на лежащие ниже вращ ательны е уровни.

Современное состояние наших знаний о процессе деления не дает осно
вания для объяснения такого  хода сечения деления соответствующими и з 
менениями стс или Tf. Представляются также менее вероятными объяснения 
связанны е с наличием уровней T h 230, незамеченных при изучении ог-распа- 
да U234 , или с несохранением К в процессе деления.

В заключение необходимо за м е ти ть ,  что в последнее время появились 
сообщения об обнаружении в подбарьерной области  м ак си м у м о в  сечения  
деления нейтронами некоторы х других ядер , соседних с T h 230 . Т а к ,  о т 
ч етливы й  пик в сечении деления  нейтронам и  Р а 23* наб лю дался  при Е п = 
330 кэв  [20], небольшой м а к с и м у м  з а м е т е н  и у U 234 [14].

Плутоний-238

Общими отличительными особенностями деления нейтронами всех изу-  • 
ченных до настоящего времени четно-четных ядер являются четко выражен
ный пороговый характер  этого  процесса и быстрые изменения около поро
г а  у г л о в о г о  расп ред елен и я  осколков  деления  в за в и с и м о с т и  от  энергии  
нейтронов .  •

Особое м есто  среди таких ядер заним ает P u 238 — он обладает наиболь
шим среди изученных ядер  значением  п а р а м е тр а  делимости Z 2 /А и в о т 
личие от остальны х четно-четны х  ядер большим сечением деления тепло
выми нейтронами — 18 барн [21]. И зм еренная  пороговая энергия  деления 
P u 239 у-лучами — 5,4 Мэв [22] и данные по энергии связи нейтрона — 5 ,6 Мэв
[23] такж е позволяли предполагать, что деление P u238 нейтронами не будет 
иметь порогового характера  и связанны х с порогом особенностей углового 
распределения осколков. Однако прямые экспериментальные данные о д е 
лении P u 238 нейтронами с энергией, отличной от тепловой, отсутствовали .

Нами были проведены измерения угловых распределений осколков и по
перечного сечения деления P u 238 нейтронами с энергией от 50 до 1400 кэв.

P u 238 был получен путем or-распада  C m 242 . Проведенный ог-спектро- 
метрический анализ слоя показал, что примеси составляют по весу не более

C m 242 -  10-9 A m 241 - 5 - 1 0 ' 5  P U 239 - 7 - 1 0 ' 4

C m 244 -  1 0 '3 A m 242 -  1,5*10-5 P u 24<> - 2 - 1 0 ' 4

A m 243 - 7 . IO -4

В отличие от остальных измерений при изучении угловых распред еле
ний осколков деления P u 238 нейтронами осколки регистрировались четы рь
мя тонкими ионизационными камерами. Слой и камеры находились в общем 
тонкостенном баллоне, наполненном смесью А +20% СН4 до давления 180 мм 
р т . с т .  Импульсы, создаваемы е осколками, имели амплитуду около 1 6 0 м кв ... 
и дли тельн ость  5 - 1 0 -8 с е к .  Фон случайных совпадений а - ч а с т и ц  (около 
106 а / с е к  кам еру) не превыш ал 1 0 " 4 с е к " 1 .

Измерения показали, что дифференциальное сечение деления Pu 238 ней
тронами хорошо описывается выражением:
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- Р ис.З

Результаты измерения угловых распределений осколков и поперечного сечения 
деления P u238 нейтронами с энергией от 50 до 1400 кэв.

ст(0) = ст(90°)(1 + a c o s 2 0) (5)

и не требует при нашей точности измерений более высоких степеней коси
нуса .  Р езу л ь тат ы  измерений приведены на р и с .З .  .

Те же ионизационные камеры были применены для измерения зави си 
м ости  сечения деления от энергии нейтронов. И сп ользовался  сч ет  в сех  
четы рех  кам ер  и в р е з у л ь т а т ы  вводилась поправка на анизотропию.

Абсолю тизация сечения проводилась при энергии нейтронов 720 к эв .  
Количество  в е щ ества  в слое  определялось  подсчетом  ак тов  спонтанного 
деления P u 238 . Т ак  как тем п  сч е т а  этих  актов  составлял  ~ 1 0 ‘ 3 сек  / что 
приближ ается к скорости  сч ет а  совпадений а -ч а с т и ц ,  эти  изм ерения про
водились с использованием  стеклянны х д етекто р о в ,  нечувстви тельн ы х  к 
or-частицам . Период спонтанного деления P u 238 принимался равным 5 -10 lU 
лет  [24].

Величина полного поперечного сечения деления подсчитывалась по фор
муле:

4 ( 1  +Р  Nf X ТО INf ЛСП0НТ 1 j_  ~  - м  ^ С П О Н Т  А И З М  , / п\

f ~  --------- 4-------! Ñ ----- N ---------------
4 + а Е c o s 2 0i N NcnOHT

■ ■ 1 . . .

cr(0°) , '
где а =

-  угол между направлением нейтронного потока и направлением 
, от слоя на i -й  детектор ,

N f -  полное число осколков дедения, вызванных нейтронами,
N — полный поток нейтронов на с м 2,

NcnoHt -  число осколков спонтанного деления, зарегистрированных за  
время Т изм .
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ЗНЕРГИЯ НЕЙТРОНОВ <кэв>

Рис. 4

■ Сечение деления P u 238 нейтронами.

Полученное таким образом сечение деления P u 238 нейтронами изобра
жено на р и с . 4. В приведенные на рисунке ошибки измерения не включена 
ошибка абсолютизации, составляющая 1 2 %. •

Полученные данные были использованы для К -полосного  анализа  с е 
чения деления P u 238 . Д еление тепловы м и нейтронам и у к а з ы в а е т  на то ,  
что полоса с К = 1 / 2+ п ри су т ств у ет  уж е при са м ы х  м алы х  эн ер ги ях  н ей 
тронов. Наш р асчет  показал ,  что при энергии нейтронов 100 кэв деление 
через полосу 1 /2 + вносит в общее сечение деления не более 10%. При более 
высоких энергиях  нейтронов деление практически целиком идет через  по
лосы с К = 3 / 2 “ и К = 1 / 2 “ . Вычисленные на основании формулы (4) F f 3/2' 
и Г у /2" имеют в области энергий нейтронов от 100 до 700 кэв практически 
одинаковый ход, увеличиваясь в е р аз  на интерйале в 1 0 0  кэв.

И з - з а  небольшой величины анизотропии и присутствия нескольких по
лос при энергии нейтронов выше 700 кэв анализ затруднен, однако можно 
п ред п олагать ,  что последующее падение анизотропии вы звано  полосой с 
К = 3 / 2 + . '

При энергии нейтронов выше 800 кэв  полное сечение деления P u  238 

о ст а е т с я  постоянным и равным 2,8 ± 0 ,3  барна. Если для сечения захвата  
нейтронов и спользовать  данные [13], то это  приводит к отношению дели
тельной и нейтронной ширин ~ 2 ,6  для ядра P u 239 при энергии возбуждения 
~1 Мэв над порогом деления.

А м ериций-241

Среди нечетно-нечетных делящихся ядер угловые распределения оскол
ков были изм ерены  лишь для деления нейтронами Np237 . Б ы ло  показано  
[1 2 ], что в районе порога  деления анизотропия сравнительно  н ев ели к а  и 
мало м ен яется  при изменении энергии нейтронов. Этот р езу ль та т  с о г л а 
с у е тс я  с предположением, что деление нечетн о-н ечетн ы х  ком паунд-ядер  
идет через  большое количество близко расположенных промежуточных с о 
стояний с различными К и наблю даем ое угловое  распределение я в л я е тс я  
суперпозицией многих парциальных распределений . '
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ЭНЕРГИЯ НЕЙТРОНОВ (кэв)

Р и с. 5

Результаты измерения угловых распределений осколков деления 
. . нейтронами Ат241 .

В этом  случае  справедливо с т ати с ти ч ес к о е  р ас см о тр е н и е  проц есса .  
Е сли  предположить [6 ], что распределение пром еж уточны х состоян и й ;по 
К и м е е т  г а у с с о в  х ар а к тер :

F ( K ) ~ e x p ( - K 2 / 2 K 2 ) ,

то наблюдающаяся анизотропия

(7)

ог(°°) -  i i Змакс
ст(90°) 8 Кд (8)

г д е  5 макс — м ак си м ал ьн ы й  угловой  м о м е н т ,  вносимый в ядро падающим 
нейтроном .

Измерения [18], проведенные для ядер различных типов четности в ши
рокой области  энергий нейтронов, позволили определить зави си м о ст ь  Ко 
от энергии возбуждения делящ егося  яд ра .  Эти изм ерения пок азали ,  что 
при небольших энергиях возбуждения наименьшее значение Kq имеют четно
четные ядра, а наибольшее — нечетно-нечетны е , что, видимо, объясняется 
разны ми возм ож ностям и образования парных нуклонных конфигураций (и, 
следовательно, уменьшения Ко) для ядер разной четности. -Обращал, однако 
на себя  внимание то т  ф а кт ,  что с ростом  энергии возбуж дения величина 
К 0 для нечетно-нечетного  компаунд-ядра N p 2 3 8  не приближалась к зн а ч е 
ниям К0 для ядер других типов четности . .

Нами были произведены изм ерения угловы х  распределений  осколков 
деления нейтронами A m 24 i  — ядра  того  же типа четности ,  что и N p 2 3 7  -f 

имеющего тот же собственны й спин 5 / 2 .  Небольшая величина ан и зотро 
пии и ограниченная точность измерений позволили выделить лишь два члена 
в разложении угловых распределений по степеням косинуса:

ст(0) = сг(90°)(1 + а  c o s 2 0 ) . (9)

Р е з у л ь т а т ы  изм ерений  приведены на р и с . 5 .  К ак  видно из рисунка,  
анизотропия деления в районе порога в е сь м а  невелика и слабо зависит  от 
энергии нейтронов.
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En-  Ef (Мэв)

, Р и с .6

Результаты измерения угловых распределений и значения Ко при 
' соотвётствующих возбуждениях компаунд-ядро А т 2 4 2  ;

A N p238 [18]; О А т 242.

И змерения угловы х распределений при энергии нейтронов 4,0 и 5,0 Мэв 
позволили определить значения К 0 при соответствую щ их возбуждениях ком- 

.паунд-ядра А т 242 . Р езу л ь таты  изображ ены на рис. 6 , совместно с данны
ми по N p 238 [18]. Т ак же, как и в работе [18] мы принимали в данном слу 
чае в к ач естве пороговой энергии энергию нейтронов, при которой сечение 
деления д о сти гал о  1 0 % от сечен и я  деления на п л ато , и п о л агал и , что  
^макс- V5ЕП М эв. Видно, что согласие вполне удовлетворительное, кроме 
точки для Np238 , измеренной при энергии нейтронов 5,5 М эв. Однако кор
ректность этой точки в связи  с близостью порога (n, n 'f) процесса вы зы вает 
сомнения. Если же ее исключить, то зависим ость К0 от энергии возбужде
ния для нечетно-нечетны х делящ ихся ядер обнаруживает заметную  тенден
цию к сближению с аналогичны м и за в и си м о стям и  для яд ер  других  типов 
ч етн о сти .
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О ДЕЛЕНИИ ДЕФОРМИРОВАННЫХ ЯДЕР*
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ГОСУДАРСТВЕННЫ Й КОМ ИТЕТ ПО ИСПОЛЬЗОВАНИЮ 
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ИНСТИТУТ АТОМНОЙ ЭН ЕРГИИ  им . И .В . КУРЧАТОВА 

М ОСКВА, СССР

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

ANGULAR ANISOTROPY OF-FISSION AND THE LIQUID DROP MODEL. The results of calculations 
of the moments of inertia of the nucleus at the saddle point are given for the liquid drop model of potential 
energy, which takes into account the effect of blurring of the edge of the nucleus in the form of a correction 
to surface tension depending on the curvature of the effective surface (the GN-correction).

If the GN-correction is applied when Г< 0, the form of the nucleus at the saddle point is closely dependent 
on the basic fissionability parameter Z2/A.

Unlike the normal liquid drop model, the value Jeff obtained in this way is in good agreement with the 
experimental figure found by Huizenga et al. from the angular anisotropy of fission, and at the same values 
Г я -0 .1  and (Z2 /A)cr¡t »  45, which agree best of all with other data. The data on the magnitude of Jeff 
make it possible to'determine direct from the experiment and independently of the model the parameter 
(Z2 /A)crit for the excited nuclear model. .

ANISOTROPIE DE ЬА DISTRIBUTION ANGULAIRE DES FRAGMENTS DE FISSION ET MODÈLE DE LA 
GOUTTE. L'auteur indique les résultats des calculs qu'il a faits pour déterminer les moments d'inertie des 
noyaux par rapport à l'étranglement pour le modèle de la goutte de l'énergie potentielle, qui tient compte 
de l'effet «d'évanouissement» du bord du noyau sous la forme d'une correction de la tension superficielle; 
cette correction dépend de la courbure de la surface réelle (correction GN).

Si l'on applique cette correction pour G < 0, la forme du noyau au point d'étranglement dépend étroite
ment du paramètre fondaméntal de fissibilité Z2/A. ' ’

. Contrairement au modèle de la goutte ordinaire, la valeur de Jeff ainsi obtenue est en bon accord avec 
celle que Huizenga et al. ont déterminée par voie expérimentale, en partant de l'anisotropie de la distribution 
angulaire des produits de fission, pour les même valeurs G«*-0,1 et (Z 2/ A ) c r i t »  45 qui concordent le mieux avec 
les autres données. Les données relatives à la grandeur de Jeff permettent de déterminer directement, sur la 
base de l'expérience et indépendamment du modèle, le paramètre ( Z z / A ) c r i t  pour le modèle du noyau excité.

УГЛОВАЯ АНИЗОТРОПИЯ ДЕЛЕНИЯ И КАПЕЛЬНАЯ МОДЕЛЬ. Представлены резуль
таты расчетов моментов инерции ядра для седловой точки для капельной модели потенциаль
ной энергии, в которой учитывается эффект размытости края ядра в виде зависящей от кривиз
ны эффективной поверхности поправки к поверхностному натяжению (ГН-поправка).

При наличии ГН-поправки при Г  < 0 , форма ядра в седловой точке резко зависит от 
основного параметра делимости Z 2 / A .

В отличие от обычной капельной модели, полученная таким образом величина хо
рошо согласуется с экспериментально найденной Хайзенгой и др. из угловой анизотропии 
деления, причем при тех же значениях Г  » -0 ,1 и (Z2 /А ) крит » 45, которые лучше всего со
гласуются с другими данными. Данные о величине г эфф позволяют непосредственно из опыта 
и независимо от модели определить параметр ( Z 2 / A ) Kp„T для возбужденной ядерной модели.

ANISOTROPIA ANGULAR DE LA FISION Y MODELO DE LA GOTA. El autor presenta los resultados 
del cálculo de los momentos de inercia de un núcleo en el punto de estrangulación, basándose en el modelo 
de la gota para la energía potencial, en el que se ha tomado en consideración el efecto de la deformación de 
los bordes del núcleo; a tal fin, introduce en la tensión superficial una corrección que depende de la curvatura 
de la superficie efectiva.

En los casos en que esta corrección se aplica cuando Г < 0, la forma del núcleo en el punto de estrangu
lación depende marcadamente del parámetro fundamental de fisibilidad Z z / A .

* На симпозиуме зачитано только название доклада.
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A diferencia del modelo corriente de la gota, el valor Jef obtenido de esta forma concuerda satisfac
toriamente con el hallado experimentalmente por Huizenga y col. a partir de la anisotropía angular de la 
fisión, para los mismos valores Г r¡ -0,1 y (Z2/A) «45, que son los que mejor concuerdan con otros datos. 
Los valores Jef permiten determinar experimentalmente y sea cual fuere el modelo, el parámetro (Z2/A)crjt 
para un modelo de núcleo excitado. -

О ДЕЛЕНИИ ДЕФОРМ ИРОВАННЫ Х Я Д ЕР 

Феноменологическая модель
К апельная м одель, которая используется для определения потенциаль

ной энергии ядра в теории деления яд ер , количественно точна только при 
условии достаточного "перемеш ивания" состояний отдельных частиц. Если 
частицы  м огут свободно переходить из одного состояния в другое , то з а 
ви си м ость  энергии ядра от м акроскопических перем енны х, описывающих 
деформацию , д ается  капельной моделью , в которой энергия ядра в весьм а 
общем виде вы раж ается  ч ерез среднюю плотность частиц и ее градиенты  [ 1 ] . 
При относительно малых энергиях в той или иной мере сказы вается кванто
вое вы рож дение состоян и й . Для деления важнейш им из таки х  эф ф ектов  
я в л я е тс я  возникающий в незаполненной оболочке квадрупольны й 'м ом ент, 
приводящий к возникновению стабильной деформации ядер. (О .Бор , Б .М о т -  
тельсон  [ 2 ] ) .  С ним св язан о  важ ное для задачи  определения порогов д е 
ления ядер уменьш ение энергии ядра ь основном состоянии (деформирован
ном) по сравнению со сф ерически симметричным "капельны м ".

При м алой деф орм ации незаполненной сф ерической  оболочки в с л е д 
ствие снятия вырождения по проекциям углового  м ом ента возникает инду
цированный не зависящий от деформации квадрупольный м ом ент, а в энер
гии  яд ра  в о зн и к а е т  ч л е н , линейно зави ся щ и й  от величины  д еф о р м ац и и

W, *  - К» (1)

всл ед ств и е  ч е го  и происходит см ещ ение положения равновесия к н ек ото 
рой конечной деф орм ации ао Ф 0  . .

- Можно п о к а за ть , что  квадрупольное взаи м од ей стви е  вы рож денны х в 
сф ери ч еск ом  ядре состояний  ( т .е .в н у т р и  оболочки) д а ет  поправку ( 1 ) к 
энергии  сф ер и ч еск о го  яд р а , то гд а  как  в за и м о д ей стви е  р азн ы х  оболочек 
дает  обычную для классики квадратичную зависим ость энергии от параметра 
квадрупольной деформации сам осогласованного  поля

W2 =  С a2 . (2)

В то ч к е , соответствую щ ей  равновесной  деф орм ации , обе поправки (1) и 
(2) ср авн и ваю тся . Зд есь  теори я возм ущ ений стан о в и тся  неприм еним ой. 
Таким образом , в нильссоновской модели деформированного сам осогласо 
ванного  поля равн овесн ая  деф орм ация приближенно с о о т в ет ст в у ет  п ер е 
сечению  уровней разн ы х  j -о б о л о ч ек . Из схем  уровней Н ильссона ( с м . ,  
например [4]) непосредственно видно, что это  действительно так для ядер, 
далеких от м агических  (о?~0,15)‘.' Деформирующие силы (1 )—сущ ественно 
кван тового  происхож дения. При деф орм ации больш ей, чем  т а , при ко то -
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рой п ер есекаю тся  подоболочки (а*), св язан н ая  с оболочкам и н еравн ом ер
ность распределения м ассы  (внутренний квадрупольный мом ент) и сч езает  
и за в и си м о сть  эн ерги и  от деф орм ации  о п и сы вается  капельной  м оделью . 
Д ругим и сл о в ам и , коэф ф ициент К в ф орм уле (1). при а  ~  а*' о б р ащ ается  
в нуль. Т ак  как  эн ерги я  (1) отри ц ательн ая , в переходной к класси ке  об 
ласти  возникаю т дополнительные силы , препятствую щ ие деформ ации, в о з 
никает дополнительная устой чи вость  деф орм ированного  кван то во го  с о 
стояния . .

Н ельзя  исклю чить, что конкретная величина равновесной деформации 
ядер  далеких от м аги ческ и х  оп р ед ел яется  именно этим  переходом  к нор
м альном у  к ласси ч еск о м у  состоянию . Т о гд а  стал о  бы понятны м , почем у 
стаб и л ьн ая  деф орм ация яд ер  так  хорош о р а с с ч и т ы в а е т с я  п рак ти ч ески  в 
любой теоретической модели, тогда как по м ере приближения к м агическим  
ядрам  точность расчетов  зам етн о  ухудш ается ( с м . , н ап р .,  [ 5, 6 ] ,  где им е
ются подробные ссылки на другие работы ). 'Этим можно объяснить такж е, 
п очем у  в области  тран суран овы х  ядер  величина стабильной  деф орм ации  
и зм е н я е т с я  очень м ал о , н есм о тр я  на р е зк о е  ум еньш ение квадрупольной  
ж е ст к о с ти , которое должно происходить и з - з а  в о зр а с т а н и я  кулоновской  
э н е р г и и .

Энергию  Wj нужно р а с с м а т р и в а т ь  им енно как  поправку к капельной  
м одели . Оценка .ж есткости формы ядра в любой м одели н езави си м ы х ч а 
стиц со слабы м  остаточны м  взаи м од ей стви ем  едва ли закон н а, поскольку 
тако е  взаи м о д ей стви е  и м еет м ало общ ёго с тем  сильны м  в за и м о д е й с т 
ви ем , которы м  определяю тся объем ная сж и м аем о сть , поверхностное н а 
тяж ение и парам етры  ср ед н его  поля я д р а . В простой  м одели  н е за в и с и 
мых частиц всегд а  получается очень больш ая ж есткость  ("одночастичная" 
ж е с т к о с т ь ) . Е сли  доп уск ается  возм ож н ость  перехода нуклонов с орбиты 
на орбиту при пересечении уровней, "ж естк о сть"  значительно ум ен ьш ает
ся , о ставаясь  все же в е сь м а  больш ой1 . И з -з а  остаточны х взаи м о д ей ст
вий ( т .е .  столкновений нуклонов) требую щ иеся для перехода к к л асси ч ес
кой ж естко сти  переходы  нуклонов с орбиты на орбиту начинаю тся р а н ь 
ше, чем  происходит пересечение одночастичных уровней . Конкретные р а с 
четы  Ш иманского [ 6 ] п оказали , что ж есткость  сильно ум ен ьш ается , если 
у чи ты вается  остаточное взаим одействие спаривания (р и с .1 ). После учета 
спаривания ж есткость  формы ядра при деформации порядка стационарной 
или больш ей очень м а л а , либо вообщ е о тр и ц ател ьн а  [5 ] , [ 6 ] . Э тот э ф 
ф ект не является  неожиданным, так как при перемешивании нуклонных со 
стояний долж на н аб лю даться к в ази к л ас си ч ес к а я  к ар ти н а , к о гд а  эн ерги я  
г а з а  в потенциальной ям е не зави си т  от формы последней , если  "объем " 
ямы не и зм е н я е т с я .

л Б е л я е в  п оказал  [ 2 ] , что  на величину индуцированного в н езап олн ен 
ной оболочке квадрупольного м ом ента сущ ественно влияет спаривательное 
остаточ н ое  в за и м о д ей с тв и е , при у ч е те  к оторого  он о к а зы в а е т с я  пропор
циональным деформ ации при очень м алой деф орм ации . Эти эф ф екты  для 
нас не являю тся  сущ ественны м и, поскольку р ассм атр и ваю тся  ядра д а л е 
кие от м аги ч е ск и х  и отн оси тельн о  больш ие деф орм ации  ( а>  1 /А 2/3) . В

1 Предположение о том, что увеличение стабильности очень тяжелых ядер может быть 
связано с большой "частичной" жесткостью при малых деформациях, было высказано 
Д . Ф. Зарецким. . •
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Р ис.1

(Взято из [6 ] ) .  Полная энергия ядра как функция деформации для ■ 
ядра U 230. Параметр а =  0,033 r¡, единица энергии hw° = 4 l / A 1/<3 6 Мэв .
Пунктирные кривые —потенциальная энергия в модели Нильссона для 
разных нуклонных состояний, точки —огибающая, соответствующая о с
новному состоянию в модели независимых частиц (учитываются перехо
ды при пересечении уровней). Сплошная линия —потенциальная энергия 
с учетом парного взаимодействия нуклонов. Стрелкой отмечена равно
весная деформация «о ■ В этих расчетах не удается определить форму 
кривой потенциальной энергии при деформации порядка стационарной 
или большей. В то же время величина w (a0) определяется достаточно 
однозначно.

этом  случ ае ф орм ула (1) сп р авед л и ва . П о-ви ди м ом у, подобный эф ф ек т  
м огут вы зы вать  такж е и другие остаточны е взаим одействия, препятствую 
щие возникновению  квадрупольного м ом ен та в сф ерическом  яд ре , в о со 
бен н ости , противодействую щ ие ф луктуац и ям  п лотности  н у к л о н о в . Э ти 
силы п р ед ставл яю т особенны й и н те р ес , п оскольку  в кап ельн ой  м одели  
ядерная м атерия обычно предполагается несжимаемой или мало сж им аем ой .

Т аким  о б р азо м , ед ва ли сл ед у ет  ож идать зн ачи тельн ого  отклонения 
ядерного поверхностного натяжения от капельного значения, хотя, конечно, 
н ел ьзя  исклю чить, что при м алы х деф орм ациях поверхностное натяж ение 
все ж е1 будет несколько отличаться от такового  для больших деф орм аций. 
Эти эф ф екты  не очень сущ ественны  для дальнейш его, хотя они м огут н е 
сколько повлиять на численные р е з у л ь т а т ы .

Основным эф ф ектом , который рассм атри вается  зд ес ь , являю тся кван 
товы е силы, деформирующие ядра в основном состоянии и исчезающие при 
деформации а ~  а* . Учесть их можно, добавив к обычной капельной энергии

WKM~  0,4(1  - х )  ff2-0 ,1 1 4 ff3 (3 )
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( | 1 —х | « 1 , а = а 2 - п а р а м е т р  к в ад р у п о л ь н о й  д е ф о р м ац и и ) ч л е н  в и д а 1

. Wj = - k a e - (a/ci* )2 , (4 )

где К —коэффициент, так  что потенциальная энергия при всех  деформациях 
им еет вид:

W(tt) = W KM(a) (5)

Как обычно

x = 2 e s ~ ( Z 2 /A ) /(Z 2 /A )k Ph t,  (6 )

а энергия вы раж ается в единицах капельной поверхностной энергии сф ери
ч е ск о го  я д р а . Зд есь  р а с с м а т р и в а е т с я  сам ы й простой вариант капельной 
м одели , точность  которого  для наших целёй вполне д о с та то ч н а .

Для в с ех  х меньш их н екоторого  х Крит , вообще го в о р я , отличного от 
единицы, потенциальная эн ерги я  (5) и м еет  два эк с т р е м у м а , минимум при 
а = а0 , соответствую щ ий равновесной при данном х деформации (основному 
состоянию  ядра) и м ак си м у м , соответствую щ ий верш ине бар ьер а  деления 
(оу ) . П орог деления оп р ед ел яется  как

’ E f (x) = W ( a f ) - W ( t t0) (7)

(см  .рис . 2 ,3 ).
Если

a f >  а * ,  .

то а{ и Wfo-f) такие ж е, как  в капельной м одели, т . е .

• W(fff )~ W KM( tf f ) - 0 ,7 2  ( 1 - х ) 3  .

П оэтом у роль начальной деформ ации состоит в основном в увеличении Ef 
на I w ^ o )  Iй* 2 —3 М эв . Т ак ая  величина со о тв етств у ет  м асш табу энергии 
квадрупольного взаи м о д ей стви я  в основном состоянии деф орм ированного 
ядра [ 6 ] . Э тот р е з у л ь т а т  м ало  за в и си т  от м е с т а  перехода к капельной  
м одели, если только а* м еньш е, чем  o-f для х = 0,7 —0,8 ( т .е .  а * ^ 0 ,3 ). О с
новным следствием  это го  явл яется  более слабая  зави си м ость  Ef от х для 
ядер не бчень близких к капельному пределу устойчивости к делению и со 
о тв етствен н о  более сл аб ая  за в и си м о сть  от х проницаем ости барьера для 
спонтанного  деления из основного  состоян и я  . .

По м ере приближения х к единице капельное a f должно было бы с т р е 
м иться к нулю, так  как в капельной модели

a fvlCM' -  2 ,3 (1 —х).

1 Гауссовский вид переходной функции выбран исключительно из соображений простоты.
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Д ействительная ситуация зависит от того , насколько равновесная деф орм а
ция (о?о) о тл и ч ается  от а* . Е сли  « а * ,  то  при д остаточн о  больш ом х , 
ко гд а  af(KM>< a*,a0 и a f бы стро ст р е м я т с я  друг к другу и з - з а  присутствия 
в (5 ) р ас тяги в а ю щ его  ядро ли нейного  ч л е н а , причем  а\ и Ef по м ер е  
увеличения х ум еньш аю тся б ы стр е е , чем  в капельной м одели , a cuq — в о з 
р а с т а е т .  В р езу л ь та те  величина х Крит, при котором  E f = 0 ,  о к азы в ается  
меньш е единицы ( т . е . (Z 2 /A )K p. меньш е "капельного" значения).

Иначе обстоит дело, если внутренний квадрупольный м омент и сч езает  
при деф орм ации , близкой к стационарной ( т . е . ,  а* — а0^  о ^ ) . Как о т м е 
чалось  вы ш е, сам а  величина aQ в этом  случае оп р ед ел яется  практически  
только  этим  э ф ф е к т о м . Для г ау с со в с к о го  перехода (4) к класси ке тогд а  
п о л у ч ается , что  ;

' а0 0 ,7 а* .

и весьм а  слабо зависит от остальны х парам етров задачи , таких как К или 
х .  В этом  случае величина Хкрит^вообще говоря , больше единицы.

Н екоторы е р езу л ь та ты  р ас ч е то в  приведены  на р и с .2 и 3 .  Величина 
К вы биралась так , чтобы при данном а* получалось —0,16, что при
ближ енно с о о т в е т с т в у е т  деф орм ации  ур ан а  и тр ан су р ан о вы х  яд ер  ( с м . ,  
н а п р .,  [4  — 6 ] ) .  Для наи м ен ьш его  а* 0 ,2 5 ),  к о гд а  cxq слабо  за в и с и т  от 
К , величина К подбиралась т а к , чтобы  величина W (ао) с о о т в е т с т в о в а л а  
3 М э в .

Некоторые следст вия

Р а с с м о т р е н н а я  п р о стая  м одель  приводит к ряду  важ ны х для о п и са 
ния делен и я  тр ан су р ан о вы х  э л ем ен т о в  в ы в о д о в . Д ля ср авн ен и я  с к о н 
кретны м и ядрам и нужно определить  величину ( ¿ 2 /А ) Крит. П рим ем , что

( Z 2 / A ) kPht =  4 5 .  ( 8 )

Как было показано в [ 7 ] ,  это  значение практически независим о ог т е о р е 
тических моделей следует из известны х эксперим ентальны х данных [ 8 ] об 
угловой  анизотропии д ел ен и я . Ф ормула (6 ) п о зво л яет  то гд а  определить 
величину капельной  п оверхн ости  эн ерги и  сф ер и ч еск о го  я д р а . При 
r 0 = 1,2 • 10-13см . для А 240 получается E s ^ 600 М эв, что яв л яется  ед и 
ницей энергии при п ер есч ете  энергии в М эв . И зм енения это го  м асш таба 
энергии  на 1 0  — 2 0 % не им ею т зн ач ен и я , поскольку  в данном  виде теори я  
едва ли может претендовать на лучшую точность для абсолютных значений.

Пороги деления ядер из основного состояния

На р и с .2 изображ ены некоторы е рассчитанны е кривые потенциальной 
энергии  для разны х а *, на рис .3 —соответствую щ ие рассчитанны е пороги 
деления в зависим ости  о т х .  Основной особенностью  этих кривых я в л я е т 
ся слабая  зависим ость  E f от х по сравнению с капельной моделью , что , в 
основном , явл яется  следстви ем  то го  ф а к та , что к капельном у порогу до
б авл яется  некоторое почти постоянное с л а га ем о е , + |W (o'0) |,  которое для
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Потенциальная энергия (5) в зависимости от параметра деформации.
Варианты А, В, С и "1 " соответствуют капельному поверхностному 
натяжению (6С = 0) и указанным на рисунке значениям критической 
деформации а * . Варианты с а* = оо соответствуют модели Хилла- 
Уиллера [1 1 ], причем в случае "2" поверхностное натяжение выбрано 
так, чтобы при а ^ а 0 получалась такая же потенциальная энергия, 
как и для варианта А, согласующаяся с расчетами Шиманского [6] .
Вариант 6С = 0,4 соответствует формуле(15). Пунктирные кривые 
для обычной капельной модели.. Во всех случаях а0 = 0 ,15  — 0,16 .

урана (х « 0,79) с о с та в л я ет  около половины Ef . Величина х Крит п олуча
е т с я  равн ой  1 , 1  —1 , 2  при м ен ьш и х  и м ен ь ш е единицы  при а*  > 0 , 3 .

И зв е стн о , что  р е з к а я  за в и си м о ст ь  E f  от Z 2/A  для сам ы х  тяж ел ы х  
ядер , п р ед ск азы ваем ая  капельной моделью , не со гл ас у ется  с опытом, хо
тя и обнаруж ивается некоторая тенденция к уменьшению порогов при у в е 
личении Z 2/A  [9] . С огласовать  простую капельную м одель с опытом осо 
бенно трудно при указанном  выше относительно-м алом  (Z2 /A ) к р и т . В р ас 
см атриваем ой модели эта  трудность практически отсутствует (ри с .4), если 
только  величина а  * ^  0 ,3 , а о-* и К вы браны , как описано выш е, таким  об
р азо м , чтобы получались разум ны е значения для W (а0) и

Периоды сиоитанпого д елени я  ядер из основного  состояния

На р и с .З  изображ ены  рассчитанны е интегралы  действия,

' & В Ы Х  .

S(x)=J  dff v/ |W (a ) -W ( t f0 ) ¡ , (9)

' ’ á° . ' 

которы м и о п ред еляется  проницаем ость барьера деления из основного с о 
сто ян и я . Зд есь  такж е х ар ак тер н а  более слабая  зав и си м о сть  от х , чем  в
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Рис .3

Пороги деления Et (х) и интегралы действия S (х), 
соответствующие изображенным на рис . 2 кривым 
потенциальной энергии .Пунктир —то же для обыч - 

. ной капельной модели (см .также подпись к р и с .2).

простой капельной м одели, причем этот эф ф ект возникает в основном как 
сл ед ств и е  слабой за ви си м о сти  от х величины E f . Х отя р а с ч е т  функции 
действияусодерж ит весьм а  значительную  неопределенность, сущ ественное 
отличие от "капельной" кривой не в ы зы в а ет  сомнений: в случае обычной 
капельной модели- зави си м о сть  S (x) от х очень сильная: S (х) пропорцио
нально (1 —х)п , где п = 5 /2  или 3 в зависим ости  от предположений о форме 
кривой потенциальной энергии . '

И зв е с т н о , что  л о гар и ф м ы  ср е д н е го  для данного  э л е м е н т а  врем ен и  
спонтанного деления четн о-четн ы х ядер приближенно согласую тся со с л е 
дующей линейной зависим остью  от ( Z 2 / A )  [ 9 ]

1п (Т сп о н т / T o ) ~ k o h c t ( 4 6 - Z 2 / A )  . Ц О)

С огласовать  такую наблюдаемую зави си м о сть  от Z 2 / A  с сильной зав и си 
м остью , предсказы ваем ой  капельной м оделью , можно только если выбрать 
(Z 2/ А)крит > 55, но это  зн ачен ие трудно с о г л а с о в а т ь  с полуэм пирической 
формулой для м асс  ядер и другим и известны м и данными о делении (вели
чина порога деления, у гл о вая  анизотропия и т . п . ) .
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Рис .4

Сравнение с экспериментальными данными о временах ,
спонтанного деления четно-четных ядер и порогах д е- •
ления. Сплошные линии соответствуют варианту А на 

' р и с .2 и 3 . Рассчитанные кривые нормированы по эк с
периментальным точкам для урана . Этим, в частности^ 
исключается неопределенность в величине "массового 

. коэффициента" .Величина (Z2/А) крит = 45, что соот
ветствует ?крит= 52 . Пунктир — простая капельная мо- 

■ дель при таком (Z2/A )kp h t; tç> = 3 -1 0 -21 сек.

На р и с .4 изоб раж ен ы  эк сп ер и м ен тал ь н ы е  зн ач ен и я  величины  
In  (тспонт/то ) ( т0 = 3 • 1 0 -2 1  сек) в за в и си м о ст и  от п а р а м е тр а

Ç = (Z 2 /A ) 11 + 3 (N —Z )2 /A 2 J . (11)

По оси ордииат отложено ■

, д 7/б ( т спонт /т о  ) ,

поскольку в капельной модели именно эта величина явл яется  функцией п а 
р ам етр а  делим ости E C/ 2 E S . Это следует из определения функции д е й ст 
вия и разм ерн ости  входящих туда величин. Для сравнёния приведена нор
м ированная по и зо то п ам  р ас сч и та н н ая  к р и вая , со о тв етств у ю щ ая  кривой 
S(x) на р и с .З  для а* = 0 ,25, а такж е "капельная кривая" для ( Z 2 /A )k p h t = 45. 
Видно, что в отличие от простой капельной модели им еется достаточно хо
рош ее с о г л а с и е . В области  яд ер  U—F m средн яя  д ел и м о сть  приближ енно 
с о гл а с у е т с я  с эм пирической  форм улой ( 1 0 ) .
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Деление нагретого ядра  .

К вантовы е эф ф екты , приводящие к начальной деф орм ации, и сч езаю т 
не только  при больших деф орм ац и ях , но и при д остаточн ом  возбуж дении 
я д р а . В это м  случ ае ядро д ел и тся  из н ач ал ьн о го  н а гр е т о го  со с то ян и я , 
а вероятн ость  деления оп ред еляется  величиной "капельного" порога, т . е .  
E f « WKM(û'f) форм ула (6 ). Для урана э т а  величина приблизительно вдвое 
м ен ьш е, чем  порог деления из осн овн ого  со сто ян и я , а для эл ем ен т о в  с 
Z > 1 0 0  E f равняется нулю. Именно такой уменьшенный порог деления дол
жен учиты ваться в определении относительной делимости ядер, равной [ 1 0 ] :

гд е  Вп —эн ерги я  св язи  н ей трон а. На первы й в згл я д  м ож ет п о к а за т ь с я , 
что обращение в нуль порога деления приведет к чрезм ерном у увеличению 
делим ости . Э того не происходит, так  как даже при E f = 0  величина Гп /1} 
о с т а е т с я  конечной, причем

З ам ети м , что  по тем  же причинам, что  и для порога деления (разруш ение 
квантовой структуры основного состояния при нагревании) при вычислении 
Г п в формулу (12) нужно подставлять одно и то же значение энергии связи  
нейтронов ]3П независим о от четности  числа нуклонов в я д р е .

И з - з а  и счезновения к ван то вы х  эф ф е к т о в  в н агр ето м  ядре величина 
(Z 2 /A ) KpHT о п ред еляется  одними только  "капельны м и" свой ствам и  яд ра , 
поэтом у  ее можно определить , и зуч ая  деление н агр еты х  я д ер . И менно 
это обстоятельство было использовано выше, когда (Z 2 /А )Крит определялось 
из данных об угловой анизотропии осколков деления при возбуж дении п о 
рядка нескольких д есятков  М эв .

Деление из возбужденного состояния

Из излож енного видно, что так н а з . "потенциальная энергия" деления 
м ож ет сильно за в и се ть  от конкретного  кван тового  состояния я д р а . При 
этом  важным фактором является  величина квадрупольного взаим одействия 
нуклонов незаполненной оболочки. Величина а* такж е м ож ет быть разной 
для деления из разны х квантовы х состояний. В зависим ости , в частности , 
от это го  величина потенциальной энергии при деформ ации, со о тветству ю 
щей барьеру деления, м ож ет быть больше или м еньш е, чем  для основного 
с о с то я н и я .

В некотором см ы сле этот эф ф ект обусловлен "внутренним зап р ето м ", 
связанны м с оболочками. При наличии таких запретов обычное определение 
потенциальной  энергии  д еф орм ац и и , как  "наим еньш ей  эн ерги и  яд ра при 
данной деформации", неполно, поскольку оно предполагает, что любое у в е 
личение энергии по сравнению ‘с этой минимальной величиной можно с точки

^ - е х р [ ф ( Е , - в „ ) ] (12)
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зрения деления рассм атривать как дополнительную "кинетическую энергию" 
делен и я. М ежду те м , при наличии структурны х зап ретов  следует скорее 
говори ть  об изм енении потенциальной эн ер ги и . П редполож енная У илле- 
ром  [ 11 ] и Ю ханссоном [12] м одель для объяснения и звестн о й  проблем ы  
врем ени спонтанного деления четн о -ч етн ы х  и четн о-н еч етны х  ядер я в л я 
ет с я , в сущности, примером такого  более сложного понимания потенциаль
ной энергии делен и я.

Нечто подобное может им еть м есто  такж е и в случае спонтанного д е 
ления ядер из некоторы х состояний, соответствую щ их сложному возбуж де
нию ч асти ц . Если в возбуж денном  состоянии потенциальная энергия при 
больших деформациях относительно больш е, чем  в основном состоянии, то 
вероятность  спонтанного деления м ож ет даже ум еньш аться при возб уж д е
нии я д р а .

Нам каж ется , что в эф ф ектах  такого  рода может заклю чаться р а з га д 
ка проблемы спонтанного деления из изом ерны х состояний. С.М . Поликано- 
вым и др . [1 4 ] ,  [15] было обнаружено ускорение в Ю*5 —1020 раз спонтан
ного деления из некоторого изом ерного  состояния ядра при энергии 
1 ,5 — 3 ,0  М эв, тогда как Ванденбош и др . [ 6 ] обнаружили, что время спон
танного деления C m 244 м ало отличается от такового  для основного со сто 
яния, несм отря на то , что энергия возбуждения на 1,1 М эв больш е. Если 
даж е большое ускорение деления в случае и зом еров  П оликанова и можно 
объяснить увеличением  энергии , то ситуация с изом ером  Ванденбоша в ы 
глядит совершенно парадоксальной, если не учиты вать Изменение эф ф ектив
ной потенциальной энергии деления.

Квантовые флуктуации энергии основного состояния

Выше п ред п олагалось , что  перем еш ивание части  частиц  внутри обо
лочки приводит к исчезновению специфически квантовых "флуктуаций" энер
гии , обусловленны х определенны м и квантовы м и  состоян и ям и  ч асти ц . В 
д ей стви тельн о сти , это  лишь приближенно верно, т . к .  м о гу т  происходить 
относительно небольшие изм енения потенциальной энергии, возникаю щ ие, 
наприм ер , и з - з а  ф луктуации плотности  одночастичны х состояний  вблизи  
границы  Ф ерми. Т ак , ум еньш ение на единицу числа одночастичны х с о 
стояний в сущ ественном  для спаривания интервале Д приводит к ум ен ьш е
нию энергии спаривания на величину

б (р Д 2 / 4 Ь | Д  .

порядка нескольких сот кэв  (р Д -5  —7 ес ть  среднее число состояний в ин
тервале  Д ). Т акие "ф луктуации" энергии спаривания м огут быть особен
но велики вблизи так  назы ваем ой  "оболочки N = 1 5 2 " , возникающей при о т 
носительно большой деф орм ации , порядка стабильной ( с м . ,  н а п р ., [ 4 ] ) ,  и 
исчезаю щ ей, при большей деф орм ации. Эти флуктуации должны неизбежно 
приводить к колебаниям  величины порогов деления и врем ени спонтанного 
деления, особенно зам етны м  вблизи N = 152 и для ядер с относительно м а 
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лым порогом  деления. Корреляция времени спонтанного деления и поро
гов  и м асс  ядер отм еч алась  С вятецким  в 1956 году [17] .

Сравнение с другими расчетами

Описанная выше модель фактически со о тветствует т .н а з .  обобщенной 
м одели ядер , развитой  О . Б ором  и Б .  М оттельсоном , дополненной з а м е 
чанием  об исчезновении деформирующ их сил при достаточно большой д е 
ф ормации и в н агреты х  яд р ах .

Э ф ф ект начальной деф орм ации в делении р ас см ат р и в ал с я  Хиллом и 
У иллером [11] . Т ам  п р ед п о л агал о сь , что деформирую щ ие ядро к в ад р у - 
польные силы действую т при любой деформации (это соответствует а* = оо). 
При этом  получается, что величина порогов деления ум еньш ается по ср ав 
нению с простой капельной моделью , и, в частности , х Крит > 1  •

Н едавно С ветецкий [13] предложил м одель , в которой начальная д е 
ф ормация ядра у ч и ты вается  добавлением  к капельной энергии члена вида

S (A ,Z )e - ( « / « ) 2 , (13)

так  что  при S < 0  получается понижение энергии основного (сф ерического) 
состояния для зам кнуты х  оболочек, а при S >0 ядро в основном состоянии 
деф орм ировано. Физические основания такой модели совершенно отличны 
от рассм атриваем ой  зд ес ь , в которой получаются противоположные резуль
т а т ы : в м одели  С в я т е ц к о го , к ак  и в  [ 1 1 ] ,  п орог делен и я п о л у ч а л ся  бы 
меньше капельного! . Т ак , в модели С вятецкого равновесная деформация

0,4  (1 — х ) а  ’

откуда видно, что величина х КрИт < 1  ..

В заклю чение за м е ти м , что некоторы е расчеты  были проведены с бо
л ее сложными аппроксимациями потенциальной энергии деформированного 
я д р а  при а < а * ,  н ап р и м ер  в м е с т о  линейной  ф ункции в (4) бы ло  в з я т о

- I с I a¿ + I D I a'¿ . (14)

- к а  + (<5с) а2 (15)

1 В работе [13] приложения к делению детально не рассматриваются. Заметим, что 
обычно предполагается, что энергия основного состояния деформированного ядра больше 
чем "капельного" сферического, на том основании, что так получается из сравнения масс 
ядер с полуэмпирической "гладкой формулой Грина". Этот довод несостоятелен, т .к . кон
станты ф-лы Грина выбираются таким образом, чтобы она наилучшим образом воспроизво
дила в среднем массы всех ядер, в том числе магических. Рассчитанная таким образом  
"капельная" масса всегда будет меньше массы деформированных немагических ядер и боль
ше массы ядер магических.
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(в последнем случае как ьы учиты вается возможное отличие поверхностного

параметры  таковы , что они соответствую т такой же качественной картине. 
В ч астн ости , основную роль играет переход к классике в см ы сле исчезн о
вения деформирующих сил при некоторой деформации. В этих более слож 
ных вариантах  приходится вводить большее число п арам етров . Однако д а 
же для к ач ест в ен н о го  с о гл ас и я  с опы том  необходим о ввод и ть  переход  к 
к ласси к е , причем а * должно бы ть меньше 0,3 — 0 ,5 , и это т  эф ф ект о к а зы 
в а е тс я  самы м  важным .Возникаю щ ая при этом  в переходной области "ж ест
к о сть "  в с егд а  по крайней м ере столь  же вели ка , как и другие возм ож ны е 
отклонения от "капельной" ж естко сти .

О возмож ных изотопических поправках в капельной модели порогов деления

Обычно в капельной м одели п ред п олагается , что поверхностное н а т я 
ж ение не зави си т  от и зо то п и ч еско го  с о с т а в а  я д р а . В капельной  м одели  
потенциальной энергии м огут возникать поправки, зависящ ие как от формы 
ядра, так и от изотопического со става , соответствующ ие члену crAS(N— Z)2/A 2 

в м ассовой формуле (см ., н ап р ., П  8,19 J1 . Эти поправки можно учесть, 
изменив величину поверхностного натяж ения. Для этого нужно взять

и увеличив величину I крит по сравнению с (Z 2/A )Kp приблизитёльно на 14%

образом  получается, что Скрит “  5 2  при ( Z 2/A) k p ht  = 4 5 .  Т акая зам ена "п а
р ам етр а  делим ости" не у стр ан яе т  полностью  разб рос  эксперим ентальны х 
значений на гр аф и к ах , св язан н ы х , п о -видим ом у, с другим и причинами, в 
том  числе, рассм отренны м и вы ш е. Однако при этом  расположении эк сп е
ри м ен тальн ы х точ ек  в с е  же н есколько  у п о р я д о ч и в а ет ся . Э то  св я за н о  с' 
те м , что величина Ç, определенная согласно (16), и зм ен яется  примерно так 
ж е, как  и Z 2/ A  в зави си м ости  от Z ,  но практически  не м ен я е тся  для р а з 
ных изотопов одного и того  же элем ен та  ( т .е .  вблизи линии ^ -стаб и л ьн о сти ).

К сожалению , данные о делении слабо возбуж денны х ядер еще не п о з 
воляю т у т в е р ж д а т ь , что  такой  и зотоп и ч ески й  эф ф е к т  в п оверхн остн ом  
натяж ении  д ей стви тель н о  с у щ е с т в у е т . Д анны е же для больш ой энергии  
со гл асу ю тся  с предполож ением , что  величиной, определяю щ ей основны е

натяж ения от капельного при меньших деформациях:). При этом  получаю т
ся практически  такие же р езу л ь та ты , что и описанные вы ш е, если  только

(16)

причем ок азы в ается , что (oks/cro) ^ 3 . В м есто этого  можно изменить опре 
деление парам етра делим ости, взяв  вм есто  (Z 2/A ) . .

(17)

в соответствии  с м асш табом поправки в квадратны х скобках в (16). Таким

1 См. также частное сообщение А .С .Т яп и на. Автор выражает признательность 
А. С. Тяпину за обсуждение этих вопросов. '
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свойства деления, явл яется  именно Z 2/A ,  а не ? (см ., напр ., [ 8 ^ 1 0 ] ) .  Это 
означало бы, что изотопический эф ф ект в поверхностном натяжении исчеза
ет при нагревании, как и другие квантовые эф ф екты . >

Микроскопическая модель

С ущ ественны е отклонения от капельной модели при м алы х д е ф о р м а
циях связаны  с неоднородностям и распределения плотности нуклонов, вы 
званны м и оболочкам и . Э тот эф ф ект  у ч и т ы в а етс я , как  поправка к к л а с 
сической капельной м одели . М икроскопическое рассм отрение приводит к 
выражению для поправки тако го  же вида, как (4), однако в предэкспоненте 
и м еется  постоянное сл агаем о е :

WX = - ( V 0 + /СС*) е 2

При условии , что Уо > 0 ,  о стаю тся  в силе все  основны е р е з у л ь т а т ы , 
описанны е в ы ш е .
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CROSS-SECTIONS FOR LOW-ENERGY NEUTRON-INDUCED FISSION. The cross-sections of the heavy 
nuclei for neutron-induced fission are of fundamental importance to the technology of nuclear energy pro
duction. The manner in which these cross-sections vary with the neutron energy and with the mass and charge 
of the target nuclei also provides much information on the structure of heavy nuclei. In the case of a thermally 
fissile target nucleus, as the neiitron energy is increased from thermal the cross-section first exhibits an inverse 
velocity dependence, followed by a region in which sharp resonance peaks appear, and finally a continuum 
region where the cross-section exhibits.relatively smooth steps and breaks. All these phenomena can be ex
plained in principle, but certain features of the data have proved very difficult to explain quantitatively.

Recent cross-section measurements, stimulated by the needs of reactor technology, have concentrated 
on improving the energy resolution and accuracy of the data on fuel materials, and this has led to a more 
detailed study of the resonance region, which is of considerable interest for reactor Doppler effect calculations. 
More accurate measurements at rather higher energies have established the existence of appreciable fission 
cross-sections below the so-called fission threshold in certain cases. Careful measurements of this nature have 
in turn stimulated interest in the interpretation of the cross-sections in terms of nuclear models on a firm quan
titative basis. ■

This paper outlines the main features of neutron-induced-fission cross-sections and their interpretation. 
Some emphasis is placed on recent improvements in the quality of the measurements and in attempts at quan
titative interpretation of certain aspects of the data.

SECTIONS EFFICACES DE FISSION POUR DES NEUTRONS DE FAIBLE ENERGIE. Les sections efficaces 
de fission des noyaux lourds ont une importance essentielle pour la technologie de la production d'énergie 
d'origine nucléaire. La manière dont ces sections efficaces varient selon l ’énergie des neutrons et selon la 
masse et la charge des noyaux cibles fournit également de nombreux renseignements sur la structure des noyaux 
lourds. Dans le cas d'un noyau cible susceptible de fission thermique, lorsque l'énergie des neutrons augmente, 
la section efficace présente d'abord des variations inversement proportionnelles à la vitesse, puis une région 
où des pics de résonance aigus apparaissent, et en dernier lieu une région de continu caractérisée par des 
variations relativement régulières. Tous ces phénomènes peuvent recevoir une explication théorique, mais 
il semble très difficile d'expliquer quantitativement certaines caractéristiques des données.

Lors de mesures récentes de sections efficaces destinées à répondre aux besoins de la technologie des 
réacteurs, les chercheurs se sont surtout efforcés d'améliorer la résolution en énergie ainsi que la précision 
des données relatives aux combustibles; ils ont été ainsi amenés à étudier plus en détail la région de résonance 
qui a un grand intérêt pour les calculs de l'effet Doppler dans les réacteurs. Des mesures plus précises à des 
niveaux d'énergie assez élevés ont fait apparaître dans certains cas l'existence de sections efficaces de fission 
assez importantes en dessous du seuil d'énergie de fission. Ces mesures ont ensuite appelé l'attention des 
chercheurs sur l'interprétation des sections efficaces en fonction de modèles nucléaires qui reposent sur des 
données quantitatives sûres.

Le mémoire expose les principales caractéristiques des sections efficaces de fission par neutrons et en 
donne une interprétation. Il met l'accent sur les améliorations qui ont récemment été apportées à la qualité 
des mesures et aux essais d'interprétation quantitative de certains aspects des données recueillies.

СЕЧЕНИЯ Д ЕЛ ЕН И Я , ВЫЗВАННОГО Н ЕЙ ТРО Н А М И  НИЗКОЙ Э Н Е Р ГИ И . Изучение 
сечений деления тяжелых ядер, вызванного нейтронами, имеет решающее значение для техно
логии производства ядерной энергии. Характер изменения величины сечений в зависимости от 
энергий нейтронов, массы и заряда ядер мишени также дает значительную информацию от
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носительно структуры тяжелых ядер. В случае термически делящегося ядра мишени, по мере 
увеличения энергии нейтронов, вёличина сечения проявляет вначале обратную зависимость от 
скорости, сменяемую областью, в которой появляются острые пики резонансов и, наконец, 
сплошной областью, в которой величина сечений сравнительно плавно то увеличивается, то 
уменьшается. Все эти явления можно в принципе объяснить, однако,некоторые характеристи
ки данных оказались очень трудными для количественной интерпретации.

Во время последних измерений сечений, вызванных потребностями реакторной техники, 
внимание было сосредоточено на улучшении разрешения энергии и точности получаемых дан
ных относительно топливных материалов. Это привело к более подробному изучению резо
нансной области, которая представляет значительный интерес при расчетах эффекта Доп
плера для реакторов. В результате более точных измерений при довольно повышенных энер
гиях выявлено наличие в некоторых случаях значительных величин сечений деления ниже так 
называемого порога деления. Тщательные измерения такого характера, в свою очередь, 
породили интерес к интерпретации сечений с точки зрения ядерных моделей на твердой ко
личественной основе.

Намечаются основные черты сечений деления, вызванного нейтронами, и их интерпре
тации. Некоторый упор делается на последние усовершенствования в качестве измерений 
и на попытки количественной интерпретации'некоторых аспектов данных.

SECCIONES EFICACES ЕМ LA FISION INDUCIDA POR NEUTRONES DE BAJA ENERGIA. Las secciones 
eficaces de fisión, inducida por neutrones, de los núcleos pesados son de fundamental importancia para la 
tecnología de la producción de energía nuclear. Asimismo, la manera en que estas secciones eficaces varían 
según la energía neutrónica y la masa y carga de los núcleos tomados como blanco, proporciona abundante 
información sobre la estructura de los núcleos pesados. En el caso de un blanco constituido por un núcleo 
susceptible de fisión por bombardeo con neutrones térmicos, a medida que la energía aumenta y pasa de la zona 
térmica a niveles superiores, se observa que la sección eficaz varía primero en forma inversamente proporcional 
a la velocidad, abarcando después una región en la que aparecen picos de resonancia pronunciados, para llegar 
finalmente a una zona en que se presentan escalones de escasa pendiente y algunas discontinuidades. En prin
cipio, es posible explicar todos estos fenómenos, pero ciertos aspectos de los datos resultan sumamente difíciles 
de interpretar en sus aspectos cuantitativos.

En los últimos tiempos, los trabajos de medición de secciones eficaces, estimulados por los imperativos 
de la tecnología de reactores, tienden sobre todo a mejorar el poder resolutivo en energía y la precisión de los 
datos sobre materiales combustibles, lo que ha tenido como resultado un estudio más a fondo de la región de 
resonancia, que es de gran interés para el cálculo del efecto Doppler en los reactores. Una serie de mediciones 
más precisas, efectuadas a energías bastante elevadas, han puesto de manifiesto la' existencia en ciertos casos, 
de apreciables secciones eficaces de fisión por debajo del denominado umbral de fisión. A su vez, las medi
ciones meticulosas de esta índole han estimulado el interés por la interpretación de las secciones eficaces 
en función de modelos nucleares sobre una base cuantitativa bien asentada.

En la memoria se exponen las principales características de las secciones eficaces con cierto detenimiento 
los recientes perfeccionamientos de las técnicas de medición y las tentativas de interpretar cuantitativamente 
ciertos aspectos de los datos.

MAIN FEA TU R ES OF NEUTRON-INDUCED FISSION 

I n tr o d u c t io n

N e u tro n -in d u ce d  f is s io n  is  a phenom enon  of s p e c ia l  im p o r ta n c e  in  any 
s tu d y  of th e  n u c le a r  p r o p e r t i e s  of th e  h eav y  e le m e n ts .  T h e  f i r s t  f is s io n  
e v e n ts  to  b e  o b se rv e d  w e re  c a u se d  by th e  b o m b a rd m e n t o f u ra n iu m  w ith  
n e u tro n s , and the  w hole o f n u c le a r  r e a c to r  te ch n o lo g y  is  b a se d  on th is  r e 
ac tion . T his techno log ica l in te r e s t  in  the f iss io n  c ro s s - s e c tio n s  of the heavy 
n u cle i h as  led  to v e ry  c a re fu l s tu d ie s ; the d a ta  av a ilab le  m ust be am ong the



CROSS-SECTIONS FOR LOW-ENERGY NEUTRON-INDUCED FISSION 189

b e s t in  the  fie ld  of n u c le a r  c r o s s - s e c t io n s ,  and th e se  data a re  being con tinu
a l ly  im p ro v e d  a s  m o r e  in te n s e  n e u tro n  s o u r c e s  and  b e t t e r  d e te c to r s  and  
e le c t r o n ic s  a r e  d ev e lo p e d . .

A p a r t f ro m  th e  p u re ly  te c h n o lo g ic a l in te r e s t  in  the  c r o s s - s e c t io n s  of 
the  heavy  n u c le i, th e  n e u tro n  in te ra c t io n  p ro v id e s  a to o l of unique pow er in  
th e  s'tudy of the  f is s io n  p r o c e s s  o v e r  a  c o n s id e ra b le  ra n g e  of e x c ita tio n  
e n e r g ie s .  In p a r t ic u la r ,  b e c a u se  of the  ab sen c e  of an  e le c tro s ta t ic  b a r r i e r  
and th e  p r e c is io n  w ith  w hich the  e n e rg y  oft slow  n e u tro n s  can  be m e a su re d , 
i t  i s  p o s s ib le  to  s tu d y  w ith  th is  r e a c t io n  th e  f is s io n  o f h ea v y  n u c le i  f ro m  
in d iv id u a l ex c ited  s ta te s  w hose sp in  and p a r ity  can, a t le a s t  in  p rin c ip le , be 
d e te rm in e d . I

T he q u e s tio n  of th e  d is c r e te  re s o n a n c e s  s e e n  in  slow  n e u tro n - in d u c e d  
f is s io n  w ill b e  d is c u s s e d  l a t e r ,  b u t f i r s t ly  a b ro a d  su rv e y  w ill be m ade  of 
th e  g e n e r a l  f e a tu re s  o f th e  n e u tro n  c r o s s - s e c t io n s  and  th e i r  s ig n if ic a n c e .

T h resh o lds and channels

S ince the  id e a s  of the  f is s io n  th re s h o ld  and f is s io n  ch a n n e ls  a r e  funda
m e n ta l  to  a  d e s c r ip t io n  of th e  c r o s s - s e c t i o n  c u rv e s ,  a  d ig r e s s io n  w ill be 
m ade  to  c o n s id e r  w hat is  m e an t by th e s e  t e r m s .  B a s ic a lly  a n u c leu s is  a t 
th e  th re s h o ld  of f is s io n  w hen i t  h a s  b ee n  su ff ic ie n tly  e x c ite d  fo r  f is s io n  to  
b e c o m e  e n e r g e t ic a l ly  p o s s ib le .  T h is  i s  i l l u s t r a t e d  g r a p h ic a l ly  in  F ig .  1

' COMPOUND SADDLE POINT
NUCLEUS STATES •

TARGET
(r esid u al )
NUCLEUS 
+ NEUTRON

Fig - 1 '

Energy diagram  for fission

w h e re  th e  p o te n tia l e n e rg y  of th e  g ro u n d  s ta te  of a  heavy  n u c leu s  is  show n 
a s  a  fu n c tio n  of a  d e fo rm a tio n  p a r a m e te r  a . (Any g e n e r a l  d e s c r ip t io n  of 
the  d efo rm atio n  of a s p h e r ic a l  nucleus would re q u ire  m any p a ra m e te r s .  F o r  
s im p lic ity  a s in g le  p a r a m e te r  is  a s su m e d  th a t d e s c r ib e s  a ro u te  to the c r i t i 
c a l d efo rm atio n  w ith the  p o te n tia l energy  alw ays m in im ized . ) As the nucleus 
is  p ro g re s s iv e ly  d efo rm ed , en e rg y  m u s t be added to  it u n til a c r i t ic a l  stage  
is  re a c h e d  beyond w hich  an  in c r e a s e  in  d e fo rm a tio n  le a d s  to  a d e c r e a s e  in  
p o te n tia l e n e rg y  and a sp o n ta n eo u s  s e p a ra t io n  in to  tw o f ra g m e n ts .  On the 
liqu id  d ro p  m ode l the  in i t ia l  r i s e  in  the  p o te n tia l c u rv e  is  due to  w ork  being
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done a g a in s t  th e  s u r fa c e  te n s io n  f o rc e s ,  th e  e le c t r o s ta t ic  re p u ls io n  of the  
ch a rg e  help ing w ith the p r o c e s s .  Beyond the su m m it of the  p o ten tia l energy  
c u rv e  th e  su r fa c e  te n s io n  fo rc e s  have been  w eakened  by the  c o n s tr ic tio n  of 
th e  d ro p  a t i ts  c e n tr e ,  and th e  e le c t r o s ta t ic  fo rc e s  a r e  now s tro n g  enough 
to  d riv e  the two ends of the d is to r te d  nucleus a p a r t and finally  to b rea k  them  
in to  two fra g m e n ts . On th is  m odel, a s p h e r ic a l nucleus w ill undergo  fiss io n  
sp o n ta n e o u s ly  if  the  r a t io  o f i t s  e le c t ro s ta t ic  en e rg y  to  i ts  s u r fa c e  e n e rg y  
e x c e e d s  a c r i t i c a l  v a lu e , i . e .  i f  Z 2/A  e x c e e d s  a  c r i t i c a l  v a lu e .

R e tu rn in g  to  F ig . 1, i t  is  c l e a r  th a t if  th e  n u c leu s  u n d e r  d is c u s s io n  is  
som ehow  excited  to an energy  tha t exceeds the height of the po ten tia l b a r r ie r ,  
then  th is  en e rg y  w ill have a. f in ite  p ro b a b ility  of being  c o n c e n tra te d  in to  d e 
fo rm ing  the nucleus, and fis s io n  can o cc u r. The energy  may be added by any 
su itab le  in te ra c tio n  including the  ab so rp tio n  of a neu tron  by an ad jacen t lig h te r  
iso to p e , in which case , p rovided  the b a r r i e r  height is  g re a te r  than the binding 
en e rg y  of the  n eu tro n , the  f is s io n  th re sh o ld  w ill show  as  a s h a rp  r i s e  from  
z e ro  in  the f is s io n  c ro s s - s e c t io n .  P o ten tia l b a r r i e r s  in  quantum  m echan ica l 
sy s te m s  do not, of c o u rse , give r is e  to in fin ite ly  sh a rp  changes in  the p robab ility  
th a t  a  p r o c e s s  w ill o c c u r , and  the  f is s io n  b a r r i e r  can  be  p e n e tr a te d  ev en  
w hen the  e x c ita tio n  en e rg y  is  le s s  than  the  b a r r i e r  h e igh t. HILL and W H EELER 
[1 ] have re la te d  the p ro b ab ility  of f iss io n , e x p re sse d  as a m ean  f iss io n  width 
< r F>, to  the d iffe ren ce  betw een  the ex c ita tio n  energy  and the b a r r i e r  height» 
and have show n th a t

< Fp> _ ____________1___________ /j»
D 1 = exp {27t(E f - E)/fiw}

w here  D is  the le v e l d en sity  in  the com pound nucleus, E f is  the height of the 
b a r r i e r ,  E is  the exc ita tion  energy  and w is  m easu re  of the b a r r ie r  thickness, 
(w is  th e  c i r c u la r  f re q u e n c y  a s s o c ia te d  w ith  c o lle c tiv e  v ib ra t io n s  of the 
com pound nucleus about the  t ra n s i t io n  point w ith the sign  of the defo rm atio n  
p o te n tia l r e v e rs e d .  ) hw is  c h a r a c te r is t ic a l ly  < 1 MeV.

T h is b a r r i e r  p en e tra tio n  effec t lead s to a r a th e r  sm ooth  s tep  in  <Гр> as 
the b a r r i e r  is  p assed , < r F>-» D/27T w ell above the b a r r ie r .  Since the fission  
c r o s s - s e c t i o n  is  r e la te d  to  th e  to ta l  c r o s s - s e c t i o n  f o r  com pound  n u c le u s  
fo rm a tio n  by th e  r a t io ,

r F + r n + r r (2)

i t  can  be se e n  th a t in  an e n e rg y  re g io n .w h e re  the to ta l c ro s s - s e c t io n  is  n e a r ly  
c o n s ta n t , th is  le a d s  to a  s im i la r  sm o o th  s te p  in  th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n ,  
p ro v id e d  Ц and Гу do not change a p p re c ia b ly  o v e r  the  re g io n . A ll the  d is 
cu ss io n  so  f a r  has igno red  the fac t th a t n u c le a r  s ta te s  have c e r ta in  constan ts 
a s s o c ia te d  w ith  th em , in  p a r t i c u la r  sp in  and p a r i ty .  W hen ,these  a r e  tak en  
in to  ac co u n t, th e  co n cep t of a  f is s io n  c h a n n e l (BOHR [2] , W H E E L E R  [3] ) 
e m e rg e s , and the  s e p a ra te  ex c ited  s ta te s  of the f iss io n in g  nucleus as  giving 
r i s e  to  s e p a r a te  and d is t in c t  p o te n tia l b a r r i e r s  m u s t be c o n s id e re d . T h is  
c^n be shown d ia g ra m m a tic a lly  (F ig . 1) by draw ing a s e r ie s  of excited  s ta te s ,
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a t the b a r r i e r ,  each  s ta te  having defin ite  sp in  and p a r ity . If now the nucleus 
is  ex c ited  so  th a t f is s io n  can o cc u r, in  o r d e r  to  e s tim a te  <I£ > the question  
m u s t be  a s k e d  w hat is  th e  sp in  and  p a r i ty  o f th e  s ta te  fo rm e d , s in c e  on ly  
th e  a p p ro p r ia te  f is s io n  ch an n els  ( s ta te s  of c o r re sp o n d in g  sp in  and p a r i ty  a t 
th e  b a r r i e r )  w ill c o n tr ib u te  to  th e  f i s s io n  p r o c e s s  in  th is  c a s e .  T h e  e x 
p r e s s io n  f o r  <Гр> now b e c o m e s

the  sum  being o v e r a l l  s ta te s  of a p p ro p r ia te  sp in  and p a r ity , a t the b a r r i e r .  
T he f is s io n  w idth  w ould th u s be ex p e c ted  to  in c re a s e  in  a  s e r i e s  of sm oo th  
s te p s  w ith  in c re a s in g  e x c ita tio n  e n e rg y  a s  s u c c e s s iv e  ch a n n e ls  beco m e 
a c c e s s ib le . T h is co m p lica tio n  in  the p ic tu re  d e s tro y s  the s im p le  concept of 
a th re sh o ld  fo r  th e  f is s io n  p ro c e s s ,  s in c e  th e re  a r e  c le a r ly  a s e r ie s  of 
" th re sh o ld s"  c o rre sp o n d in g  to  the opening of su c c e ss iv e  channels, and th e se  
m ay  be c lo s e ly  sp a c e d  so  th a t th e  in d iv id u a l s te p s  a r e  no t o b s e rv e d . T he 
te r m  th re s h o ld  is  h o w e v e r  f re q u e n tly  u s e d  to  d e s c r ib e  th e  s te p s  a c tu a lly  
o b se rv e d  in  th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  c u rv e s ,  the  th re s h o ld  being  ta k en  a s  
h a lf-w a y  up th e  r i s e ,  ev en  a lth o u g h  th e  o b s e rv e d  r i s e  m ay  w e ll b e  due to  
the  opening of s e v e ra l  f is s io n  ch an n els . B efo re re tu rn in g  to the m ain sub ject 
o f the  d isc u ss io n , i t  should  be no ted  th a t as the ex c ita tio n  en e rg y  of the 
n u c le u s  is  in c re a s e d ,  no t on ly  do f is s io n  c h a n n e ls  open , b u t a ls o  n e u tro n  
channels , a s  m o re  and m o re  lev e ls  in  the re s id u a l nucleus becom e ac ce ss ib le  
to  n eu tro n  e m is s io n  (F ig . 1). T he in c re a s e s  in  the  n e u tro n  w idth  < I^> c o r 
resp o n d in g  to  the  opening of th e s e  c h a n n e ls  g ive r i s e  to  dow nw ard s te p s  in  
th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  c u rv e s  (Eq. 2). The ra d ia tio n  w idth  ch an g es only 
slow ly  w ith en e rg y , and so  the  b eh a v io u r of the f is s io n  c r o s s - s e c t io n  cu rv e  
w ith  in c re a s in g  e x c ita tio n  en e rg y  is  d o m in a ted  by the  co m p e titio n  b e tw een  
n e u tro n  e m is s io n  and f is s io n , and f in a lly  by th e  r a t io  of the  le v e l d e n s itie s  
in  the re s id u a l  nucleus and the  com pound nucleus a t the sadd le  point (fis s io n  
b a r r i e r ) .  ,

F ission  c ro ss -se c tio n s

S om e r e a l  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n  c u rv e s  w ill  now b e  e x a m in e d  in  th e  
lig h t o f th e  above d is c u s s io n .  F ig u re  2, ta k en  f ro m  H EN K EL [4 ], show s 
th e  c u rv e s  fo r  a n u m b e r of heavy  n u c le i hav ing  Z > 90. T he f i r s t  obvious 
fe a tu re  i s  th a t w hile  m o st of the  c u rv e s  show a th re sh o ld  type of b eh av io u r, 
th re e  of them , co rresp o n d in g  to U233, I P *5 and Pu230, do not, and th e ir  c r o s s 
s e c tio n s  a c tu a lly  r i s e  a t low n e u tro n  e n e rg ie s  w h ere  the  c r o s s - s e c t io n  fo r  
com pound nu cleu s fo rm a tio n  in c re a s e s  a s  the n eu tro n  w ave leng th  b eg in s  to 
exceed  the  n u c le a r  d im e n sio n s. A c lo s e r  in spec tion  shows th a t a l l  the nuclei 
show ing  th re s h o ld  b e h a v io u r  p o s s e s s  an  even  n u m b e r  of n e u tro n s ,  and  a l l  
th o se  f is s io n a b le  by slow  n eu tro n s an odd nu m b er. T his then  is  a m a n ife s 
ta t io n  of th e  p a ir in g  e ffec t on th e  b inding  en e rg y  of the  added  n e u tro n , odd 
t a r g e t s  re c e iv in g  ~  1 MeV m o re  e x c ita tio n  e n e rg y  th a n  e v e n  o n e s .  T h e  
q u es tio n  of w h eth er o r  not a nucleus is  f is s io n a b le  by slow  n eu tro n s  depends 
on w h e th e r  o r  not the  b ind ing ’e n e rg y  of th e  la s t  n e u tro n  ex c ee d s  the  heigh t

(3)
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NEUTRON ENERGY .

Fig.2 '

Compilation of fission cross-section curves for 11 nuclei [4]

of th e  f is s io n  b a r r i e r ,  and s in c e  fo r  the  n u c lid es  show n in  F ig . 2 th e se  two 
q u a n t i t ie s  a r e  of th e  s a m e  o r d e r ,  th e  p a i r in g  e f f e c ts  a r e  in  th o s e  c a s e s  
c r i t i c a l in  d e te rm in in g  the s ig n o f th e  d iffe ren ce . The effec t of p a irin g  energy  
on the  b a r r i e r  heigh t i t s e l f  a lso  co n trib u te s  to th is  p ro c e s s , and accen tu a tes  
th e  o d d -e v e n  d if fe re n c e  (HYDE [5] ). T h is  ru le  abou t th e  f is s io n a b il i ty  of 
n u c le i o f ev en .an d  odd N is  o f c o u rs e  on ly  v a lid  o v e r  a  r e s t r i c t e d  ra n g e  of 
Z and N. No f is s io n  by, s low  n e u tro n s  h as b een  o b se rv e d  fo r  n u c le i having 
Z < 90 s in ce  the f is s io n  b a r r i e r  is  h e re  sign ifican tly  g re a te r  than the neutron  
b inding  en e rg y  fo r  bo th  odd and even  N. L ik ew ise  th e re  a r e  a few n eu tro n - 
l ig h t is o to p e s  of e le m e n ts  h av in g  Z > 90 w h e re  th e  b a r r i e r  is  low  enough  
(high Z2 /A ) and the n eu tro n  binding energy  high enough to give fiss io n  by slow 
n eu tro n s of iso to p es of even N. A c a se  in  point is  U232 that has a high binding 
en e rg y  (5.8 MeV) fo r  an  e x tra  n eu tro n , and w h ere  JAM ES [6 ] has m e a su re d  
th e  re so n a n c e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  and r e p o r ts  a v a lue  of 2тг < rF> /D  « 0.3 
ind icating  tha t the fis s io n  th re sh o ld , if not ac tua lly  at negative neu tron  energy, 
c e r ta in ly  lie s  below  about 100 keV.

T he seco n d  m o st obvious fe a tu re  of the  c u rv e s  is  th e  second  s te p  ( f i r s t  
s te p  fo r  the  n u c lid es  th a t a r e  f is s io n a b le  w ith slow  n eu tro n s)  th a t o c c u rs  in  
e a ch  c a s e  a t a b o m b a rd in g  en e rg y  of about 6 M eV. T h is  i s ,  of c o u rs e ,  the  
th re s h o ld  fo r  "seco n d  chance f is s io n "  w h ere  th e  com pound nucleus can  em it 
a  n e u tro n  and  th e  r e s id u a l  n u c le u s  s t i l l  p o s s e s s e s  s u f f ic ie n t e x c i ta t io n  to  
u n d erg o  f is s io n . If th e  n e u tro n  en e rg y  is  f u r th e r  in c re a s e d , a  th ird  s te p  is  
o b se rv e d  a t about 1 2  o r  13 MeV, co rre sp o n d in g  to  the  e m iss io n  of two n eu tro n s 
fo llo w ed  by  f is s io n ,  and  so  on . In  th e  c a s e  o f U238, th r e e  su c h  s te p s  a r e  
c l e a r ly  s e e n  w ith  th e  su g g e s tio n  of a  fo u r th  (n, 3 n F ) n e a r  19 M eV .

S ev e ra l of the  c ro s s - s e c t io n  cu rv e s  show fine s tru c tu re  c lo se  to the f i r s t  
th re s h o ld ,  w hich  is  s u r e ly  due to  th e  in te rp la y  b e tw een  s u c c e s s iv e  f is s io n
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c h a n n e ls , and n eu tro n  e m is s io n  to  le v e ls  in  the  re s id u a l  ( ta rg e t)  nuc leus as 
d isc u sse d  e a r l ie r .  Even the ap p a ren tly  sm ooth  r is e  in  the Û 38 c ro s s - s e c tio n  
be tw een  1 and 2 MeV, when looked a t w ith h igh re so lu tio n , show s a s te p -lik e  
b e h a v io u r , and  s e v e r a l  o f th e s e  s te p s  a p p e a r  to  b e  a s s o c ia te d  w ith  known 
le v e ls  in  U238.

F in a lly  th e re  is  th e  r e la t iv e ly  f la t  re g io n  of c r o s s - s e c t io n  fo r  e a c h  of 
th e  c u rv e s  betw een  the  f i r s t  and second  th re sh o ld s . T his f la tn e ss  im p lie s  a 
n e a r ly  c o n s tan t v a lue  fo r  < Ip  >/<Tn> w hich r e q u ir e s  th a t the  le v e l d e n s itie s  
in  the ta rg e t  nucleus and in  the com pound nucleus a t the saddle point in c re a se  
w ith energy  in  a s im ila r  m an n er. T his in  tu rn  is  because  of the n e a r  equality  
of the  n eu tron -b ind ing  energy  and the exc ita tion  energy  of the f iss io n  b a r r ie r .  
T he a c tu a l le v e l of th e s e  p la te a u s  depends on th e  d if fe re n c e  b e tw een  th e s e  
tw o e n e rg ie s ,  th e  le v e l  in  g e n e r a l  d e c re a s in g  a s  th e  th r e s h o ld  e n e rg y  fo r  
f is s io n  in c r e a s e s .  T he r a t io  < Г р > /< Ц >  fo r  an  e x c ita tio n  e n e rg y  of abou t 
3 M eV (m id -p o in t o f f i r s t  p la te a u )  in  g e n e r a l  i n c r e a s e s  w ith  Z 2/A  a s  one 
m ig h t ex p ect, bu t th e  c o r r e la t io n  is  no t s im p le . BARSCHALL [7] has po in ted  
ou t th a t if  th e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  a t 3 M eV is  p lo tte d  a g a in s t  Z 4/3 /A , a 
m u ch  b e t t e r  c o r r e la t io n  is  o b ta in ed , a s  show n in  F ig .  3. , '

Z4/*/a

' . Fig - 3 .

Fission cross-sections at 3 M eV neutron energy 
as function  o f  Z 4/3 A [T ]

SU B -T H R E SH O L D  FISSIO N

R e c e n t c a r e f u l  m e a s u r e m e n ts  o f f is s io n  c r o s s - s e c t i o n s  [8 ] h av e  r e 
v e a le d  th e  e x is te n c e  of s m a ll  n e a r ly  co n s ta n t c r o s s - s e c t io n s  below  th e  o b 
v io u s  th r e s h o ld  fo r  a  n u m b e r  of n u c l id e s , and  th e s e  o b s e rv a t io n s  a t  f i r s t  
g lance ap p e a r  to  c o n tra d ic t the expected  exponen tia l in c re a s e  in  < Гр> w ith 
ex c ita tio n  en e rg y  w ell below  th e  th re sh o ld . T he ex p lan a tio n , of c o u rse , 
l ie s  in  th e  fa c t  th a t  th e  c r o s s - s e c t io n  fo r  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  is
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n o t s im p ly  p ro p o r tio n a l  to  < ГР >, bu t dep en d s on co m p e titio n  w ith  n e u tro n  
e m iss io n  and ra d ia tio n , and w hat is  m o re  im p o rta n t, is  a lso  p ro p o rtio n a l to  
th e  to ta l c r o s s - s e c t io n  fo r  com pound n u c leu s fo rm a tio n  th a t in c re a s e s  w ith 
d e c re a s in g  n eu tro n  e n e rg y  in  th e  re g io n  below  a  few hundred  keV . T h is  in 
c r e a s e  in  th e  com pound n u c leu s  c r o s s - s e c t io n  te n d s  to  o ffse t the  d e c r e a s e  
in  < Гр > w ith  d e c r e a s in g  n e u tro n  e n e rg y , and  in d e e d  th e  s u r p r i s in g  th in g  
about the  o b se rv e d  su b - th re s h o ld  f is s io n  is  not so  m uch i ts  e x is te n c e , a s  i ts  
ab sen ce  a t th e rm a l n eu tro n  e n e rg ie s  fo r m o st nuclides with th re sh o ld s  below

Ю

N e u tro n  Energy in keV

Fig.4

Sub-threshold fission cross-section for even-even target nucleus, calculated from 

rf. = „*2 E ( 21 + 1) Tn 3-Tp
П P  *i■ . n r  1 T l  + Tc + Tv

• П г  / .

where T 2ir Г/D, TF ! + exp { 2 n  (Ep - E)/hw}

Ep'= 700 keV, ftw = 650 keV 

Inelastic scattering is ignored

abou t 1 M eV. . F ig u re  4 show s the  r e s u l t  of a  s im p le  c a lc u la tio n  of the  e x 
p ec ted  f is s io n  c ro s s - s e c t io n  fo r  an ev en -ev en  ta rg e t  nucleus having a th r e s h 
old a t 700 keV  co rre sp o n d in g  to  one channel fo r each  value of J  and ir of the 
com p o u n d  n u c le u s  s t a te s  fo rm e d , and  a  v a lu e  o f ñw (E q . (1)) o f 650 keV . 
T he ra d ia tio n  w idth < Г у > is  ta k en  to  be  20 MeV and the le v e l sp ac in g  20 eV, 
and in e la s tic  s c a tte r in g , w hich would not affec t the c ro ss -se c tio n b e lo w a b o u t 
50 keV , is  ig n o re d  in  th e  i n t e r e s t  of s im p l ic i ty .  I t w ill  b e  s e e n  th a t  one 
w ould  no t on ly  e x p e c t to  o b s e rv e  s u b - th r e s h o ld  f is s io n ,  b u t w ould  e x p e c t 
th e  c r o s s - s e c t i o n  to  r i s e  r a p id ly  b e lo w  10 keV  c o r r e s p o n d in g  to  a  m e a n  
f is s io n  w idth a t low e n e rg ie s  of « 4 MeV, w hich would m ean  th a t a c o n s id e r 
a b le  f ra c t io n  of th e  th e r m a l  c r o s s - s e c t i o n  m ig h t b e  e x p e c te d  to  be  due to



CROSS-SECTIONS FOR LOW-ENERGY NEUTRON-INDUCED FISSION 1 9 5

f is s io n . T h is anom aly  was pointed  out by W HEELER [9] in  1956 fo r  the ca se  
of P u240, long  b e fo re  th e  s u b - th r e s h o ld  f is s io n  had  b e e n  o b s e rv e d , and  he 
n o ted  th a t e i th e r  th e  f is s io n  w id th  of th e  le v e l  a t 1 eV  (m ain ly  r e s p o n s ib le  
fo r  th e rm a l f iss io n ) th a t had been  m e a su re d  by LEONARD [10] t o b e - 1 0 - 2  MeV 
w as e x c ep tio n a lly  sm a ll ,  o r  e ls e  s -w a v e  f is s io n  th a t is  r e sp o n s ib le  fo r  the  
la rg e  c ro s s - s e c t io n s  below  10 keV w as fo rb idden . L a te r  m e a su re m e n ts  by 
BROOKS and JO LLY  [11] show ed th a t the m ean fiss io n  w idth fo r  the reso n an ces  
up to  120 eV w as ^  0.6 MeV, w hich tended  to  favour W h e e le r 's  second exp la
nation , and the  p o s s ib ili ty  th a t s -w a v e - in d u c e d  f is s io n  is  fo rb idden  m u st be 
ta k en  s e r io u s ly . In th is  c a se , a  g lance a t the p a r t ia l  wave c ro s s - s e c tio n s  in  
F ig . 4 show s th a t the  s u b - th re sh o ld  f is s io n  of « 100 mb o b se rv e d  fo r  P u 240 is  
a lm o s t c e r ta in ly  due to the  p-w ave in te rac tio n , and c o rre sp o n d s  to a negative

N eutron E n e rg y in keV

' . . ‘ . . ■ Fig-5
Calculated sub-threshold fission cross-section for 

an even-even target nucleus with s-wave-induced fission inhibited

p a r i ty  b a r r i e r  s ta te .  F ig u re  5 show s the  ty p e  of c r o s s - s e c t io n  c u rv e  one 
w ould expect on o m ittin g  the  s -w av e  in te ra c tio n , and th is  is  v e ry  s im ila r  to 
the type of cu rv e  ac tu a lly  o b se rv ed  in  su b -th re sh o ld  f iss io n . The elim ination  
of the  s -w av e  com ponent im p lie s  th a t the f i r s t  b a r r i e r  s ta te  of \+  c h a ra c te r  
m u s t l ie  a t le a s t  500 keV  above th e  n eg a tiv e  p a r i ty  s ta te .  A d e ta ile d  f it to  
the  Pu240 d a ta , includ ing  the e ffec t of in e la s tic  s c a tte r in g , is  given in  a c o n tr i
bu tion  to  th is  S ym posium  by de V roey, F e rg u so n  and S ta r fe l t1.

If we a ttem p t to  c a lc u la te  a  th e rm a l f is s io n  c ro s s - s e c t io n  fo r  a n u m b er 
of n uc lides  w ith  th re sh o ld s  below  1 MeV, we a re  led  to  the s u rp r is in g  re s u lt  
th a t in  n e a r ly  a l l  c a se s  the o b se rv e d  c ro s s - s e c t io n  is  m uch s m a lle r  than one 
w ould ex p e c t. T ab le  I co n ta in s  o b se rv e d  th e rm a l  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  of 
's ix  n u c lid es  w ith  th re sh o ld s  below  1 MeV, to g e th e r  w ith  a c a lc u la ted  c r o s s 
s e c tio n  b a se d  on the  s im p le  re la tio n

1 DE VROEY, М ., FERGUSON, A. T. and STARFELT, N. ,"The fission cross-section of Pu240 for 
0 .03 -2 .0  MeV neutrons", these Proceedings I. •
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g p  ( th e r m a l) ^  < г Д + < ^ >  ^Abs ( th e rm a l)

w h ere

E f b e in g  th e  th re s h o ld  en e rg y .

tiw  w as ta k e n  a s  650 keV , 1̂ , a s  20 MeV fo r  th e  even  iso to p e s , 40 MeV fo r  
the  odd ones, and D was taken  from  BXL 32 5 except fo r P a 231 and Xp237,w here

TABLE I

C A L C U L A T E D  AND ; 
O BSER VED T H E R M A L  FISSION CROSS-SECTIONS

Nucleus ef

Onp (thermal)

Calculated Observed

Pa231 ’ 650 2. 5 0.010

и 234 550 25 < 0 .6 5

u 236 1000 ' 0 .2 . -

Np237 650 1.3 0.019

Pu240 700 , 50 ~0.05

Am241 900 • 0 .5 3.13

a  va lu e  of 1 eV w as a s su m e d . T he o b se rv e d  th e rm a l  c r o s s - s e c t io n s  w e r e 1 

taken  fro m  the com pila tion  of HYDE [5] . It w ill be noted tha t only Am241 has 
a  th e rm a l  c r o s s - s e c t io n  c o n s is te n t w ith allow ed  s-w av e  f is s io n  and a value  
of hw of 650 keV. The o th e rs  show th e rm a l c ro s s - s e c t io n s  on the av e rag e  a 
fa c to r  of 1 0 0  too low im p ly ing  e i th e r  fo rb idden  s-w av e  f is s io n  o r  e lse  a 
b a r r i e r  c o rre sp o n d in g  to  îiw < 400 keV. Such a th ick  b a r r i e r  is  in co n sis ten t 
w ith  o b se rv e d  p -w ave f is s io n  and w ith m o st o b se rv a tio n s  of the shape of the 
c r o s s - s e c t i o n  c u rv e s  n e a r  th re s h o ld .  It i s ,  of c o u r s e ,  c lo s e  to  th e  v a lu e  
ob ta in ed  fro m  spon taneous f is s io n  h a lf - l iv e s , bu t th is  is  expected  to  y ie ld  a 
low  va lu e  of frw b e c á u se  of th e  d e p a r tu re  fro m  a  p a ra b o lic  b a r r i e r  shape at 
low  e x c ita tio n  e n e rg ie s  [1 2 ] .

C a lcu la tio n s  by JOHANSSON [13] of the  po sitio n  of sh e ll m odel s ta te s  in  
a  p o te n tia l w e ll d is to r te d  to  an  ex ten t c o rre sp o n d in g  to  th e  f is s io n  b a r r i e r  
p re d ic t the o rd e r  of the th re sh o ld  s ta te s  fo r the even-even  heavy ta rg e t nuclei 
(ev en -o d d  com pounds) (F ig . 6 ). Jo h a n s s o n 's  ca lc u la tio n s  fo r  U234, U 236 and 
P u 240 ta rg e ts  a p p e a r  to  p re d ic t th a t in  each  c a se  the f i r s t  s ta te  a c c e s s ib le  to 
s -w av e  f is s io n  ( |+ ) lie s  > 500 keV above the f i r s t  th resh o ld . We would th e re -
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Fig. 6 .

Neutron levels for neutron numbers from 139 to 160.
Spin, parity, and the asymptotic quantum numbers N, n2 and 

/ 1  are written beside each level.

fo re  ex p e c t s -w a v e  f is s io n  to  b e  in h ib ite d  fo r  e a c h  of th e  th r e e  e v e n -e v e n  
n u c lid es  s tu d ied , w h ile  the  e x is te n c e  of lo w -ly ing  and 3 /2 -  s ta te s  allow s 
m e a su ra b le  s u b - th re sh o ld  f is s io n . F o r  the th re e  odd^even ta rg e t  nuclides no 
p re d ic t io n  ca n  be  m a d e , bu t i t  w ould se e m  re a s o n a b le  to  a s s u m e  th a t even  
and odd p a r i ty  low est th re sh o ld  s ta te s  would be equally  lik e ly , in  which ca se  
one m ight expect som e inh ib ition  of the s-w ave fis s io n  in  at le a s t 50% of th ese  
c a s e s .  R e c e n t m e a s u r e m e n ts  o f th e  re s o n a n c e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n s  of 
U2 32 and Pu238, w hich a re  d is c u sse d  in  a p ap e r by J a m e s 2, ind ica te  th a t th ese  
tw o n u c lid e s  a ls o  fo llow  th e  s h e l l  m o d e l p re d ic t io n s  of Jo h a n sso n , s -w a v e  
f is s io n  b e in g  in h ib ite d  by a  f a c to r  ~  60 in  P u 238 and  a p p e a r in g  s tro n g ly  in  
U 232 only b e c a u se  of th e  h igh b ind ing  en e rg y  of th e  added n eu tro n  and the low 
f is s io n  b a r r i e r  th a t p re s u m a b ly  is  lo c a te d  s e v e r a l  h u n d red  keV  below  th e  
n e u tro n  b ind ing  e n e rg y . T h is  m e an s  th a t th e  s ta te  h as  m oved  down to a  
low  p o s it iv e  n eu tro n  en e rg y , and th e  o b se rv e d  v a lu e .o f  Neffective = 2 тг < If> /D  
su g g e s ts  th a t i t  l ie s  below  about 100 keV . It w ill be in te re s tin g  to  se e  w hether 
th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  of th is  n u c lid e  w hen m e a s u re d  show s any  s ig n  of 
su c h  a  th re s h o ld .  -

z JAMES, G. D ., "Fission cross-section measurements on Pu239, Pu241, U232, and a search for fission 
components in Pu238 resonances", these Proceedings I. • , •



1 9 8 E. R. RAE

It w ould  s e e m , th e r e f o r e ,  th a t  th e  o b s e rv e d  b e h a v io u r  o f th e  f is s io n  
c r o s s - s e c t io n s  below  th re sh o ld  can  be understood  on the  b a s is  of the channel 
th e o ry  of f is s io n  and the  n u c le a r  sh e ll  m odel, su itab ly  m odified  fo r  a highly 
d is to r te d  p o te n tia l  w e ll . It w ould  b e  fo o lish  to  p re te n d  th a t  no p ro b le m s  
re m a in . An a lte rn a tiv e  a rra n g e m e n t has been  suggested  [14] to explain  the

' Fig. 7

Fission cross-section for Th230 [15]

v a r ia t io n  w ith en e rg y  of the an g u la r  d is tr ib u tio n s  of the f ra g m e n ts  fro m  
n eu tro n -in d u c ed  f is s io n  of ev en -ev en  ta rg e ts ,  and one has only to  look a t the 
odd sh ap e  of the  s u b - th re s h o ld  f is s io n  c u rv e  fo r  T h 230, fo r  ex am p le , w hich 
show s a  p eak  in  th e  c r o s s - s e c t io n  a t abou t 750 keV  (F ig . 7[ 15] ), to  r e a l iz e  
th a t f u r th e r  c a re fu l  s tudy  is  n eed ed .

RESONANCE CROSS-SECTIONS.

It is  in  th e  study  of th e  re so n a n c e  c r o s s - s e c t io n s  th a t n eu tro n -in d u c e d  
f is s io n  p ro v id es  in fo rm atio n  of a d e ta iled  type th a t cannot be obtained in  any 
o th e r  w ay. The grow th  of the p o w er of n eu tro n  ve lo c ity  se le c to rs ' has led  to  
the  s itu a tio n  w here a study can  be m ade of so -c a lle d  ind iv idual " re so n an ces"  
in  th e  c r o s s - s e c t i o n s  of P i# 39+ n  fo r  e x a m p le , up  to  a  n e u tro n  e n e rg y  of 
s e v e r a l  h u n d red s of e le c tro n  v o lts  th a t r e p r e s e n ts  o v e r  100 re so n a n c e s . A 
p a r t  o f th e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  a s  m e a s u r e d  by DE SAUSSURE e t a l .  a t 
S ac lay  [16] is  show n in  F ig . 8 , and m e a su re m e n ts  of even h ig h e r  re so lu tio n  
a r e  in  p r o g r e s s  in  o th e r  la b o ra to r ie s .  T he a n g u la r  m o m e n ta  of a  n u m b e r
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Fig. 8

Fission cross-section for Pu239 from 100 -210 eV [16]

of re so n a n c e s  in  P u 239 have been  d e te rm in e d  by n eu tro n  s c a tte r in g  m e a su re -  
m en ts[17], and d e ta iled  f its  have been  m ade to  the  lo w -en e rg y  c ro s s - s e c t io n s  
of s e v e ra l  f is s i le  nuclides using  m any lev e l fo rm a lism s  th a t take into account 
in te r fe re n c e  effec ts  betw een the b ro ad  fiss io n  lev e ls  [18]. D espite the steady  
im p ro v e m en t in  the  da ta , how ever, c e r ta in  fe a tu re s  of the  r e s u l ts  have been 
d if f ic u lt to  re c o n c i le  w ith  th e o r e t ic a l  id e a s  th a t a r e  e x t re m e ly  s u c c e s s fu l  
in  ex p la in in g  th e  r e s u l t s  o f c lo s e ly  r e la te d  e x p e r im e n ts .

P e rh a p s  the  m o st im p o rta n t d ifficu lty  co n c e rn s  the  m ean  fiss io n  w id ths. 
D eu te ro n  s tr ip p in g  e x p e r im e n ts  by  NORTHROP, STOKES and  BOYER [19 ], 
w hich e ffec tiv e ly  in s e r t  n e u tro n s  of n eg a tiv e  en e rg y  in to  th e  ta rg e t  n u c leu s, 
in d ic a te  th a t the  f is s io n  th re sh o ld s  fo r  U233, U235 and Pu239 lie  betw een  1 and 
2 MeV below  the  n e u tro n  b ind ing  e n e rg y . S ince th e se  n u c le i a l l  fo rm  even- 
ev e n  co m p o u n d s , th e  lo w e s t th r e s h o ld  s ta te  w ould  b e  e x p e c te d  to  b e  o f 0 + 
c h a r a c te r  w ith  a c lo se ly  sp a ce d  ro ta t io n a l band b u ilt on th is  s ta te ,  and w ith 
v ib ra tio n a l s ta te s  w ith th e i r  ro ta tio n a l bands also, ap p earin g  w ith in  the  f i r s t  
MeV of ex c ita tio n . One would th e re fo re  expect s e v e ra l  f iss io n  channels to be 
open fo r  s -w av e  n e u tro n s  giving v a lu es  of Neff of a t le a s t  i  o r  2. M e a su re 
m en ts  of th e  d is tr ib u tio n  of the  f is s io n  w idths o b se rv e d  in  the  re so n a n c e s  of 
th e s e  th r e e  n u c lid e s  su g g e s t th a t th e s e  c u rv e s  a r e  b e s t  f it te d  by  m e m b e rs  
of the  X2 fam ily  having  up to  fo u r d e g re e s  of fre ed o m  c o rre sp o n d in g  to  the 
e x is te n c e  of up to  fo u r f is s io n  c h a n n e ls . T he e x p e r im e n ta l  v a lu e s  of Neff ,  
ho w ev er, ra n g e  fro m  0.18 to  0 .65, and a p p e a r  to  be s u r p r is in g ly  low .

A se co n d  d ifficu lty , e s p e c ia l ly  in  the  c a s e  of U233, is  th e  e x is te n c e  of 
à r a th e r  la rg e  slow ly  v ary in g  c r o s s - s e c t io n  und erly in g  the  re so n a n c e  s t r u c 
tu re , w hich is  d ifficu lt to exp lain  in  te rm s  of n o rm a l d is trib u tio n s  of p a r a m e te r s .

T he th i r d  d ifficu lty  is  th a t 1} a p p a re n tly  f lu c tu a te s  f ro m  re s o n a n c e  to  
re so n a n c e  by up to  a  fa c to r  of 3 [20] , in  c o n tra s t  to the r a th e r  s m a ll f luc tu 
a tio n s  < 1 0 %' to  b e  e x p e c te d  f ro m  h ea v y  n u c le i w ith  c lo s e  le v e l  sp a c in g . 
(Such s m a ll fluctuations a re  indeed  o b se rv ed  fo r  th o se  heavy nuclei lik e T h 232 

and U238 th a t a r e  not f iss io n a b le  by slow" n éu tro n s).
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T he f in a l d ifficu lty  is  th e  sh a p e  o f th e  d is t r ib u t io n  c u rv e  fo r  th e  le v e l 
sp a c in g s , w h ich  show s s tro n g  le v e l  r e p u ls io n  and s e e m s  to  c o r re s p o n d  to  
th a t e x p e c te d  fo r  a  s in g le  p o p u la tio n  (e v e n -e v e n  ta rg e t)  in s te a d  of th e  two 
p o p u la tio n  d is t r ib u t io n  (w ith  a  f in ite  p ro b a b il i ty  of z e ro  sp a c in g ) ex p e c ted  
f o r  th e s e  ev e n -o d d  n u c le i [21] th a t fo rm  le v e ls  of sp in s  I ± f  w ith  s -w a v e  
n e u tro n s ,  w h e re  I is  th e  s p in  of th é  t a r g e t  n u c le u s . ,

R e c e n tly , h o w ev e r, LYNN a p p e a r s  to  h av e  th ro w n  so m e  lig h t on th is  
s i tu a t io n  [22] . He w as w o rk in g  on a  m u l t i - le v e l  f ittin g  p r o g ra m m e , and  
studying th e  b eh av io u r of two in te r fe r in g  le v e ls , when he g en e ra ted  the exam ple 
show n in  F ig . 9a. T h is  ex a m p le  a r o s e  in  a  f i r s t  s e le c tio n  of ran d o m  le v e l

Fig - 9 . "

Parameters for (a) are: E, = 22.81 eV, ( = 0.159 (MeV)1/2, = -0.728 (eV)V2,
Гу = 0. 025 eV, E2 = 22. 92 eV, (Г^)1/2 = 0.384 (MeV//2, (I^)172 = 0. 574 (еУ)*Л In (b) there 

is a change of sign of one reduced width amplitude [22] .

p a ra m e te r s  fo r  2 0  le v e ls , g e n e ra te d  fro m  the  u çua l d is trib u tio n s  of spacings 
and w idths assu m in g  Neff = 1. The c u rv e s  in  the fig u re  m ay not a p p e a r to  be 
r e m a rk a b le  u n til  one r e a l iz e s  th a t th e  s in g le  sha,rp p eak  se e n  is  in  fac t due 
to  two le v e ls  110 MeV a p a r t  hav ing  f is s io n  w id ths of 552 MeV and 332 MeV, 
ra d ia tio n  w idth  of 25 MeV,and n e u tro n  w id ths of 0.12 and 0.71 MeV re s p e c tiv e ly . 
O ne f is s io n  ch a n n e l is  a s su m e d , and  c o n s tru c tiv e  in te r f e re n c e  ta k e s  p la c e  
be tw een  the  le v e ls .  T he r e s u l t  is  a  s in g le  n a r ro w  peak  w hose n eu tro n  w idth 
i s  v e ry  n e a r ly  th e  sum  of th e  n e u tro n  w id ths of th e  com ponen t le v e ls , ,  i . e .  
m o s t of th e  c r o s s - s e c t io n  is  in  th e  peak , bu t w hose to ta l  w idth c o rre sp o n d s  
to  a  f is s io n  w id th  o f on ly  14 M eV . T hus tw o le v e ls  o f v e r y  l a r g e  f i s s io n  
w id th  have d is a p p e a re d  and a  s in g le  " re s o n a n c e "  of s m a ll  f is s io n  w id th  has 
r e p la c e d  th e m . T he obv ious q u e s tio n  is  w h e th e r  r e v e r s in g  th e  s ig n  o f one 
re d u c e d  f is s io n  w idth  am p litu d e  and  .p roducing  d e s tru c tiv e  in te r fe re n c e  b e 
tw ee n  th e  le v e ls  w ould p e rh a p s  c r e a te  th e  o p p o s ite  e ffe c t.  T h is  is  p a r t ly  
t ru e ,  a s  show n in F ig . 9b, s in c e  now a  p a r t  o f th e  c r o s s - s e c t io n  ap p e a rs  
a s  a  b a c k g ro u n d  th a t  m ig h t b e  in te r p r e te d  a s  a  v e r y  w ide le v e l .  T h e  r e 
m a in d e r  o f the  c ro s s - s e c t io n ,  how ever, s t i l l  a p p e a rs  a s  a sh a rp  n a rro w  peak, 
a s  b e f o r e .  T hus in  b o th  c a s e s  n a r r o w  " r e s o n a n c e s "  h av e  b e e n  g e n e ra te d  
f ro m  th e  in te r f e r e n c e  b e tw e e n  tw o b ro a d  le v e ls .
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This; r e s u l t  p ro m p te d  L ynn to  p o s tu la te  th a t  p e rh a p s  th e  d is p a r i ty  b e 
tw e e n  th e  e x p e r im e n ta l  f i s s io n  w id th s  and  th e  B o h r  th e o ry  a r o s e  ou t o f a  
fa ls e  in te rp re ta t io n  of th e  c r o s s - s e c t io n  c u rv e s .  Som e of th e se  in te r p r e ta 
tio n s  w e re  f ra n k ly  s in g le  le v e l  in  n a tu re ,  a s  w as h is  in te r p r e ta t io n  o f th e  
s in g le  p eak  in  F ig . 9. O th e rs , su c h  a s  th e  a n a ly se s  of MOORE and  REICH, 
and  VOGT [18 ], w e re  of m u lt ile v e l n a tu re ,  and  a llow ed  in te r f e re n c e ,  bu t 
n e v e r th e le s s  a s s o c ia te d  le v e ls  w ith  th e  e x p e r im e n ta l ly  o b s e rv e d  p e a k s ,  
except w here  ex tre m e  fitting  d ifficu lty  o c c u rre d . t L ynn 's  suggestion  is  that if  
the  B o h r th e o ry  is  c o r r e c t ,  th en  the  in te r fe re n c e  e ffec ts  a r e  m uch s tro n g e r  
th a n  w as su p p o se d  (w ith  Neff = 1 th e  p ro b a b il i ty  o f th e  su m  of tw o f is s io n  
w idths being  la r g e r  than  the  le v e l sp ac in g  is  1 2 %) so  th a t the peaks o bserved  
in  th e  e x p e r im e n ta l  c r o s s - s e c t io n  c u rv e s  m ay  show  l i t t l e  c o r re s p o n d e n c e  
w ith  th e  t r u e  le v e ls .

To te s t  h is  h y p o th e s is , Lynn did a c a lc u la tio n  involving two sp in  s ta te s .  
In  th is  c a s e  th e  p ro b a b il ity  of o v e r la p  of le v e ls  is  even  h ig h e r  ow ing to  the  
ab sen ce  of le v e l re p u ls io n . He chose n e u tro n  w idths fro m  a  P o rte r-T h o m a s  
d is tr ib u tio n  (v = 1 ) c o rre sp o n d in g  to  a s tre n g th  function < I^ > /D  of 10'4. The 
f is s io n  w id th  a m p litu d e s  w e re  s im ila r ly  g e n e ra te d  fo r  ea ch  f is s io n  channel, 
and  th r e e  c h a n n e ls  w e re  a s s u m e d  fo r  one sp in  s ta te  and  tw o f o r  th e  o th e r .  
M ean f is s io n  w idths w e re  m ade eq u iv a len t to  Neff = 3 X 1  and Neff = 1 +2 X 0.1 
re s p e c t iv e ly .  T h is  g iv e s  an  a v e ra g e  Neff o f 2 .1 . Such  v a lu e s  cou ld  be 
ex p e c ted  f ro m  th e  c h a n n e l th e o ry . T he r a d ia t io n  w id th s w e re  s e t  eq u a l to  
25 MeV (co n sta n t) .

T he r e s u l t s  o f a  se c tio n  of th is  c a lc u la tio n  a r e  show n in  F ig . 10, and it 
w ill b e  s e e n  th a t so m e  le v e ls  a r e  u n d e te c ta b le  and  s e v e r a l  p a i r s  o f le v e ls  
a p p e a r  a s  s in g fe  " r e s o n a n c e s " .

•. ' ' E(eV) . ■ ■

Fig. 10

Section of a computer-generated cross-section; solid lines are ot, 
dashed lines are Oy. The vertical lines on the abscissa are the actual positions of levels.
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A s in g le  le v e l a n a ly s is  of th e  c r o s s - s e c t io n  g e n e ra te d  g iv es a va lue  of 
N eff = 0.8 ± 0.14 ( r F = 137 MeV, D= 1.06 eV fo r  each  sp in  s ta te )  c lo se  to  the 
U 233 v a lu e . T he h is to g ra m  of th e  " f is s io n  w id th s"  of the  s im u la te d  c r o s s 
se c tio n  can  be fitted  w ith a X2 d is tr ib u tio n  w ith app rox im ate ly  four d eg re es  of 
f re ed o m , aga in  c lo se  to  the  U233  v a lu e . The " ra d ia tio n  w idths" of the " r e s o 
n a n c e s "  f lu c tu a te  fro m  17 to  8 8  M eV, arid m an y  s m a l l  le v e l  s p a c in g s  a r e  
lo s t :  fo r  34 le v e ls  e n te re d  in  the  p ro g ra m m e , oçly  22 " re s o n a n c e s"  a r é  ob
se rv e d . F in a lly , the s im u la ted  to ta l c r o s s - s e c t io n  n ev e r  fa lls  to  m uch le s s  
than  2 0  b in  the m in im a.

Thus th is  exam ple , s ta r t in g  from  p a ra m e te r s  c lo se  to  th o se  expected  on 
th e  c h a n n e l th e o ry  fo r  U 233, h a s  a c tu a lly  r e p ro d u c e d  m o s t o f th e  f e a tu re s  
found in  the  e x p e r im e n ta l c r o s s - s e c t io n  c u rv e s . It se em s e x tre m e ly  p la u s i
b le  th a t th e  U 233 and U235 c r o s s - s e c t i o n s ,  and p o s s ib ly  a ls o  th o s e  of P u 239, 
a r e  fu lly  c o n s is te n t w ith the expecta tions of the channel th eo ry  of fiss io n , and 
th a t i t  h as  b een  the assu m p tio n s  m ade in  an a ly sin g  the da ta  th a t have been at 
fau lt in  the  p a s t.  . .

SUMMARY

. In th is  p a p e r  no a tte m p t h a s  b een  m a d e  to  s u rv e y  a l l  th e  l a t e s t  d a ta  
on n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s .  T he p ro b le m s  in vo lved  in  the  
a c c u r a te  m e a s u re m e n t of a b s o lu te  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s ,  so  im p o r ta n t to  
r e a c to r  p h y s ic s , have no t b e e n  m en tio n ed , n o r  th e  annoying  d is c re p a n c ie s  
s t i l l  e x is t in g  b e tw e e n  d if fe re n t m e a s u r e m e n ts ,  a l l  a p p a re n tly  o f h ig h  a c 
cu ra c y , and in  the  in te r e s ts  of b re v ity  the  top ic of the te rn a ry  fis s io n  c r o s s 
se c tio n s  has been  ig n o red . '

A g e n e r a l  d is c u s s io n  h a s  b e e n  p r e s e n te d  o f th e  m a in  f e a tu r e s  o f th e  
f is s io n  c r o s s - s e c t io n s ,  w ith  a  m o re  d e ta ile d  tre a tm e n t of the  to p ic s  of su b 
th re sh o ld  f is s io n  and the re so n a n c e  c ro s s - s e c t io n s .  T hese  d iscu ss io n s  would 
a p p e a r  to  in d ic a te  th a t th e  e n e rg y  v a r ia t io n  of th e  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  
c r o s s - s e c t io n s  a re  now fa ir ly  w ell u n d ersto o d  in  te rm s  of the channel th eo ry  
of f is s io n  and the  n u c le a r  sh e ll  m odel.

A C K N O W L E D G E M E N T S

T h e  a u th o r  w ish e s  to  ack n o w led g e  w ith  p le a s u r e  h is  in d e b te d n e s s  to  
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

MEASUREMENT AND ANALYSIS OF THE FISSION CROSS-SECTION OF Pu239 FROM О ТО 5 keV. The cross
section of Pu239 for low-energy neutrons was measured between 0.16 eV and 5 keV by the time-of-flight method, 
with a gas scintillator containing 310 mg of Pu239. Under the best conditions andar high-energy"' the'resolving 
power of the measurement was 3 ns/m. ** ’ — — — — ——

We used the Saclay linear accelerator as a pulsed neutron source. The measurement consisted in the 
successive determination of the fission rate (by means of a gas scintillator) and the incident neutron energy 
spectrum (by means of a BF3 counter whose efficiency w a^rop^tional^to E~f). The background was deter
mined by interposing black resonance screens in the neutr^Bekm. JJTh'e quantity or /Ё  is proportional to the 
ratio of theJjssion_raie_to the counting-rate of the-BEU-detector. It was calibrated by reference to the resonance 
atJ7^8 еУ -̂Jhe parameters of which are known.

The gas scintillator consists of six independent cells, a 56 UVP photo-multiplier being coupled with 
each cell. .

At the discrimination threshold, adjusted to an alpha-ray build-up rate of 1 counts/s, we obtained an 
efficiency of 65% foKthe detection of fissions.

The fission cross-section was measured in several sequences to observe the various energy ranges with 
sufficient resolving power.

A detailed description is given of the experimental apparatus, the tests with the scintillator and the 
experimental conditions in which the. various measurement sequences were carried out. The paper presents 
a curve showing the fission cross-section as a function of energy; it also reports the results of an analysis of the 
resonance parameters. - .

MESURE ET ANALYSE DE LA, SECTION EFFICACE DE FISSION DU 239Pu DE 0 A 5 keV. La section 
efficace de 239 Pu pour des neutrons de basse énergie a été mesurée entre 0, 16 eV et 5 keV par la méthode 
du temps de vol, avec un scintillateur gazeux contenant 310 mg de 239Pu. Dans lés meilleures conditions 
et à haute énergie, la résolution de la mesure est de 3 ns/m.

Les auteurs ont .utilisé l ’accélérateur linéaire de Saclay comme source de neutrons puisée. La mesure 
consiste à déterminer successivement le taux de fission, avec un scintillateur gazeux, et le spectre d'énergie 
des neutrons incidents, avec un compteur à BF3 dont l ’efficacité est proportionnelle à E“i .  Les bruits de fond 
sont obtenus en interposant des écrans à résonances noires dans le faisceau de neutrons. La quantité op VË est 
proportionnelle au rapport du taux de fission au taux de comptage du détecteur à BF3. Elle a été étalonnée 
par rapport à la résonance à 7, 8 eV dont les paramètres sont connus.

Le scintillateur gazeux se compose de six cellules indépendantes, un photomultiplicateur 56 UVP étant s 
associé à chaque cellule. .

Au seuil de discrimination, réglé à un taux d'empilement des rayons a  de 1 cps, l ’efficacité pour la 
détection des fissions est de 65%.

' La section efficace de fission a été mesurée en plusieurs séquences pour observer les différentes gammes 
d'énergie avec une résolution adéquate.

Les auteurs décrivent en détail l'appareil expérimental, les essais avec le scintillateur et les conditions 
expérimentales des différentes séquences de mesure. Ils présentent une courbe de la section efficace de fission 
en fonction de l'énergie, ainsi que les résultats d'une analyse des paramètres de résonances.

* Détaché au CEN de Saclay par l'Oak Ridge National Laboratory, USA

2 0 5
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ИЗМЕРЕНИЕ И АНАЛИЗ ЭФФЕКТИВНОГО СЕЧЕНЙЯ ДЕЛЕНИЯ ПЛУТОНИЯ-239 
В ПРЕДЕЛАХ 0 — 5 кэв. Получаемое с помощью нейтронов низкой энергии эффективное 
сечение плутония-239 было измерено между 0,16 эв и 5 кэв по методу времени пролета. При 
этом использовался газовый сцинтиллятор, содержащий 310 мг плутония-239. В лучших усло
виях и при высокой энергии результат измерения составляет 3 н-сек/м'.

В качестве источника импульсных нейтронов был использован линейный ускоритель в 
Сакле. Измерение заключалось в определении последовательно плотности делений при наличии 
газового сцинтиллятора и энергетического спектра бомбардирующих нейтронов, счетчика с 
трехфтористым бором, эффективность которого пропорциональна Е"1. Фоновые шумы возни
кали при помещении черных резонансных экранов в пучок нейтронов. Количество про
порционально отношению плотности делений к скорости счета счетчика с трехфтористым бо
ром. Это количество было установлено относительно резонанса в 7,8 эв, параметры которого 
известны.

Газовый сцинтиллятор состоит из шести независимых ячеек, фотоумножителя 56 UVP, 
' связанного с каждой ячейкой.

На пороге дискриминации, регулируемом при коэффициенте наложения альфа-лучей при 
одном импульсе в секунду, в отношении обнаружения делений выявляется эффективность по
рядка 65%. ' .

Эффективное сечение деления измерялось неоднократно, чтобы выявить различные об
ласти энергии с надлежащим разрешением. '

Дается подробное описание экспериментальной установки, опытов с сцинтиллятором и 
экспериментальных условий, в которых проводились различные измерения. Приводится кривая 
эффективного сечения деления в зависимости от энергии, а также результаты анализа пара
метров резонансов. -,

MEDICIONES Y ANALISIS DE LA SECCION EFICAZ DE FISION DEL гзэрц DE 0 A 5 keV. Se ha 
medido la sección eficaz de» fisión del 239 Pu por neutrones de baja energía en el intervalo 0, 16 eV - 5 keV 
por el método del tiempo de vuelo, con un centelleador gaseoso que contiene 310 mg de 239 Pu. En condiciones 
óptimas y a elevada energía, el poder resolutivo de la medición asciende a 3 ns/m. ' .

Los autores han utilizado el acelerador lineal de Saclay como fuente pulsada de neutrones. La medición 
consiste en determinar sucesivamente el índice de fisiones, con un centelleador gaseoso, y el espectro de 
energía de los neutrones incidentes, con un contador de BF3 cuya eficacia es proporcional a E"¡, Los ruidos 
de fondo se determinan interponiendo pantallas de resonancias negras en el haz de neutrones. El valor del 
producto o FvrI  es proporcional a la razón fndice de fisiones/índice de recuento del detector de BFs. Dicha 
cantidad se ha contrastado con la resonancia a 7, 8 eV, cuyos parámetros son conocidos.

El centelleador gaseoso se compone de 6 células independientes con un fotomultiplicador 56 UVP asociado 
a cada una de ellas. , .

En el umbral de discriminación, fijado para la acumulación de un impulso a  por segundo, la eficacia de 
detección de fisiones es del 65%.

La sección eficaz de fisión se ha medido en varias series para poder observar los diferentes intervalos 
energéticos con un poder de resolución adecuado.

Los autores describen detalladamente el aparato experimental, los ensayos con el centelleador y las 
condiciones experimentales de las diferentes series de medición. Presentan una curva de la sección eficaz 
de fisión en función de la energfa, asf como los resultados de un análisis de los parámetros de resonancia.

I. INTRODUCTION .

L 'é tu d e  de l 'in te ra c t io n  d es n e u tro n s  le n ts  (E <  10 keV) avec le s  noyaux 
f i s s i l e s  e s t  d 'u n  g ra n d  in té r ê t  ta n t  p o u r  le  c a lc u l  d es  p i le s  a to m iq u e s  que 
p a r  l 'in fo rm a tio n  q u 'e lle  ap p o rte  s u r  lè s  n iveaux  e x c ité s  d es  noyaux lo u rd s  
e t s u r  le  p r o c e s s u s  de f is s io n .  L e noyau de p lu to n iu m -2 3 9  e s t  p a r t i c u 
l iè r e m e n t  in té r e s s a n t  g r â c e  à  l a  fa ib le  v a le u r  de so n  sp in  I = i .  L e s  r é s o 
n an c es  so n t a in s i  p lu s e s p a c é e s  e t p lu s  g ra n d e s  que p o u r  le s  a u t re s  noyaux 
f i s s i l e s ,  ce q u i f a c ili te  le u r  a n a ly se . De p lu s  la  d é te rm in a tio n  de le u r  é ta t 
de sp in  J  = I ± |  e s t  p lu s  a is é e  [1].
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M alg ré  le u r  in té rê t  le s  s e c tio n s 'e f f ic a c e s  du p lu ton ium -239  ont é té  peu 
é tu d ié e s  e t ju s q u 'à  p ré s e n t,  lé s  p a r a m è t r e s  d es  ré so n a n c e s  ne son t connus 
que ju s q u 'à  50 eV [2]. Il nous a donc p a ru  u tile  de r e p r e n d r e  la  m e s u re  de 
la  se c tio n  e ff ic a c e  de f is s io n  du p lu to n iu m -2 3 9  p a r  la  m éthode  du te m p s  de 
vol [3] en  b én é fic ian t des a m é lio ra tio n s  ap p o rté e s  ce s  d e rn iè re s  années aux 
s p e c t r o m è tre s  de n e u tro n s  ta n t du po in t de vue de "la ré s o lu t io n  que de 
l 'in te n s i té .  . ,

II. D ESC R IPTIO N  DE L 'E X P E R IE N C E

a) B a se  de vol

Une p r e m iè r e  s é r i e  de m e s u re s  à  b a s s e s  é n e rg ie s  (0Д 6 eV -100  eV) a 
é té  e ffec tuée  à 10,80 m  s u r  une b a se  de vo l in c lin é e  de 18° p a r  r a p p o r t  à  la  
p e rp e n d ic u la ire  à la  c ib le  d 'u ra n iu m  so u rc e  de n eu tro n s ra p id e s  et au m odé
r a te u r  en po lyéthy lène (20X20X3 cm ).

Une deux ièm e s é r i e  de m e s u re s  à h a u te s  é n e rg ie s  (11 eV -5  keV) a é té  
fa ite  à 19 m  s u r  une base  de vol p e rp e n d ic u la ire  au m o d é ra te u r  [4].

b) D é te c teu r  ,

Le s c in ti l la te u r  gazeux  é ta it  sem b la b le  à ce lu i d é c r i t  p a r  NIFENECKER 
et a l . [5], il  c o m p re n a it 6  c e llu le s  id e n tiq u e s  v u es chacune p a r  un pho to 
m u lt ip l ic a te u r  56 U V P ( f ig .  1). L 'é ta n c h é i té  é ta i t  a s s u r é e  p a r  d e s  jo in ts

Figure 1 

Scintillateur gazeux.

d 'in d iu m ; av an t le  r e m p l is s a g e  de xénon  on f a is a i t  pendan t une se m a in e  un 
v ide  de quelque 10‘ 6 m m  Hg dans le  s c in t i l la te u r .

.L e  f o r t  ta u x  de d é s in té g ra t io n  a  du p lu to n iu m -2 3 9  (2, 27 • 109 a ¡ g / s )  
ob lige à l im i te r  la  q u a n tité  de m a tiè re  f i s s i l e  m a is  il é ta i t  in té r e s s a n t  d 'e n  
m e ttre  la  p lus g rande  quan tité  p o ss ib le  pou r av o ir le  taux de com ptage m ax i
m um . D iffé re n ts  e s s a is  avec une so u rc e  de ca lifo rn iu m -2 5 2  d 'une in ten s ité
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Plan du scintillateur.

1 Chemise de refroidissement des photomultiplicateurs 4 Boîtier support des photomultiplicateurs
2 Dépôts de Pu de 1,5 mg/cm* 5 Dépôts de Pu de 1,2 mg/cm*
3 Photomultiplicateurs 56 UVP 6 Fenêtres de quartz

. 7 Enceinte à vide.

de 1 0 5 f is s io n s /m in *  ont p e rm is  d 'é tü d ie r  l 'a m p litu d e  des im p u ls io n s  dues 
aux f is s io n s  e t le  taux  d 'e m p ile m e n t dû au ray p n n e m en t a  en  fonction  de la  
p o s itio n  d es dépô ts de p lu ton ium , de la  p re s s io n  e t de la  com position  du gaz 
s c in ti l la n t .  L a  co u rb e  de la  f ig u re  2 m o n tre  un e s s a i  de d is c r im in a tio n  
o '/f is s io n ; on a m is  dans une c e llu le  60 m g de p lu to n iu m -2 3 9  à la  p la c e  in 
d iq u ée  s u r  la  f ig u re  1 e t d an s  une a u t r e  c e llu le  l a  s o u rc e  de c a lifo rn iu m . 
L e  ta u x  d'o- du c a lifo rn iu m  (0 ,05  • Í 0 6 a / s) é ta i t  n é g lig e a b le  en  r e g a r d  de 
c e lu i du p lu to n iu m  (136 • 106 a / s ) . On a com pté  à d if fé re n ts  s e u ils  du d i s -  
c r im in a te u r  p a r  le  m êm e p h o to m u ltip lic a te u r  e t dans le s  m ê m es  cond itions 
(HT = 2500 V) d 'une p a r t  le  taux  d es a,  d 'a u tr e  p a r t  le s  f is s io n s  du c a li
fo rn iu m . L a  f ig u re  2 m o n tre  que p o u r un taux  d 'e m p ile m e n t a  de 60 c o u p s /m in  
le  d é te c te u r  g a rd e  une e f f ic a c ité  d 'e n v iro n  65% d es f is s io n s .

D 'a u tre  p a r t ,  le s  m e il le u rs  r é s u l t a ts  ont é'té ob tenus avec du xénon p u r 
à  la  p re s s io n  de 200 g /c m 2. D iffé ren ts  e s s a is  avec un m élange xénon-hélium  
ou ayec de l 'a rg o n  ont é té  m oins concluan ts.

L e  p lu ton ium  é ta it  fixé s.ous-form e-d-'ox-vde—en-plu s ie u r s  couch e s , s u r  
d e s  p la q u e t te s  d 'a lu m in iu m  (6 ,5 X 2 ,5 ,c m ). N ous av o n s  m is  a u fo n d ^ e T â T

* Cette source a été obligeamment prêtée par Monsieur Chesnay (Centre d'études nucléaires de Fontenay- 
aux-Roses). '



SECTION EFFICACE DE FISSION DU 239Pu 209

Figure 2 

Discrimination a /  fission.

cellu le, la  p laq u ette  de p lu s fo rte  d en s ité  (1,5 ra g /c m 2) pu is c e lle  dont la  den
s ité  e s t  de ( 1 , 2  m f'/n m 2)* *.• ' — !

Au to ta l  310 m g  de p lu to n iu m  s e  r é p a r t i s s e n t  s u r  12 p la q u e tte s  d 'a lu 
m in iu m , c e s  p la q u e tte s  so n t a lu m in is é e s  so u s  v id e  ta n t p o u r  a m é l io r e r  la  
ré f le x io n  que p o u r  e m p ê c h e r  l a  c o n ta m in a tio n  in té r ie u r e  du s c in t i l l a te u r .  
L a  couche d 'a lu m in iu m  (50 /ug/cm.2) e s t  d é te rm in é e  p a r  p e s é e s .

L a  c o m p o s itio n  iso to p lq ü e^d u  p lu to n iu m  e s t  l a  su iv a n te :

239pU 98,6% ± 0 , 0 2 % 1

240P u  1,37% ±0,02%
241P u  0,025%  ±0,005% .

• • . ' J

c) C h a în e s  d 'e n r e g is t r e m e n t

L e s  s ix  c e llu le s  du s c in t i l la te u r  so n t v u es  p a r  s ix  p h o to m u ltip lic a te u rs  
56 U V P ( r e f r o id is  à  l ' a i r  c o m p rim é )  a t ta q u a n t c h a c u n  u n  d is c r im in a te u r
ra p id e ,  l e s  s ig n a u x  é ta n t  m é la n g é s  à  l a  s o r t i e  d e s  d i s c r im in a te u r  s .  O n
r è g le  le  s e u il  de chaque d is c r im in a te u r  un  à  un  à  d is ta n c e ; le  tau x  du b ru it  
de fond a  e s t  r e le v é  en  c o u rs  d es  m e s u re s  s u r  un  e n r e g is t r e u r  M ECI.

*  *  Les dépôts de plutonium-239 ont été faits par Mademoiselle Valentin (Centre d'études nucléaires 
de Fontenay -aux -Roses). " . '
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Un m o n ite u r  co m p o sé  d 'u n  c o m p te u r  à B F 3 p e r m e t  à. ch aq u e  in s ta n t  
de c o n n a ître  d 'é v e n tu e l le s  d é fo rm a tio n s  du s p e c t r e  de n e u tro n s .

Le s p e c tre  de n eu tro n s  e s t  m e su ré  p a r  un en sem b le  de t r o is  co m p teu rs  
à  B F 3 dont l 'e f f ic a c ité  e s t  p ro p o rtio n n e lle  à  E"i . D ans ce ca s  le  d is c r im i-  
n a te u r  rap id e  è s t  re m p la c é  p a r  un a m p lif ic a te u r  2 M c /s .

■> L e taux  de com ptage du d é te c te u r  com m ande un d isp o s itif  au to m atiq u e  
de s é c u r i té  qui. a r r ê te  l 'a c c u m u la tio n  d es données lo r s  d 'ù n e  d im in u tio n  ou 
d 'u n e  au g m en ta tio n  de ce tau x .

L e s é le c te u r  à te m p s  de v o l u t i l i s é  e s t  un  4096 c a n a u x .In te r te c h n iq u e  
à  l a r g e u r  de c a n a l v a r ia b le  de 50 ns à 3,2 /us [6 ].

III. CONDITIONS E X PE R IM E N T A L E S

Mesure à basse énergie Mesure à haute énergie
(0,16 à 100 eV)(a) . (11 eV à 5 keV) (b)

Accélérateur.....................................  500 impulsions à lOO ns/s

Sélecteur à temps de vol . ' ■ ‘ .
à largeur de canal variable . . . . . .  Réglée entre 50 et 1600 ns Réglée entre 50 et 400 ns

Longueur de vol ............................. 10,80 m 19 m base de vol perpen-
- diculaire au ralentisseur

Durée d'accum ulation.................. . 34 h. 140 h

Résolution expérimentále. . . . . . .  1,2 s/m  à 0,16 eV _ 35 ns/m à 12 eV, 11 ns/m
46 ns/m à lOO eV à 100 eV, 6 ns/m à 5 keV

Filtre........................ ............ ............. Boral Boral .

Ecran de bruit de fo n d ..................  Cobalt-Tantale Tantale ’

a) Une mesure de 20 h a été faite dans les mêmes conditions mais avec comme écrans de bruit de fond du 
manganèse, et du tantale.
b) Une mesure de 50 h a été faite dans les mêmes conditions sauf une largeur d'impulsion accélérateur de
20 ns: la résolution à 5 keV est alors 3 ns/m. '

IV . ANALYSE DES R ESU LT A T S . .

L a  m e s u re  c o n s is te  à d é te r m in e r  su c c e s s iv e m e n t le  taux  d es f is s io n s  
e t le  s p e c tr e  d 'é n e rg ie  des n e u tro n s  in c id e n ts . L es  b ru its  de fond son t ob
te n u s  en  in te r p o s a n t  d e s  é c r a n s  à  r é s o n a n c e s  n o ir e s  d an s  le  f a is c e a u  de 
n e u tro n s .

On d é te rm in e .u n e  lo i de b ru it  de fond p a r  une sé q u en c e  s p é c ia le  e t on 
n o r m a l is e  e n s u ite  c e tte  sé q u e n c e  s u r  la  s u r fa c e  de q u e lq u e s  r é s o n a n c e s .

Nous avons obtenu 22 000 coiips p a r  ca n a l de 0,400 fus au so m m et de la  
ré so n a n c e  à 11 eV dans la  m e s u re  à b a s se  é n e rg ie , et 6500 coups p a r  canal 
de 0,050 /us au so m m et de la  ré so n a n c e  à 75 eV dans la  m e su re  à haute 
é n e rg ie .

L e s  f ig u re s  3, 4 e t 5 r e p r é s e n te n t  p o u r  la  m e s u r e  à  19 m  l a  c o u rb e  
a f Æ  en fo n ctio n  de l 'é n e r g ie  a p rè s  n o rm a l is a t io n  s u r  la  s u r fa c e  de la  r é 
sonance à 7,83 eV dont le s  p a r a m è tr e s  son t connus [2]. Une m e su re  de n o r -
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m a lis a t io n  s u r  la  v a le u r  de <jf aux  é n e r g ie s  th e rm iq u e s  e s t  en  c o u r s  
d 'a n a ly s e .  .

L 'a n a ly se  d es  r é s u l ta ts  s 'e s t  fa ite  p a r  une m éthode de m o in d re s  c a r r é s  
en  u ti l is a n t  le  c a lc u la te u r  IBM 7094 en supposan t que to u te s  le s  ré so n a n c e s  

MF barns [eV]1/* .
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1000

30 ..и+гт-гг;-,
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. Figure 3

. Section efficace de fission du 239Pu. ' .
Distance de vol: 19 Ш; sélecteur: 400 ns¡ accélérateur: 100 ns. .

son t du type B re it-W ig n e r  à un  n iveau  [7]. L e p ro g ra m m e  d 'a n a ly se  de 
fo rm e  ne c o m p o rta it p as  de te rm e  d 'in te r f é r e n c e s  e n tre  r é s o n a n c e s .
. D ans la  fonction  de ré s o lu t io n  on a tenu  com pte:

de l 'e f f e t  D opp ler 

du m o d é ra te u r  

de l 'in c lin a is o n  de la  b ase  

de l 'é le c t ro n iq u e

f )  
2\1 6X

Ad = 2 i j - J  E * 7  0 ,0208E*;

E ^ 3 ' 0 - 3  E; L 7 2 ,3L ’

10‘ 2 E;

(0,01+72)1^3 
ЗУ 72 ,3L ~  ‘
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Section efficace de fission du 239Pu.
Distance de vol: 19 m¡ sélecteur: 100 ns; accélérateur: 1Û0 ns.-
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Figure 5

Section efficace de fission du 239Pu.
‘ Distance de vol: 19 m; sélecteur: 50 ns; accélérateur: 100 ns.
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TABLEAU I

P L U T O N IU M -2 3 9  .
A N A L Y SE  D ES R É SO N A N C E S (7 ,8 3  à  2 0 3 ,4  eV)

Eo
(eV)

r(Saclay)
(meV)

o 0r f  (Saclay) 
(b. eV)

Г (Bollinger) 
(meV)

o0rf
(Bollinger) 

(b. eV)
E0

(eV)
Г (Saclay) 

(meV)
o orf(Saclay) 

(b. eV)
E0

(eV)
Г (Saclay) 

(meV)
o0r f (Saclay) 

(b. eV)
Eo

(eV)
r(Saclay)

(meV)
o0 Tf(Saclay)

7,83 84± 3 108,2 ±0,5 83± 5 108,2± 3 57,4 593± 60 142 ±8 103,1 4 0 0 ± 150 10,3± 1,8 146,3 200 . 17,7 ± 1
Ц59 245 ±65 6 ,1 ± 1  . non observée 58,0 850± 120 102 ±8 105,5 250 11 ±1 147,3 4,4

1Ц93 185 ±5 256 ± 3 18 0± 12 264,4 ±6 59L1 239 ± 35 127,9± 5 106,8 150 ±40 61,3 ± 1,3 148,1 5,3
12,48 480 ± 170 37,9± 15 non observée 61,1 240 ±40 110,4 170 1,2 ±0 ,4 149,4 7,7
Ц 9 0 68 ±5 62,8 ± 1,5 64 ± 7 60,4 ±3 62,9 147 ±80 15 ±1.5 114,5 1,9± 0,9 155,8 6,5 ±2
1428 145 ±6 64,5± 1 (100.8 ± 11) 65,5 250 ± 25 208,4 ±6 115,2 3,4± 1,1 157,0 720 109,9 ±4
H  68 82± 3 115,4± 2 79.6± 8) 66,4 49,6± 5.3 116,2 300 50,4± 5 160,9 550 22,9 ± 2,5
1^5 895± 70 105,4± 8 800± lOO 74,1 108 ± 25 35,4± 1.4 117,9 22,2 ±2,8 164,4 250 3 6 ,5± 1,5
17,6 84 ± 4 ' 93,8 ±2 87 ± 6 94,1 ±' 3 75,1 173± 8 337,8 ± 5 118,9 180 ±40 112,3± 2,8 166,9 320 50,2 ±2,2
22,2 10l±  7 133,7 ± 3 . 113± 4 131,3± 4 81,7 50 ±3 121,1 220 20,6 ±0,8 170,5 880± 300 • 11,6 ± 1,3
239 692 ±72 13,1±1 (82 ±10) 83,3 78,7± 6.9 123,5 100 5 ,1± 0,5 175,9 12,6 ± 1,1
26,2 89± 6 59,4 ± 2 80 ± 6 61,9 ± 3 84,9 144,9 ± 12.5 125,0 4 ,2± 0,7 177,1 4,1± 0,5
27,3 330 ± 30 15,5 ± 1 (43 ± 5) 85,6 260 ±50 60,5± 7.7 126,3 10,6± 1 178,8 3,7 ± 0 ,5
32,3 176 ± 15 12,9 ± 0, 5 230 ± 50 19' ±3 86,0 141 ±9.9 127,6 7,6 ± 1 ’ 181,7 0,3 ± 0,8
35,3 140 ± 70 1,9± 0,3 (44± 5) 87,9 41 ,3± 3.8 130,3 40,5 ±2,4 184,0 38,9± 1,6
41,4 182 ±8 44 ,6± 1 76 ± 10 40,8 ±3 90,9 157 ±25 40 ,1± 2.5 132,1 80 ±2,9 185,2 19 ± 1,2
44,6 l0 l±  8 25,9 ± 0,8 51 ± 10 23,2 ± 2 92,6 17,2± 2.6 133,8 19,2 ± 1,8 188,6 8,1±  0,9
47,6 3 l0 ±  9 58,9 ± 1 350± 50 63,3 ±5 95,5 27 0± 120 16,3± 1.5 . 135,5 4 ,5± 0,7 190,2 2,5 ± 0,8
49,7 88 1± 30 53,4 ± 2 non observée 96,7 73 ± 2.4 136,8 200 37,0± 1,3 195,1 760± 200 160,9 ± 12,9
50,0 50± 20 23,2± 2 80± 6 68,9 ±5 97,6 400 ±250 10,9 ± 1.4 140,0 2,4± 0,4 196,3 25,5 ± 5
52,5 92 ± 5 51,5± 1 57 ±7 50,7 ±4 100,0 16,5 ± 1.5 142,9 24,9± 3 199,1 65,7 ± 3,2
55,6 83± 26 21,6 ± 1 non observée 

1
101,2 350 3,2± 0.6 143,4 27,3± 3.1 203,4 177,3± 6,2

Entre parenthèses: valeurs obtenues indirectement de ц en prenant Гу = 40 meV.
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Figure 6 •

Nombre de niveaux en fonction de E 
(D= 2,2 eV).

On s 'e s t  a tta c h é  à ce que la  co u rb e  th é o riq u e  ca lc u lée  su ive  d 'a u s s i  p rè s  
que p o ss ib le  le s  r é s u l ta ts  ex p é rim en tau x . Aux é n e rg ie s  su iv an te s , 11,48 eV, 

. 49 ,7  eV , 58,0 eV , 61,1 eV , 66,4  eV , 84 ,9  eV , 86,0  eV, 143 ,4  eV , 157 eV, 
196,3 eV, on a ren d u  com pte  de la  d is s y m é tr ie  d es  r é s o n a n c e s  en  a jo u tan t 
un  n iv eau  su p p lé m e n ta ire .

L a  f ig u re  6  m o n tre  le  n o m b re  de ré s o n a n c e s  o b s e rv é e s  ju s q u 'à  400 eV 
en  fo n c tio n  de l 'é n e r g i e ;  ju s q u 'à  200 eV  il  y  a peu  de n iv e au x  p e r d u s .  O n 
en  d éd u it l 'e s p a c e m e n t  m o y en  d e s  n iv e au x  D= 2,2 eV .

Une d is trib u tio n  des esp ac em e n ts  ju sq u 'à  100 eV e s t b ien  d é c r ite  p a r  une 
lo i de W igner à deux p o p u la tio n s .

L e s  v a le u r s  de aoTf e t de Г  ( ta b le a u  I) so n t en  bon a c c o rd  av ec  c e lle s  
p u b lié e s  p a r  B O L L IN G E R  e t a l . [2] s a u f  p o u r  l e s  v a le u r s  de Г  q u 'i l s  ont 
o b te n u es  in d ir e c te m e n t  de rj en  p r e n a n t  Гу =40 M eV.

P o u r l 'a n a ly s e  com plète  des ré so n a n c e s , no tam m ent pou r la  d é te rm in a 
tio n  de c e r ta in e s  v a le u r s  de Г  que nous av o n s  t r o u v é e s  p a r t i c u l iè r e m e n t  
g ra n d e s  (> 1 eV) aux é n e rg ie s  su iv a n te s : 81,7 eV, 83,3 eV, 84,9 eV, 8 6  eV, 
87 ,9  eV, 92,0 eV, 132,1 eV e t 196,3 eV, nous devons a t te n d re  une m e s u re  
de la  s e c tio n  e f f ic a c e  to ta le  en  c o u rs  a c tu e lle m e n t.

Nous som m e h eu reu x  de r e m e r c ie r  ic i  M adem oiselle  Sanche, M e ss ie u rs  
P . R ibon et H. D e r r ie n  de le u rs  n o m b re u se s  su g g e stio n s  lo r s  du d ép o u ille 
m e n t d es  r é s u l t a t s ,  e t M o n s ie u r  J .  C a r t i e r  de so n  a id e  c o n s id é ra b le  lo r s  
de l 'a c c u m u la tio n  d es données avec le  s é le c te u r  de tem p s de vo l In te r te ch n iq u e .
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DISCUSSION

D I S C U S S I O N  
(on th e  fo re g o in g  tw o p a p e rs )

M. NEVE de MEVERGNIES: The a n a ly s is  c a r r ie d  out by Lynn applies
to  phenom ena th a t show  in te r fe re n c e  lik e  f is s io n . Does th is  im p ly  th a t fo r  
o th e r  in te r fe r in g  phenom ena, such  as n eu tro n  sc a tte r in g , the  c ro s s - s e c tio n  
c u rv e  w ould show  " p e a k s"  a t e n e r g ie s  d if fe re n t f ro m  th o s e  in  th e  c a s e  of 
th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  cu rv e?  Would it  a lso  m ean  th a t the  cap tu re  c r o s s 
se c tio n  would have "p e ak s"  at the  t r u e  re so n a n ce  en e rg ie s?

E . R. RAE: L y n n 's  o b s e rv a tio n s  on f is s io n  in te r f e re n c e  w ould a lso
apply to  s c a tte r in g  in te r fe re n c e  although it would be d ifficult to  find exam ples 
of s c a t te r in g  le v e ls  su f f ic ie n tly  w ide to  show  su ch  s tro n g  in te r f e re n c e .  I 
•would a g re e  th a t  th e  p ea k s  in  th e  c a p tu re  c r o s s - s e c t io n  m ig h t be  expected  
to  fo llow  th e  s in g le - le v e l  c u rv e , b u t L y n n 1 s a n a ly s is  a p p e a rs  to  show  th a t 
the  c a p tu re  c ro s s - s e c t io n  too  is  d is to r te d  in the  ca se  of s tro n g  in te rfe re n c e  
and a lso  exh ib its  sh a rp  p se u d o -re so n a n c e s  co inciden t w ith the fis s io n  peaks. 
In  th i s  c o n n e c tio n  I s h o u ld  l ik e  to  d ra w  a t te n t io n  to  F ig .  9 in  m y  p a p e r .

U. V. RYABOV: W ith r e g a r d  to  th e  p a p e r  p re s e n te d  by  D r. B lo n s, I
should  lik e  to  know w h eth e r w ide le v e ls  (with la rg e  v alues) w ere  found at 
neu tron  e n e rg ie s  betw een 50 eV and 200 eV. If so , I should a lso  like to know 
how m any th e re  w ere , w hat w ere  the  T f / r  r a t io s  involved, and the accu racy  
w ith  w hich  th e y  w e re  d e te rm in e d . D r. R a eJ s p a p e r  r e f e r s  to  th o s e  d a ta  
and  he o b v io u sly  had  in  m in d  le v e l  w id th s  of th e  s a m e  o r d e r  a s  th e  le v e l  
w id th  a t an e n e rg y  of E 0 = 15. 5 eV.

J .  BLONS: We have  no t y e t got th e  m e a s u re m e n t d a ta  on the  to ta l
c r o s s - s e c t io n  fo r  p lu to n iu m , w hich  we a r e  a t p r e s e n t  in v e s tig a tin g  w ith  a 
v iew  to  s tu d y in g  th e  r e s o n a n c e s  b e tw e en  100 eV  and  200 eV  and g a m m a s . 
A t th is  s ta g e  a ll  I can  sa y  i s  th a t  we found q u ite  w ide g a m m a s  fo r  c e r ta in  
re s o n a n c e s .  T h is  m ig h t b e  due to  in su ff ic ie n t r e s o lu t io n  and to  one r e s o 
n an ce  g roup  r a th e r  than  to  s e p a r a te  r e s o n a n c e s .

G. D. JAMES: I should  like  to  point out th a t D r. C. A. U ttley at H arw ell
h a s  m e a s u r e d  th e  to ta l  c r o s s - s e c t i o n  of P u 239 a t a r e s o lu t io n  of 2 n s /m .  
He h as  a n a ly se d  th e  re s o n a n c e s  b e tw een  100 eV and 300 eV on th e  b a s is  of 
th e  s in g le - le v e l  B r e i t -W ig n e r  fo rm u la  and  found s e v e r a l  l a r g e  v a lu e s  of 
th e  fu ll-w id th  Г. Som e ex a m p le s  a r e  3800 m eV  a t 131. 7 eV , 1300 m eV  at 
170. 0 eV, 1800 m eV  at 185. 1 eV, and 6400 m eV  a t 261. 8  eV .

U. V. RYABOV: M ay Í m a k e  a co m m e n t th a t  r e l a t e s  n o t on ly  to  th e
p a p e r s  u n d e r  d is c u s s io n  b u t a lso  to  th e  p a p e r  p r e s e n te d  by  D r. G riff in 1 ? 
T he a n a ly s is  of th e  n e u tro n  re so n a n c e  p a r a m e te r s  in the  c a se  of U233, U235 
and P u 239 in d ica tes  an a r b i t r a ry  se p a ra tio n  of le v e ls  into two groups to  which 
s p e c if ic  sp in  v a lu e s  a r e  a s s ig n e d . T h e  c a lc u la t io n s  of th e  m e a n  f is s io n  
w id ths fo r  th e s e  g ro u p s , b a s e d  on th e  fo rm u la s  of B ohr, and W heeler,
and m ak ing  a llow ance fo r  th e  f is s io n  b a r r i e r  p e n e tra tio n  d e te rm in e d  by H ill 
and W heeler, show th a t the sp in  J  = I - 1/2 is  assigned  to  the group with la rg e  

v a lu es  and J  = (I+  1 /2) to  th e  g roup  w ith s m a lle r  <, v a lu e s , a s , fo r  
ex a m p le , in  th e  c a lc u la t io n s  of G o rd e ev  and B a z y a z y a n ts . T h is  w as co n 
f irm e d  e x p e r im e n ta lly  fo r  U233 and U235. T h is  is  no t so , h o w ev er, in  th e  
c a s e  o f P u 239, a lthough  th e  sp in s  f o r  so m e  le v e ls  a r e  know n. In o r d e r  to

1 GRIFFIN; J. J ., " Transition states at the fission barrier", these Proceedings I. J
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exp la in  th is  in c o n s is te n c y  th e  Soviet s c ie n t is ts ,  U sachev , R abotnov and 
P avlinchuk , put fo rw ard  the h ypo thesis  th a t P u 239 in its  b as ic  s ta te  had nega
tiv e  p a r i ty .  An a tte m p t w as m a d e , u s in g  th e  p u lse d  r e a c to r  a t D ubna, to  
v e r if y  th is  h y p o th e s is  by  -m e a su r in g  th e  g a m m a - r a y  s p e c t r a  of th e  
P u 2 3 9 (n, y ) P u 240 re a c t io n  in  r e s o n a n c e s  w ith  d if fe re n t s p in s . T he s p e c t r a  
w ere  found to be id e n tic a l, and th u s no conclusion  could be draw n reg a rd in g  
th e  nega tive  p a r ity  of P u 239 in i ts  b a s ic  s ta te .  One of the p a p e r s 2 p re se n te d  
by D r. K uzm inov at the p re se n t se ss io n  shows th a t the p a rity  is  positive, and 
th e  q u es tio n  of < . r f<> fo r  g ro u p s  of le v e ls ,  w ith  J  ='I±. 1 /2  th e r e f o r e  r e m a in s  
open.

D r. R ae, when r e f e r r in g  to  th e  la rg e  f lu c tu a tio n s  in  th e  to ta l  ra d ia tio n  
w id th , obv io u sly  had  in  m in d  th e  S ac lay  d a ta  on U235. O ur m e a s u re m e n ts  
show  th a t  th e  Гу f lu c tu a tio n s  a r e  n o t a s  g r e a t  a s  w ould  a p p e a r  f ro m  th e  
S ac lay  d a ta , and th e r e  is  no  c o r r e la t io n  b e tw e e n  Гу and  T f .

E . R. RAE: In re p ly  to  D r. R yab o v 1 s c o m m en t on th e  f lu c tu a tio n s  in
the rad ia tio n  width of the  U235 re so n a n c e s , I would point out th a t I was indeed 
quoting  th e  r e s u l t s  o b ta in ed  by M ichaudon at S aclay , w hich su g g e s te d  f lu c 
tu a tio n s  of up  to  a f a c to r  of abou t th r e e .  I w ould a lso  lik e  to  s u g g e s t th a t 
th e  d a ta  c ite d  by D r. R yabov on the  U 235 ra d ia tio n  w id ths, w hile  c o n s is te n t 
w ith  a c o n s ta n t v a lu e , w ould  be  e q u a lly  c o n s is te n t  w ith  f lu c tu a tio n s  of th e  
ty p e  su g g e s te d  by M ichaudon .

H. N IFEN EC K ER : T he v a lu e  of th e  n u m b e r of ch an n e ls  fo r  U 235 c a p 
tu r e  h a s  been  d e te rm in e d  by M ichaudon to  be about 30, w hich is  not an im 
p ro b ab le  r e s u l t .  The n u m b e r  of fa m ilie s  of P u 239 h a s  been  found to  be two 
on the  b a s is  of the  new d ata  ob ta ined  at Saclay  and a lso  the  BNL data , u sing  
a m a x im u m  p ro b a b il ity  m e th o d . O ur l a s t  a n a ly s is  in d ic a te s  th a t  th e r e  is  
no slow ly v ary in g  f is s io n  background  in the  ca se  of the f iss io n  c ro s s - s e c tio n  
of u 233. M onte C a rlo  ca lc u la tio n s  of th e  sa m e  s o r t  as th o se  m ade by Lynn, 
bu t u s in g  s in g le - le v e l  B re i t-W ig n e r  fo rm u la s , gave s im i la r  r e s u l t s  to  h is .

J . J .  G RIFFIN : M ay I a sk  D r. R yabov w hat fa c to r  h as  b een  e s ta b lish e d  
b e tw een  th e  two a v e ra g e  v a lu e s  of Tf in  U 233 and U 235?

U. V. RYABOV: As b e tw een  th e  m ean  le v e l w id ths (<^Tf >̂) fo r  g roups
w ith  sp in s  J  = 3‘ and J  =4" I a s s u m e d  a f a c to r  o f abou t th r e e  fo r  U 235, fo r  
e x a m p le .

J . J .  GRIFFIN : T hen  I shou ld  lik e  to  r e f e r  to  F ig . 1 in  the  p a p e r 3 I p r e 
sen ted  in S ession  I, and po in t out th a t in  th a t c a se  a d is tin c tio n  is  m ade th a t 
c o r r e s p o n d s  to  p e n e tr a t io n  th ro u g h  a b a r r i e r  of 1 M eV  f o r  s lo w -n e u tro n  
f is s io n  th ro u g h  a 1+ s ta te .  T h u s  l+  f i s s io n  w id th s  w ould  b e  e x p e c te d  to  
be p e rh a p s  105 Qr  108 t im e s  n a r ro w e r  than  0+ w id ths. The point is  ju s t tha t 
s m a lle r  fa c to rs  fro m  3 to 10 a re  not enough to sa tis fy  the s tr in g e n t r e q u ir e 
m e n ts  th a t th e  la rg e  gap im p o s e s  on f is s io n  th ro u g h  tw o q u a s i -p a r t ic le  
s ta te s .  T hen  th e  fac t th a t any f is s io n  a t a ll is  se e n  fo r  a 1+ re so n a n c e  r e 
q u ire s  a 1 + b a r r i e r  s ta te  w ell below  the  low est two q u a s i-p a r t ic le  tra n s itio n  
s ta te . ‘ ’

2 Работнов, H . С . , Смиренкин, Г . H . , Солдатов, A . С . , Усачев, Л . H . , Капица', С. П . 
и Ципенюк, Ю.М. , "Фотоделение четно-четных ядер вблизи порога", these Proceedings I.

• 3 GRIFFIN, J.J., "Transition states at the fission barrier", these Proceedings I.



MEASUREMENT OF FISSION CROSS-SECTIONS FOR 
NEUTRONS OF ENERGIES IN THE RANGE 40-500 keV
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

. MEASUREMENT OF FISSION CROSS-SECTIONS FOR NEUTRONS OF ENERGIES IN THE RANGE 4 0 
500 keV. Measurements have been made of the fission cross-section of U233, U234 , U236, Np237, Pu239 and 
Pu*41 at several neutron energies between 40. keV and 500 keV. Measurements in this energy range are of 
importance in reactor calculations especially in fast dilute systems where the neutron flux is high in the 10- 
100-keV energy range.

Recent measurements at this laboratory of the U235 fission cross-section gave absolute values slightly
lower than previous data. The present series of measurements are made relative to the newvalues of the r  r ______________  _________  i
U23b fission cross-section using back-to-back ionization chambers. Tïïë~fissile foils were assayed by arassay, 
direct weighing and coulometry. Good agreement was obtained between these assays. The fission measure
ments have an estimated accuracy of between 1 % and.2% and,combined with the, error on the U235 fission 
cross-section,give a final error of about 3% in the fission cross-sections.

The present results together with those of previous measurements are given, and the corrections for fission- 
fragment absorption, backgrounds and scattering are discussed. •

MESURE DES SECTIONS EFFICACES DE FISSION POUR DES NEUTRONS DONT L'ÉNERGIE EST COM
PRISE ENTRE 40 ET 500 keV. L'auteur a mesuré les sections efficaces de fission de 233U, 234U, 236 U, 237 Np, 
239 Pu et 241 Pu pour des neutrons de différents niveaux d’énergie, compris entre 40 keV et 500 keV. Les mesures 
effectuées dans ce domaine d'énergie sont intéressantes pour,les calculs de réacteurs, en particulier dans le 
cas de systèmes dilués à neutrons rapides où le flux de neutrons est intense dans la gamme des énergies com
prises entre 10 et 100 keV. '

Des mesures encore inédites de la section efficace de fission de 235U avaient fourni à l'auteur des valeurs 
absolues légèrement inférieures aux données antérieures. Il ,a établi la série de mesures décrite dans le mémoire 
en fonction des nouvelles valeurs de la section efficace de fission de 235U, en utilisant des chambres d'ionisation 
montées dos à dos. Les feuilles fissiles ont été étudiées par dosage du rayonnement alpha, pesée directe et 
coulombmétrie. Les résultats de ces mesures ont concordé de manière satisfaisante. D’après les estimations, 
la précision des mesures est de l'ordre de 1 à 2°Jo; et, combinée avec l ’erreur sur la section efficace de fission 
de 235U, il en résulte une erreur finale d'environ 3% dans les sections efficaces de fission.

Le mémoire rapproche les résultats de ces mesures de ceux de mesures antérieures et discute les cor
rections â apporter pour l'absorption des fragments de fission, les mouvements propres et la diffusion.

ИЗМЕРЕНИЯ СЕЧЕНИЙ ДЕЛЕНИЯ'ДЛЯ НЕЙТРОНОВ С ЭНЕРГИЕЙ В ДИАПАЗОНЕ 
40 — 500 кэв . Проведены измерения сечений деления U 233 , U234 , U236 , Np237 ; р и239 и р и241 
при нескольких значениях энергии нейтронов между 40 и 500 кэв. Измерения в этом диапазоне 
энергии играют важную роль при расчетах реакторов, особенно при расчете систем быстрого 
разбавления, где поток нейтронов является плотным в диапазоне энергии 10 — 100 кэв. '

Последние измерения в лаборатории сечения деления U'¿ao дали абсолютные значения 
несколько ниже полученных ранее. На этот раз серия измерений проводилась в связи с но
выми значениями сечения деления для U235 с использованием сдвоенных ионизационных камер. 
Фольги из расщепляющегося материала оценивались путем анализа по альфа-излучению, не
посредственным взвешиванием и методами кулонметрии. Результаты оценки хорошо согла
совались между собой. Измерения деления проводились с расчетной точностью.порядка 1—2% 
и в сочетании с ошибкой в определении сечения деления для U 235 привели к конечной ошибке 
при определении сечений деления равной приблизительно 3%.

Данные результаты приводятся совм естно с результатами предыдущих измерений, й 
обсуждаются поправки относительно поглощения осколков деления, фонов и рассеяния.
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MEDICION DE SECCIONES EFICACES DE FISION PARA NEUTRONES DE ENERGIA COMPRENDIDA 
ENTRE 40 Y 500 keV. Se han medido las secciones eficaces correspondientes a la fisión del 233U, 234 U¿ 
236U, 237Np, 239 Pu y 241 Pu por neutrones de energfa comprendida entre 40 y 500 keV. Las mediciones en este 
intervalo de energía son importantes para el cálculo de reactores, sobre todo en el caso de los sistemas rápidos 
diluidos, en los que el flujo de neutrones de 10 a 100 keV es intenso.

Las mediciones de la sección eficaz de fisión del 235U recientemente efectuadas en este laboratorio por 
el autor de la presente memoria (resultados próximos a publicarse) dieron valores absolutos ligeramente in
feriores a los datos que se poseían. Las mediciones de la serie actual se efectúan con relación a los nuevos 
valores de la sección eficaz de fisión del 235U, utilizando cámaras de ionización adosadas. Las láminas de 
material fisionable se analizaron por medición de la actividad, gravimetría directa y coulombimetrfa. Los 
resultados de estos análisis concuerdan satisfactoriamente. El error calculado de las mediciones de fisión 
oscila entre 1 y 2%, lo que junto con el error correspondiente a la sección eficaz de fisión del 235U da un error 
final del 3%, aproximadamente, en la medición de las secciones eficaces de fisión.

Se exponen los resultados de esta serie de mediciones, asf como los de mediciones anteriores y se estudian 
las correcciones que se han de introducir para tener en cuenta la absorción de fragmentos de fisión, la actividad 
de fondo y la dispersión. .

INTRODUCTION

A c c u ra te  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  m e a s u re m e n ts  of in te r e s t  fo r  n e u tro n s  
in  the k ilovo lt en e rg y  reg io n  a re  of s p e c ia l im p o rta n c e  in  n e u tro n ic s  c a lc u 
la tio n s  fo r  fa s t c r i t ic a l  a s s e m b lie s .  P re v io u s  m e a su re m e n ts  in  th is  energy  
ra n g e , e s p e c ia lly  below  100 keV , a re  not in  good a g re e m e n t (see  F ig s .3  to  
8 ). Only th re e  s e ts  of m e a su re m e n ts  a re  quoted with a c c u ra c ie s  b e t te r  than 
5%; L A M PH E R E  [2, 3 ] ,  who m e a s u re d  U233, U 234 and U 236 f i s s io n  c r o s s 
se c tio n s  re la tiv e  to U235, A LLEN  and FERGUSON [4], who m e asu red  fiss io n  
c r o s s - s e c t io n s  of U233, U238 and P u 239 a b s o lu te ly  by u s in g  a r e c o i l  p ro to n  
c o u n te r  to m e a su re  the  n eu tro n  flux, and PER K IN  e t a l . [5 ], who m e a su re d  
f is s io n  c ro s s - s e c t io n s  of U233, U234, U236 , Np237, P u 239 and P u 24i a t 24-keV  
n eu tro n  en e rg y  using  a c a lib ra te d  a n tim o n y -b e ry lliu m  n eu tro n  s o u rc e . The 
l a r g e s t  s o u rc e  of e r r o r  in  th e s e  m e a s u r e m e n ts  i s  in  th e  m e a s u re m e n t of 
th e  n e u tro n  flu x . F is s io n  c r o s s - s e c t io n  r a t io s  have  b ee n  quo ted  by  m an y  
a u th o rs  to  an  a c c u ra c y  o f b e t te r  th a n  ± 2 %.

T he p r e s e n t  m e a s u re m e n ts  in  th e  e n e rg y  ran g e  40 keV - 500 keV w ere  
m ade re la tiv e  to  som e re c e n tly  m e a su re d  ab so lu te  va lu es of the U235 f i s s ion 
c r o s s - s e c t io n  [1 ] . T he f is s io n  r a te s  of one of th e  iso to p e s  of in te r e s t  and 
of a  fo il of U235 w e re  m e a s u re d  in  two fis s io n  c o u n te rs  p laced  back  to  back  
in  the  sa m e  n eu tro n  flux . H ow ever, f í íe p r e s e n t  w ork d if fe rs  fro m  p rev ious 
r a t io  m e a s u re m e n ts  in  th a t  th e  Ц 235 f is s io n  c o u n te r  u s e d f o r  th e  r a t io  d e 
te rm in a tio n  w as th e sa m e  a s  th a t u sed  fo r  th e  m e a su re m e n t of the  a b solute 
U235 f iss io n  c ro s s - s e c t io n .  _ T h is reduced  som e of the e r r o r s  tha t o ccu r when 
ra tio  and abso lu te  d e te rm in a tio n s  a re  com plete ly  se p a ra te .

In addition  to th e i r  te c h n ic a l im p o rta n c e , m o re  a c c u ra te  m e a su re m e n ts  
o f f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  in  th e  th re s h o ld  re g io n s  of so m e iso to p e s  a r e  of 
th e o re t ic a l  in te re s t ,  and m ay  help  to e s ta b lish  w h eth er the  f is s io n  th re sh o ld  
can  be exp la ined  on a s ing le  channel in te rp re ta t io n .
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NEUTRON SOURCE

T he L i 7(p, n) re a c tio n  w as u se d  a s  a  n e u tro n  so u rc e , u s in g  a  ta r g e t  a s 
s e m b ly  s im i l a r  to  th a t  d e s c r ib e d  by  BA R RY  e t a l . [6 j . L ith iu m  n i t r id e  
ta r g e ts  50-100 /ug/cm 2 th ic k  w ere  ev a p o ra te d  onto s i lv e r  back ings and b om 
b a rd e d  w ith  60-70 ц А  of p ro to n s  f ro m  th e  3-M V  Van de G ra a ff  a c c e le r a to r  
a t  the  A tom ic W eapons R e se a rc h  E s ta b lish m e n t, A ld e rm a s to n . The energy  
o f th e  p ro to n  b e a m  w as m e a s u r e d  to  b e  s ta b le  to  ± 3 keV  b y  f re q u e n t 
re f e r e n c e  to  th e  th re s h o ld  of th e  L i 7(p, n) r e a c t io n .  T he s p re a d  in  n e u tro n  
e n e rg y  in tro d u c e d  by  th é  t a r g e t  th ic k n e s s  w as b e tw een  7 and  15 keV ,

M EA SU REM EN T O F TH E FISSIO N -FRA G M EN T CO U N TIN G -R A TE '

T h e  g e n e r a l  d e ta i l s  of th e  f i s s io n  c o u n te r s  u s e d  and  th e  p r e p a r a t io n  
o f th e  f is s io n  fo ils  w e re  s im i la r  to. th o s e  d e s c r ib e d  by  W H ITE [1] f o r  the  
m e a su re m e n t of the № 35 f is s io n  c ro s s - s e c t io n .  Some c h e m ic a l p u rifica tio n  
of the  iso to p es  was m ade using  an ion exchange techn ique , and the fo ils  w ere 
p a in te d  on to  p la tin u m  b a c k in g s  0 .0 1 3 -c m  th ic k  f ro m  an  a c e to n e  so lu tio n  
o f th e  n i t r a t e .  Low  g e o m e try  o r -a ssa y  w as u se d  to  d e te r m in e  th e  am o u n t 
o f f i s s i l e  m a te r ia l  on  th e  fo ils  u s in g  th e  h a l f - l iv e s  g iven  by  HYDE [7] fo r  
U233; FLEM IN G  e t a l . [8 ] fo r  U234 and U236; BRAUER e t a l . [9] fo r  Np237; 
W ALLM AN [10] f o r  P u 239; BROWN e t a l . [11] f o r  P u 2*!; and HALL and 
MARKIN [12] fo r  A m 241. P u 241 w as a s s a y e d  by th e  g row th  of th e  d au g h te r  
A m 241. In th e  c a s e s  of U234 and U236 so m e fo ils  w e re  s a c r if ic e d  fo r  cou lo - 
m e tr ic  a s s a y  L13] . T he r e s u l t s  of th e se  a s s a y s  a g re e d  to  w ith in  0 .5%  w ith 
th e  low  g e o m e try  a - p a r t ic le  a s s a y s .  T he c h e m ic a l p u r if ic a tio n  w as found 
not to  be v e ry  su c c e ss fu l fo r  the  s m a ll sa m p le s  of the v a r io u s  iso to p es , and 
d i r e c t  w eighing w as u sed  to  d e te rm in e  th e  im p u r ity  le v e l of a  sa m p le . The 
p h y s ic a l p ro p e r t ie s  of the  fo ils  a r e  g iven  in  T ab le  I.

A n a ly s is  of th e  f i s s io n  f ra g m e n t s p e c t r a  fo llo w ed  in  g e n e r a l  th e  p r o 
ced u re  d esc rib ed  by WHITE [1] fo r  U235 . Some of the iso topes in the p re se n t 
m e a s u r e m e n ts  w e re  m u ch  m o re  « - a c t iv e  th a n  U 235 , and to  a c h ie v e  s a t i s 
f a c to ry  f is s io n - f ra g m e n t s p e c t r a  w ith  good d is c r im in a t io n  a g a in s t  a - p u ls e  
p ile -u p  the f is s io n  co u n te r  o p e ra tin g  conditions w ere  a l te re d  in  two re s p e c ts .  
F i r s t ly ,  the co u n te r  w as filled  w ith kryp ton  + 10% C 0 2 m ix tu re  fo r  which the 
p u ls e - r i s e  t im e  w as m e a su re d  to  be 150 n s , . and second ly , lo w er filling  
p r e s s u r e s  (200-400 to r r )  w ere  u sed  th a t in c re a se d  the fiss io n -frag m en t pulse 
heigh t re la tiv e  to  the a p u lse  he ig h t. S p e c tra  ob ta ined  u n d er th e se  conditions 
a r e  show n in  F i g . l .  F o r  a l l  th e  is o to p e s  i t  w as p o s s ib le  to  o b ta in  p a r t  of 
th e  f is s io n - f ra g m e n t s p e c tru m  u n d is to r te d  by th e  f in ite  c o u n te r  g e o m e try . 
T he ex tra p o la tio n  of th e  sp e c tru m  to  z e ro  p u lse  heigh t is  in d ica ted  in  F i g . l ,  
and w as m ade in  a s im i la r  m a n n e r  to  th a t d e s c r ib e d  by W HITE [1] fo r  Ü235. 
T he f ra c tio n  of f is s io n s  below  th e  b ia s  le v e l  can  a lso  be d e te rm in e d  e m p ir i
ca lly  to  w ithin 0.5%  fro m  th e  fo il th ic k n e s s , thé  b ia s  le v e l and the m ean pu lse 
h e ig h t p ro d u c e d  by  th e  f is s io n  f r a g m e n ts .  T h is  r e la t io n  e n a b le d  th e  to ta l  
f i s s io n - r a te  to  be d e te rm in e d  to  ~ 0 . 5 %  fo r  U233 w h ere , b ec au se  of a co m b i
n a tio n  of high a - d e c a y - r a te  and fo il th ic k n e s s , only  a v e ry  sm a ll p a r t  of tlje 
f is s io n -f ra g m e n t sp e c tru m  w as u n d is to rte d  by th e  c o u n te r  g eo m etry . F ra g -
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, Fission-fragment pulse-height spectra for the isotopes U233, Np237 , Pu239 and Pu241

m e n t s p e c t r a  fo r  № 34 and U236 a r e  no t show n b e c a u s e  of th e  p o o r  counting  
s t a t i s t ic s .  E x tra p o la tio n s  of th e  s p e c tr a  to  z e ro  p u lse  heigh t fo r  th e se  fo ils  
w ere  m ade in  a m a n n e r  s im i la r  to  th a t u se d  fo r  U233 .

E X PE R IM E N T A L  PRO CED URE

A fis s io n  co u n te r  contain ing  a fo il of one iso tope w as p laced  back to  back 
w ith  an id e n tic a l co u n te r  con tain ing  a fo il of U235 a t ap p ro x im ate ly  14 cm
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■ Fig- 2

Experim ental arrangement o f  fission counters

fro m  the n eu tro n  so u rce  and a t 15° to  the d irec tio n  of the proton beam  (F ig .2). 
The a v e rag e  f is s io n  count in each  co u n te r w as m e a su re d  fo r  each  o rien ta tio n  
of th e  tw o c o u n te rs ,  n am e ly  U235 c o u n te r  n e a r e r  to  the  so u rc e  and U235 
c o u n te r  fu r th e r  fro m  th e  s o u rc e , th e re b y  av e rag in g  the d is ta n c e s  of the two 
fo ils  fro m  the  so u rc e  and a v e ra g in g  th e  a tte n u a tio n  of the  n e u tro n s  th ro u g h  
th e  m e ta l betw een  the  two f is s i le  d e p o s its .  To m ake p ro p e r  allow ance fo r  
th e  backg round  of n e u tro n s  s c a t te re d  by the  la b o ra to ry  w alls the above p r o 
c e d u re  w as re p e a te d  a t a f u r th e r  d is ta n c e  (~  40 cm ) fro m  th e  s o u rc e .  The 
n e u tro n  b ackg round  h a s  p re v io u s ly  b een  show n [1 ] to  be u n ifo rm  w ith in  
~  0. 5% up to  a t le a s t  50 cm  f ro m  th e  n e u tro n  s o u rc e .

T o  c h e c k  th e  c o r r e c t io n s  m a d e  f o r  fo il  th ic k n e s s  th e  m e a s u r e m e n ts  
on  XJ234 and P u 2 3 9  w e re  re p e a te d  u s in g  fo ils  of d if fe re n t th ic k n e s s e s .  F o r  
th e  m e a s u r e m e n ts  a t 67-keV  and 40-keV  n eu tro n  en e rg y  th e  an g les  betw een  
the^neutrorT and  p ro to n  d ire c tio n s  w ere  40" and 60° re sp e c tiv e ly . ' : ~ ~

CORRECTIONS AND ERRORS

T he m e an  k in e tic  e n e rg ie s  of th e  f is s io n  f ra g m e n ts  f o r  U 2 3 3  and P u 2 3 9  

have been m easu red  by LEACHMAN [14] . The co rre c tio n s  fo r  lo ss  of fission  
fra g m e n ts  due to  the fo il th ic k n e s s  w ere  c a lc u la ted  fro m  the  ran g e s  of th e se  
e n e rg y  f ra g m e n ts  in  th e  o x id e s  of u ra n iu m  o r  p lu to n iu m , a llo w in g  fo r  th e  
im p u r i ty  p r e s e n t .  A n o n -u n ifo rm ity  of fo il th ic k n e s s  of 0 .8  m e a s u re d  by 
WHITE [1] fo r  pain ted  U235 fo ils  was taken  fo r  the painted fo ils in the p re se n t 
e x p e r im e n t. The c o r re c tio n s  ca lcu la ted  fo r  U 233 and P u 2 3 9 w ere w ithin 0.1% 
of th o se  ca lc u la ted  fo r  U 235. c

F o r  th e  rem a in in g  iso to p es  of in te r e s t  w h ere  the  fra g m en t e n e rg ie s  a re  
no t known th e  fo il th ic k n e s s  c o r r e c t io n  w as c a lc u la te d  f ro m  th e  ra n g e s  of



MEASUREMENT OF FISSÏON CROSS-SECTIONS 225

U235 fiss io n  fra g m en ts  in the oxide of the p a r tic u la r  iso tope, and a 0 . 1 % e rro r  
w as  added  to  th e  f in a l c r o s s - s e c t io n  e r r o r  to  in c lu d e  p o s s ib le  v a r ia t io n s  
o f f ra g m e n t e n e rg y .

C o r re c tio n s  fo r  n e u tro n  flux and en e rg y  v a r ia tio n  a c ro s s  the  f is s i le  foil 
w e re  c a lc u la ted  u s ing th e  a n g u la r  d is tr ib u tio n s  fo r  th e  L i 7 (p ,n ) re a c tio n  
m e a su re d  by TASCHEK and HEMMENDINGER [15] . T h ese  w ere  neg lip ib le  
(< 0 . 2%) e x c e p t fo r  th e th r e s h o ld  is o to p e s  a t  4 0 -k eV  and  6 7 -k eV  n eu tro n . 
e n e rg y  w h er e  th e y  w e re  ^  2 %.

T he e ffe c ts  of n e u tro n  s c a t te r in g  in  th e  f is s io n  c o u n te rs  and in  th e  
n e u tro n  s o u rc e  w e re  c a lc u la te d  in  a  m a n n e r ,s im i la r  to  th a t  d e s c r ib e d  by 
WHITE [1 ] . B ecause  of the s y m m e try in  th e s e e x p e rim en ts  betw een the two 
f is s io n  c o u n te rs  u n d e r  c o m p a r ison  th e s e  c o r re c tio n s  w ere all v ery  m uch 
l e s s  thstrT the efT O r c a u s e d  1зу c o u n ting  s t a t i s t i c s  and  h a v e  b e e n  ig n o r e d .

 ̂ T he c r o s s - s e c t io n  e r r o r s  fo r  th e  th e rm a l ly  f i s s i l e  iso to p e s  a r e  m ad e  
up ty p ic a lly  of a  s ta t i s t ic a l  counting  e r r o r  of 0 .7% , a s im i la r  e r r o r  fo r  the  
U235 co u n ter and sy s te m a tic  e r r o r s  due to  the v a ria tio n  of energy  and neutron  
flu x  a c r o s s  th e  fo il (0 . 1 %), s c a t t e r in g  c o r r e c t io n s  (0 . 1 %), fo il  th ic k n e s s  
c o r r e c t io n  (0 .5  - 1 . 0 %), e x tra p o la t io n  o f th e  f is s io n - f ra g m e n t s p e c tru m  to  
z e ro  b ia s  ( 0 . 2 -  0.5%) a s sa y  of the fo il (0. 8 %) and an e r r o r  on the U235 fission  
c r o s s - s e c t io n  of 3 .0% . T y p ic a l e r r o r s  a r e  2% on f is s io n  c r o s s - s e c t io n ,  
r a t io s  and 3.5%  on th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n .  The e r r o r s  on the  c r o s s 
s e c tio n s  f o r  th e  th re s h o ld  is o to p e s  w e re  u s u a lly  m u ch  l a r g e r  due m a in ly  
to  p o o r  coun ting  s t a t i s t i c s .

The U235 fo il u sed  fo r  the  ra tio  m e a su re m e n ts  w as the sam e fo il as used 
in  th e  m e a s u r e m e n t  of th e  a b s o lu te  U235 f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n , th e r e f o r e  
th e  e r r o r  due to  fo il a s s a y ,  fo il th ic k n e s s  c o r r e c t io n  and  e x tra p o la t io n  of 
th e  f is s io n -f ra g m e n t s p e c tru m  in  the  ra tio  m e a s u re m e n t is  c o r r e la te d  w ith 
the  sam e e r r o r  in  th e  abso lu te  m e a su re m e n t of the U235 fiss io n  c ro s s -se c tio n  
b y  W HITE L1 ] ,  and a llo w an c e  h a s  b een  m ade  f o r  th is  in  th e  c a lc u la t io n  of 
th e  c r o s s - s e c t io n  and r a t io  e r r o r s .

RESU LTS AND DISCUSSION .

T he v a lu e s  o b ta in ed  fo r  the  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  of U233, U234, U236, 
Np237^ Pu239 and P u 241 a r e  g iven  in  T a b le  II, and  a r e  show n to g e th e r  w ith  
p re v io u s  m e a s u r e m e n ts  in  F ig s .  3 -8 . T he f is s io n  c r o s s - s e c t io n  r a t io s  
r e la t iv e  to  th e  U 2 3 5  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n  a r e  g iv e n  in  T a b le  III, and  a r e  
a lso  shown on som e of the  f ig u re s  s in c e  m any p rev io u s  m e a su re m e n ts  have been 
m a d e  by  th is  m e th o d , a lth o u g h  in  m o s t c a s e s  d if fe re n t  v a lu e s  f o r  th e  U235 
f is s io n  c r o s s - s e c t io n  have  b een  u se d  fo r  n o rm a l iz a tio n .

JJ233^ P u 2 3 9 t P u  241

T he p re s e n t  m e a s u re m e n ts  of c r o s s - s e c t io n  r a t io s  a t e n e rg ie s  g r e a te r  
than  about 100 keV a g re e  w ell w ith A LLEN  and FERGUSON [4] fo r  U233 and 
Pu239, and w ith BU TLER and SJOBLOM [16] and SMITH et a l . „[17] fo r  Pu241. 
T he d if fe re n t v a lu e s  of c r o s s - s e c t io n  o b ta in ed  a r e  due e n t i r e ly  to  th e  d if 
f e re n t  v a lu es  of the  U235 f is s io n  c r o s s - s e c t io n  u sed  fo r  n o rm a liz a tio n . T h is 
d iffe ren ce  h a s  been  d is c u s se d  by W HITE [ i]  .



TABLE II

M E A S U R E D  F I S S I O N  C R O S S - S E C T I O N S  I N  B A R N S  O F  Ц238 , IJ234, Ц236 f N p 2 3 7 ,  p u 239 A N D  P u 2 4 i , 
’ A N D  A L S O  O F  U235 U S E D  F O R  C A L I B R A T I O N  , • Í

Neutron
energy
(keV)

Energy 
spread 
(± keV)

. Isotope

U235 u 233 Ц234 U236 Np237 Pu239 pu241

40 10 2 .10  ± 0. 06 2. 74 ±0.10 0.012 ±0. 002 0.013 ±0. 001 1.45 ± 0. 05 2.76  ± 0 .1 0  ■

67 10 . 1. 79 ± 0.05 2.37 ±0. 09 0.018 ±0. 002 0.012 ±0.001 1.46 ± 0. 05 2.38  ±0 .09

127 ■ 7 1. 54 ± 0. 04 2. 22 ±0.07 0. 021 ±0.002 0.0018 ±0.0009 0.024 ± 0. 002 1.51 ± 0 .0 5 2.09 ±0.  07

312 ' 7 1.30 ± 0. 03 2.15  ±0. 07 . 0.186 ±0. 015 0.0037 ±0.0014 0.069 ±0.005 1. 52 ±0 .0 5 1.68 ±0 .06

415 7 1.22 ±0.03 1.97 ±0.06 .

505 10 1.17 ±0.03 1.85 ±0.06 0.56 ±0.03 0. 0069 ±0. 0006 0.47 ±0 .02 1.56 ±0 .05 1.47 ± 0 .06
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B elow  100 keV  th e  p r e s e n t  r a t io  m e a s u r e m e n ts  fo r  a l l  th r e e  iso to p e s  
l i e c o n s is te n tly  below _the p re v io u s  r e s u l t s  bu t do e x tra p o la te  sm o o th ly  to  
íKe r e s u l t s  of PER K IN  e t a l . [5] a t 24-keV n e u tro n  e n e rg y . T h is  l a t t e r  e x 
p e r im e n t w as p e r fo rm e d  r e la t iv e ly  c lo se  to  an a n tim o n y -b e ry lliu m  n eu tro n  
s o u rc e  w h ere  th e  e f fe c ts  of the lo w -e n e rg y  n e u tro n s  p ro d u ced  by s c a tte r in g  
in  the w alls of the  la b o ra to ry  w ere  sm a ll. Both Ц233 an(j рц239 have a h igher  
e p ith e rm a l-lo -fas-t-fiss ion c ro s s - s e c t io n  ra tio  than  th a t fo r  U235 a n d a r e th e r e - 
fó re  m o re  a ffec ted  by a backg round  of lo w -e n e rg y n e u tro n s . T h is  is  a p o s 
s ib le ” c a u s e  fo r  th e  h ig h e r  v a lu e s  o f f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  r a t io  found 
in  p re v io u s  w o rk .

The p re s e n t m e a su re m e n ts  and th o se  of PERKIN e t a l . [5] show no in d i
ca tio n  of s t r u c tu re  in  the f is s io n  c r o s s - s e c t io n  of P u 2 3 9 a s  su g g ested  by the 
co m p ila tio n  of D oug las  [1 8 ], and th e  b ro a d  m in im u m  in  th e  f is s io n  c r o s s 
se c tio n  in  th e  e n e rg y  ra n g e  50 -100  keV  in d ic a te d  by th e s e  m e a s u r e m e n ts  
is  p o s s ib ly  due to  c o m p e titio n  f ro m  in e la s t ic  n e u tro n  s c a t te r in g  to  th e  e x 
c ite d  s ta te s  in  th e  g round  s ta te  ro ta t io n a l  band  a t  57-keV and 76-keV e x c i- . 
ta tio n  [19] . F ro m  the r e s u l ts  fo r  U233 and P u 2 4 i  it can be seen  tha t the effect 
of any s im ila r  such com petition  is  not so pronounced.

jj2 3 4 t  U 236f  JV p ¿ 37

At 127 keV and 505 keV  th e  p r e s e n t  m e a s u re m e n ts  a g re e  w ell w ith th e  
re s u lts  of LAM PHERE [2] fo r  № 3 4  and U 2 3 6 ,  and w ith KLEMA [20] f o r N p 2 3 7 .

T h e e r r o r s  on  th è s e  c r o s s - s e c t i o n s  a r e  in  g e n e r a l  m u c h  l a r g e r  th a n  
f o r  th e  th e rm a l ly  f i s s i l e  is o to p e s ,  and th e  d if fe re n t v a lu e s  of U235 f is s io n  
c r o s s - s e c t io n  ta k e n  f o r  n o r m a l iz a t io n  a r e  no t so  im p o r ta n t .  B e c a u se  of 
th i s ,  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n  r a t i o s  h a v e  n o t b e e n  in c lu d e d  in  th e  f ig u r e s .

In a ll th re e  iso to p es  the f is s io n  c ro s s - s e c tio n  does not fa ll exponentially  
w ith d e c re a s in g  e n e rg y  a s  would be ex p ec ted  f ro m  th e  sing le^-level b a r r i e r  
p e n e tra tio n  fo rm u la  of H IL L  and W H E E L E R  [2 1 ], a lthough  f o r  U236 th e  
m e a su re m e n t a t 127 keV  is  on ly  ju s t  s ig n ific a n tly  d if fe re n t f ro m  z e ro .  The 
c r o s s - s e c t io n s  f o r  " s u b - th r e s h o ld "  f i s s io n  in  U234, U .236  and N p237 a r e  
15 ± 2, 2 ±  1 and 11 ± 1 m b  r e s p e c t iv e ly .

L A M PH E R E  [2] h a s  in te r p r e te d  th e  f is s io n - f ra g m e n t  a n g u la r  d i s t r i 
bu tion  fo r  U234 in  the  e n e rg y  ra n g e  0 . 4 -1 .0  MeV in  t e r m s  of a  1 /2  +, 3 /2  - , 
1 /2  - К -b an d  s t r u c tu r e  a t  th e  sa d d le  p o in t of th e  f is s io n in g  n u c le u s . T he 
p r e s e n t  m e a s u r e m e n ts  su g g e s t  th a t  in  o r d e r  to  a c c o u n t f o r  th e  o b s e rv e d  
f is s io n  below  th e  m a in  th re s h o ld ,  th e  3 / 2 -  a n d /o r  th e  1 / 2 -  ban d s l ie  in  
e n e rg y  below  th a t of th e  1 / 2 + band  by 300-400 keV . A s im i la r  ex p lan a tio n  
h a s  b ee n  su g g e s te d  by  DE VROEY e t a l .  [22] fo r  th e  s u b - th re s h o ld  f is s io n  
in  P u 2 4 0  [22, 23] .

In U 238 [2] and p o ss ib ly  in  U 236 no such  s u b - th re sh o ld  p la te a u  h as  been  
found, and p ro b ab ly  fo r  th e se  n u c le i the  1 / 2 + band l ie s  lo w er in en e rg y  than  
th e  n eg a tiv e  p a r i ty  b a n d s .

F is s io n  in  Np237 is  co m p lic a te d  by being  th ro u g h  an  o d d -odd  com pound 
n u c le u s . T he f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  o f 11 m b  o b s e rv e d  a t e n e r g ie s  below  
th e  m ain  th re sh o ld  is  then , lik e  U234 and Ри240^ p ro b ab ly  induced by p -w ave 
n e u tro n s .



T A B L E  I I I

M E A SU R E D  FISSION C R O SS-SE C T IO N  RATIOS O F U233, Ц23<  ̂ и 23*5 
Np237, Pu239 AND Pu24i R E L A T IV E  T O  U 235 '

Neutron
energy
(keV)

Energy 
spread 

( ± keV)

botope y l f

u 233 , U 2 3 4 j j 236 Np237 Pu239
V

Pu241

40 . io 1 .30 0.006 ± 0 .001 0.0060 ±0.0005 0.690 1.31

67 10 1.33 0.010 ±0.001 0.0064 ±0.0003 0.816 1.33

127 7 1.44 0. 014 ±0. 002 0. 0012 ± 0. 0006 0.0155 ±0.0008 0.980 1.36

312 7 1 .66 0.143 ±0.007 0.0028 ±0.0011 0.053 ± 0.004 1.17 1.30

415 7 1.62

505 10 1 .58 0.47  ±0.02 0.0059 ±0,0006 0.400 ±0.009 . 1 .34 1.26

Error* m 2 .2 2 .2 2 .5

+ unless otherwise specified
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Keys to Symbols used in Figs. 3-8 

© Present measurements

V_  ̂ ALLEN and FERGUSON [4]

A BUTLER and SJOBLOM [16]

-0- COTÉ et al. [24]

B CRANBERG et al. [25]

V DOROFEEV and DOBRYNIN [26]

----- DOUGLAS [18]

A DUBROVINA and SHIGIN [27]

Д ' GORLOV et al. [28]

A HENKEL [29]

----- HUGHES and SCHWARTZ [30]

X JAMES [31]

Ф KLEMA [20]

O LAMPHERE [2]

О LAMPHERE [3]

Ф LAMPHERE and GREENE [32]

NETTER [33]

B Oak Ridge progress report 
ORNL 1879 [34]

Oak Ridge progress report 
ORNL 1975 [35]

PERKIN era l. [5] 

SMIRENKIN et al. [36]

SMITH et al. [17]

NEUTRON ENERGY, keV

. Fig- 3

Present and other measurements of the U233 fission cross-section 
and the fission cross-section ratio ( U ^ /U 235)
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NEUTRON ENERGY, ktV

Fig. 4

Present and other measurements of the Pu239’ fission cross-section 
and the fission cross-section ratio (Pu^/U 235)

20 30 40 , 60 80 100 300 400 600 600 100(1.
NEUTRON ENERGY, kcV

Fig. 5

Present and other measurements of the Pu24i fission cross-section 
and the fission cross-section ratio (Pu^VU235)
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Present and other measurements of the fission cross-section of U234
. • Fig-7

Present and other measurements of the fission cross-section of U236
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Fig. 8

Present and other measurements of the fission cross-section of Np237





FISSION CROSS-SECTION MEASUREMENTS  
ON Pu239 , р и241̂  \J2'¿2 j AND A SEARCH ; .

FOR FISSION COMPONENTS  
IN Pu238 RESONANCES •

■ • G .  D .  J A M E S

A T O M I C  E N E R G Y  R E S E A R C H  E S T A B L I S H M E N T ,

H A R W E L L ,  D I D C O T ,  B E R K S . ,  U N I T E D  K I N G D O M

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

FISSION CROSS-SECTION MEASUREMENTS ON Pu239, Pu241, U232,AND A SEARCH FOR FISSION 
COMPONENTS IN Pu238 RESONANCES. Fission cross-section measurements on Pu239 and Pu241 have been carried 
out from sub-thermal-neutron energy to the keV region; resonance parameters are given and errors in the average 
values of the cross-section are discussed. The discovery of large fission components in the U232 neutron resonan
ces stimulated a search for fission components in Pu238. The results of these experiments are given. All the 
measurements were performed on the Harwell time-of-flight spectrometer. ,

MESURE DES SECTIONS EFFICACES DE FISSION DE 239Pu, 241 Pu, 2̂ U ET RECHERCHES DES COM- ' 
POSANTS DE FISSION DANS LES RÉSONANCES DE 23BPu. L'auteur a fait des mesures des sections efficaces 
de fission de 239Pu et 241 Pu, pour des neutrons des catégories allant des neutrons froids à ceux dont l'énergie 
est de l'ordre du keV; il donne les paramètres de résonance et discute les erreurs sur les valeurs moyennes 
de la section efficace. A la suite de la découverte d'importants composants de fission dans les résonances 
de 232U, il a été amené à rechercher les composants de fission dans les résonances de 238Pu. Il donne les ré
sultats des expériences. Toutes les mesures ont été effectuées à l'aide du spectromètre à temps de vol de 
Harwell. • ' . .

ИЗМЕРЕНИЯ СЕЧЕНИЙ ДЕЛЕНИЯ ДЛЯ ПЛУТОНИЯ-239, ПЛУТОНИЯ-241, УРАНА-232‘ 
И ИЗУЧЕНИЕ КОМПОНЕНТОВ ДЕЛЕНИЯ В РЕЗОНАНСАХ ДЛЯ ПЛУТОНИЯ-238. Измерения 
сечения деления для плутония-239 и плутония-241 проводились в диапазоне от энергии под- 
тепловых нейтронов до значений кэв. Приводятся параметры резонансов и обсуждаются ошиб
ки в средних значениях сечений. Открытие крупных компонентов деления в нейтронном р е
зонансе урана-232 стимулировало проведение исследования компонентов деления в плутонии-238. 
Приводятся результаты этих экспериментов. В се измерения выполнялись на спектрометре 
по времени пролета в Харуэлле.

MEDICION DE LAS SECCIONES EFICACES DE FISION DEL 239Pu, 241 Pu Y 232U E INVESTIGACION 
DE COMPONENTES DE FISION EN LAS RESONANCIAS DEL 238 Pu. Se han medido las secciones eficaces 
de fisión, del 239 Pu y del 241 Pu en el intervalo de energfa neutrónica que va de la región subtérmica a la región 
del kiloelectrón voltio; se indican los parámetros de resonancia y se analizan los errores de los valores medios 
de las secciones eficaces. El.descubrimiento de considerables componentes de fisión en la resonancia neutrónica 
del 232U indujo a investigar los componentes de fisión en la resonancia del 238Pu. Se indican los resultados 
de estos experimentos. Todas las mediciones se efectuaron con el espectrómetro de tiempo de vuelo deHarwell.

INTRODUCTION

T he fiss io n , c r o s s - s e c t io n s  of th e  n u c le i P u 239 and Pu241 a r e  r e q u ir e d  
f o r  th e  d e te r m in a t io n  of th e  r e a c t iv i ty  and  D o p p le r  c o e ff ic ie n t of n u c le a r  
r e a c to r s .  R eac tiv ity  ca lcu la tio n s  re q u ire  da ta  tha t p rov ide ac cu ra te  average 
v a lu e s  of the  c r o s s - s e c t io n  o v e r  w ide n e u tro n  e n e rg y  b ands w h e re a s  a d e -

2 3 5
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te rm in a tio n  of the  D oppler coeffic ien t r e q u ir e s  a knowledge of th e  reso n an ce  
p a r a m e te r s  to  a s  h igh a n eu tro n  e n e rg y  a s  p o s s ib le . T h ese  c r o s s - s e c t io n s  
a r e  a lso  in te re s tin g  b e c a u se  they  add to  o u r know ledge of the  re la t iv e ly  few 
n u c le i th a t und erg o  f is s io n  by n eu tro n s  of th e rm a l en e rg y .

T he ev en -ev en  nucle i U232 and P u 238 a r e  two of the few even m a ss  nuclei 
th a t  u n d e rg o  f is s io n  by th e rm a l  n e u tro n s . T he d is c o v e ry  of l a r g e  f is s io n  
com ponents in  the neu tron  re so n a n ce s  of U232 [1], which has a th e rm a l fiss io n  
c r o s s - s e c t io n  of 83b [2], h a s  s tim u la te d  in te r e s t  in  the  f is s io n  com ponen ts 
of n e u tro n  r e s o n a n c e s  in  th e  n u c leu s  P u 238 , w hich , by c o m p a r is o n , h as  a 
th e r m a l  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  of 17b [3, 4].

F is s io n  c r o s s - s e c t io n  m e a s u re m e n ts  on the  fo u r  n u c le i P u 239, Pu241, 
U232 and  P u 238 have b ee n  c a r r i e d  put on a  H a rw e ll N e u tro n  P r o je c t  t im e -  
o f-f lig h t s p e c tro m e te r .  B a s ic a lly  the  sa m e  e x p e r im e n ta l m ethod  w as u sed  
to  m e a s u re  a l l  the c r o s s - s e c t io n s ,  and a d e s c r ip tio n  of the  m ethod  is  given 
w ith  re fe re n c e  to  the  Pu241 e x p e r im e n ts . F o r  th is  nucleus the  d a ta  co vered  
the  ran g e  .0.01 eV to 3 keV . Below  11 eV the d a ta  a re  w ell d e s c r ib e d  by the 
m u ltile v e l p a r a m e te r s  of MOORE et a l. [5] . A m u ltile v e l a n a ly s is  of the 
p r e s e n t  d a ta  f ro m  11 eV to  17 eV h as b een  c a r r ie d  ou t. T he r e s u l t s  of th is  
a n a ly s is  a r e  g iven  and the  a c c u ra c y  of the a v e ra g e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  is  
d isc u sse d . In a m e a su re m ent of the P u2jjL f is s io n  c r o s s -se c tio n  [6 ], average 
v a lu es  of the c r o s s - s e c t io n  in  the en e rg y  ran g e  1 keV to 16tl~keV w ere  found 
to  a g re e  w ith in  e x p e r im e n ta l e r r o r  w ith  th e  d a ta  of A LLEN  and FERGUSON 
[7] above 55 keV . T h e se  m e a s u r e m e n ts  have been  re p e a te d  w ith  b e t te r  
e n e rg y  re so lu tio n  in  aiTaU em pt to  d ed u ee^ reso n an ce—pa ra m e te r s  to  a s  h igh 
an_energy a s ja o ss ib le .  T he r e s u l t s  ob ta ined  f ro m  55 eV to 90 eV a re  given. 
In  a  s e a rc lT fo r  f is s io n  co m p o n en ts  in  th e  P u 238 n e u tro n  r e s o n a n c e s  below  
100 eV  no f is s io n  y ie ld  g r e a t e r  th a n  b ac k g ro u n d  n o ise  w as o b s e rv e d , and  
an  u p p e r  l im it  to  the  f is s io n  w idth Tf fo r  th e  th re e  re so n a n c e s  below  20 eV. 
h a s  b e e n  s e t .  T h e  im p lic a tio n  of th e s e  r e s u l t s  in  ex p la in in g  th e  th e r m a l  
f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n  and  th e  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n  n e a r  th r e s h o ld  is  
d is c u s s e d .

FISSIO N  C R O SS-SE C T IO N  O F  P u 24* FR O M  0.01 eV  TO  3 keV  

E x p erim en ta l m eth od

T h e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  of F4i241  w as m e a s u r e d  u s in g  s i l ic o n -g o ld  
s u r f a c e - b a r r i e r  s e m ic o n d u c to r  d e te c to r s  m a d e  f ro m  300-£2cm  N -ty p e  
s i l ic o n  d is c s ,  a s  d e s c r ib e d  by  D EA R N A L E Y  and  W H ITEH EA D  [8 ]. Tw o 
e x p e r im e n ts  w ere  c a r r ie d  out: one u s in g  a 5 -m  fligh t path  co vered  the n eu tro n  
en e rg y  ran g e  0.0087 eV to  20 eV, the o th e r  co v e red  the range  3 eV to 3 keV 
and u sed  a 15 -m  fligh t pa th . T he e x p e r im e n ta l d e ta ils  a re  given in  T ab le  I. 
S ignals fro m  the  su r fa c e  b a r r i e r  d e te c to rs  w ere  am plified  and sen t th rough  
a  d is c r im in a to r  (w hich r e je c te d  p u lse s  f ro m  alpha p a r t ic le s )  to  a  m a g n e tic  
ta p e  t im e -o f- f l ig h t a n a ly s e r  [9]. In both  e x p e r im e n ts  the n eu tro n  sp e c tru m  
w as m easured^ by u sing  a B F 3 c o u n te r . The background  fo r  both ffêmxJïTând 
specT rи т ~ т ^ s u F e m ^ t ’sn v a s ' déter^m ined by p la c in g  re so n a n t s c a t t e r e r s  in  
the n eu tro n  beam , each  sam ple  being su ffic ien tly  th ick  to  rem ove a ll neu trons



TABLE I

E X P E R IM E N T A L . D E T A IL S

Material • Pu241 . Pu241 Pu239 Pu238 n -
TO'
o

С СЛ
Path length 5m 15 m • „ \ ^ 1 5  m 5 m • СЛ
' » сn

m
Weight of material . 5 mg . 10 mg 40 mg 0.338 mg о -

H

Type of detector Si-Au solid state Gas scintillator Gas scintillator Gas scintillator О
Z

Isotopic composition Pu238 - . ' - ■ . - 99.98% S
m

Pu239 0.52% 2.5% 99.92% 0.02% i>
ГЛ

Pu240 . . 1.44% 2.48% . 0.072% - •' ' c
Pu241 97.33% 94.8% : 0.003% - m

, Pu242 0.71% 0.28 % <0.003% . ‘ ' - X
m. . . 1 Z

Neutron filter None 0. 27 g cm"2 BtC 0. 27 g cm-2 B^C & . None H
сл

’ 0. 22 g cm" Z-Gér~ О
Z

Materials used to determine background Al 35 keV ?
, W 18.8 eV Na 2.3 keV Na 2.3 keV W 18.8 eV So

Ta 4.28 eV Mn 335 eV .Mn 335 eV Ta 4.28 eV *

In 1.457 eV Ta 4.28 eV Ta 4.28 eV In 1.457 eV 2 3
Cd 0.178 eV In 1.457 eV In 1.457 eV Cd 0.178 eV N)

a
Electron pulse width 0.2 Jis 1 MS . 0.1 /is 0.1 ms соls>

Timing channel width 1 Ms . 1 us 1/16 ms 0.25 /is

Pulse repetition frequency 110 pps 200 pps 186 pps 186 pps

Number of timing channels 4096 4096 16 384 4096 СО
СО
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a t the  re so n a n t en e rg y . The d e c re a s e  in  background  caused  by the  p re se n c e  
of th e  s c a t t e r e r  w as m e a s u re d  by in tro d u c in g  a se co n d  la y e r  of s c a t t e r e r  
and allow ed  fo r .  F o r  both  d e te c to rs  it  w as found th a t the  b ackg round  could 
be r e p r e s e n te d  by the  eq u a tio n

В = Bo + B i exp (B2 InE ) (1)

w h ere  В is  the  backg round  coun ts  p e r  channel, E is  the  n eu tro n  en e rg y  and 
Bo, B i a n d B 2 a r e  c o n s ta n ts . In  the  5 -m  ex p e r im e n t no background m e a s u re 
m e n t w as a v a ila b le  below. 0 .178 eV, and the  d a ta  have been  ev a lu a ted  on the 
b a s is  of tw o p o s s ib le  a s su m p tio n s  abou t the  b ack g ro u n d . F i r s t ly ,  th a t the  
b a c k g ro u n d  below  0 .178 eV  is  c o n s ta n t and  eq u a l to  i t s  v a lu e  a t  0 .178  eV; 
and  se c o n d ly ,th a t a lo w e r  l im it  to  the  b ackg round  below  0.01 eV is  g iven  by 
the  c o u n t-ra te  o b se rv e d  w ith  a s in g le  la y e r  of cadm ium  in  the b eam . T hese  
e x tre m e  a s su m p tio n s  le a d  to  an  e r r o r  due to  b ackg round  u n c e r ta in ty  of not 
m o r e  th a n  2 % in  th e  th e r m a l  v a lu e  of th e  c r o s s - s e c t i o n  a t w h ich  th e  d a ta  
a r e  n o rm a l iz e d .

T he f is s io n  c ro s s - s e c t io n  w as ca lc u la ted  on an IBM -7030 co m p u te r fro m  
an  equatio n  th a t a s s u m e s  th a t the c r o s s r s e c t io n  fo r  the В 1 0 (пог)Ы7 r ea c tio n  
u g e d to ^ m e a s u r e 'tn e 's p e c t r u m  is  p r o p o r tio n a l to  E~z. A c o r r e c t io n " ó i^ íjj 
to  2 % is  m ade fo r  the  e ffec t of s e l f - s h ie lding^ 'onThe^B ^ co u n te r  e ffic ien cy .

; T he d a ta  w e re  n o rm a liz e d  by equa ting  the  va lu e  of the  c r o s s - s e c t io n  a t
0.0253 eV to lO lO b  [10]. B e c a u se  of the  low  s ta t is t ic a l  a c c u ra c y  of the  d a ta  
n e a r  th e rm a l-n e u tro n  en e rg y  a ll the  d a ta  f ro m  0.02 eV w ere  u sed  in  the 
n o rm a liz a tio n  by assum ing  th a t Ofs/E is  a l in e a r  function of E over th is  energy  
ra n g e . T h is  g iv es a no rm a lis a t io n  e r r o r  of ±1% . The 15 -m  d a ta  w ere  
n o rm a liz e d  to  the  5 -m  d a ta  by  eq u a tin g  th e  a r e a s  u n d e r  th e  f is s io n  c r o s s 
se c tio n  c u rv e s  f ro m  4 eV to  32 eV, re s u lt in g  in  an  ad d itio n a l n o rm a liz a tio n  
e r r o r  fo r  the  1 5 -m  d ata  of ± 2 %.

The Pu241 f iss io n  c ro s s -se c tio n  '

F ig u re  1 show s the  Pu241 f is s io n  c r o s s - s e c t io n  f ro m  0.01 eV to  3 keV . 
It is  found th a t the  a v e ra g e  va lue  of the c r o s s - s e c t io n  o v e r  e n e rg y  ra n g e s  E 
to  2E is  g iven  to  b e t te r  th an  ±5% below  250 eV, excep t fo r  the  re g io n  of low 
c r o s s - s e c t io n  n e a r  1 eV, and to  ±11% above 250 eV. Above 32 eV the m a jo r  
c o n tr ib u tio n  to  th e  u n c e r ta in ty  in  th e  c r o s s - s e c t io n  c o m e s  f ro m  th e  e r r o r  
in  the en e rg y  ran g e  due to  the  fin ite  tim in g  channel w idth. Below 0.5 eV the 
d a ta  a g re e  to  ±5% w ith  th o se  of LEONARD and FRIESENHAHN [11]. Below  
11 eV the  d a ta  a re  in  f a i r  a g re e m e n t w ith the  cu rv e  g iven by the  m u ltile v e l 
p a r a m e te r s  of MOORE e t a l . [5]. A m u lt i le v e l  a n a ly s is  of the  d a ta  f ro m  
11 eV to 17 eV has been c a r r ie d  out using  the com puter p rog ram m e of PATTENDEN 
and HARVEY [12], w hich is  b a se d  on th e  fo rm u la e  of VOGT [13]. A s in  the  
an a ly s is  of MOORE et a l .[5] below 11 eV, it  w as found tha t the c ro s s - s e c tio n  
could  be f itte d  by a ssu m in g  one sp in  s ta te  and two f is s io n  channels  w ith the 
w idth of each  le v e l a ssu m ed  to  l ie  e n tirè ly  in  oné of the two channels. F ig u re  
2 show s the m u ltile v e l cu rv e  obtained f ro m  the p a ra m e te rs  given in  T able П. 
In  T a b le  II E \  is  th e  re s o n a n c e  e n e rg y , g th e  sp in  w eigh ting  f a c to r ,  rj? the 
red u c e d  n eu tro n  w idth, Tfj and Tf2 the f is s io n  w idths fo r  the  two f is s io n
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En ¡n * /

- Fig. 1 '

Pu241 fission cross-section from 0.01 eV to 3 keV

. ‘ Fig-2 ■ . . .  . .
M ultilevel fit to Pu241 fission cross-section from 12 to 17 eV

ch an n els , and Гу the ra d ia tio n  w idth. O ver th is  en e rg y  ran g e  MOORE et a l . 
[5] m ade the  sa m e  ch o ice  of f is s io n  ch an n els  and ob ta ined  p a r a m e te r s  th a t 
a g r e e  to  b e tw e e n  0% and 50% w ith  th e  p a r a m e te r s  of T a b le  II. U n like  th e  
re so n a n c e s  below  11 eV, th e  re so n a n c e s  f ro m  11 eV to  17 eV do not fa ll into



TABLE II

M U L T IL E V E L  P A R A M E T E R S  F O R  P u 241 B E T W E E N  12 eV  an d  17 eV

240' G. D. JAMES .

E\
(eV)

2gr0 
(10-3 ev)

ГГ1 Tf2 . 
(10-3 eV) (10-з ev) (10-3 eV)

Sign of 
(Ifc/2)4

12.84 0.220 266 40 +

13.45 0.596 42 40 . -

14.04 0.048 .214 40 . . *

14.78 1.513 105 40 + '

16.06 0.344 360 40 - '

16.70 0.323 . 180 40 +

d is t in c t ly  " b ro a d "  and " n a rro w "  g ro u p s . B elow  about 20 eV, w h ere  r e s o 
n a n c e s  b eg in  to  be m is s e d ,  th e  m e a n - le v e l  sp a c in g  D is  1.3 ± 0 .2  eV . T he 
d a ta  of T ab le  II com bined w ith the data  of MOORE et a l . [5] below 11 eV gives 
a  s t r e n g th  fu n c tio n , ¡ f  n °/D  of (1 .4  ± 0.6) X 10 "4  . T h e  d is t r ib u t io n  of T f /F f  
f its  a  x sq u a re d  d is tr ib u tio n  w ith v = 2 ± 0 .2  d e g re e s  of freed o m . It is  known 
th a t th é  re so n a n c e s  belong  to  two sp in  s ta te s  th a t m ay  have w idely  d iffe re n t 
v a lu e s  of T f; th e  v a lu e  of v  f o r  th e  com bined  d is t r ib u t io n  is  not th e re fo r e  
m ean in g fu l. ,

FISSION CR O SS-SEC TIO N  M EA SU REM EN TS ON P u 239 

E x p e r im e n ta l  m e th o d

T he P u 239 f is s io n  c ro s s - s e c t io n  h as  been  m e a su re d  f ro m  4 eV to 35 keV 
in  a 15-rri f lig h t p a th  e x p e r im e n t s im i la r  to  th a t d e s c r ib e d  f o r  P u 241. T he 
e x p e r im e n ta l d e ta ils  a re  se t out in  T ab le  I. A continuous flow gas s c in til la to r  
co n ta in in g  40 m g of f i s s i l e  m a te r i a l  w as u s e d .  P u ls e s  f ro m  th e  5 b A V P 
p h o to m u ltip lie rs  a ttach ed  to  the  g as s c in t i l la to r s  w ere  p a s se d  th rough  a fa s t 
tunnel diode d is c r im in a to r  se t a t 150 mV to  rem ove unwanted alpha p a r tic le s .  
A m ix tu re  of h e liu m  w ith  0.3% n itro g e n , w hich a c ts  as a w avelength  s h if te r ,  
w as u se d  a s  the  s c in ti l la t in g  m e d iu m . T he d a ta  w e re  n o rm a liz e d  to  th o se  
of B O L L IN G E R  e t a l . [14] by  e q u a tin g  th e  a r e a s  u n d e r  th e  fis s io n  c r o s s 
s e c tio n s  b e tw e e n  4 eV and  16 eV . • —

T h e  P u 239 f i s s io n  c r o s s - s e c t io n  f r o m  50 e V  to  100 e V  ’

F ig u re  3 show s the  P u 239 c r o s s - s e c t io n  f ro m  50 eV to  100 eV. A ll the 
re so n a n ce s  o b se rv ed  in th is  energy  range  by U TTLEY  [15] in  a m easu rem en t 
of the Pu239 to ta l c r o s s - s e c t io n  w ith s u p e r io r  en e rg y  re so lu tio n  (2 n s /m ) a re  
se e n  in  F ig . 3 show ing th a t no re so n a n c e s  a re  m is se d  below 100 eV. T ab le  III
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- Рц2зэ fission cross-section from 50 eV to 100 eV 

TABLE III

V A LU ES O F  ct0f Г  F O R  T H E  R E SO N A N C ES IN Pu239 
F R O M  55 eV  TO  85 eV

Ex(eV) 55.8 57.8 59.35 60.9 63.2 65.9 74.35 75.1 82.0 85.6

oofr(b-eV) 30 272 209 41 27 206 55 2 66 75 357

g iv es  th e  v a lu e s  of CofT (th e  p ro d u c t of th e  p ea k  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  or0f 
and the  to ta l w idth  Г) deduced  f ro m  the  a r e a s  u n d e r  the  re s o n a n c e s . "W ing 
c o r re c t io n s "  w ere  m ade u s in g  v a lu es  of Г  e s tim a te d  f ro m  "sh a p e "  a n a ly s is  
of th e  re s o n a n c e s  by th e  m e th o d  d e s c r ib e d  by  LYNN and  RAE [16]. Som e 
le v e ls ,  no tab ly  th o se  a t 60.9 eV and 63.2 eV, a r e  su p e rim p o se d  on a f is s io n  
b ac k g ro u n d  c a u se d  e i th e r  by  a h idden  b ro a d  re s o n a n c e  o r  by  in te r f e re n c e .  
F o r  such  le v e ls  an a r b i t r a r y  constan t background  has been  su b trac te d .

A SEARCH FOR FISSION COMPONENTS IN Pu238 RESONANCES

Experim ental m ethod

T h e f is s io n  y ie ld  f ro m  0.338  m g  of P u 238 h a s  b e e n  m e a s u r e d ,  by  th e  
gas s c in t i l la to r  tech n iq u e  d e s c r ib e d  fo r  P u 239 and  the  t im e -o f- f l ig h t m ethod
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d e s c r ib e d  fo r  P u 241, on a 5 -m  f lig h t p a th . T he f is s io n  c r o s s - s e c t io n  w as 
d e te rm in e d  re la tiv e  to  the  U235 f is s io n  c r o s s - s e c t io n  by m e a su rin g  the y ie ld s  
of f is s io n  f ra g m e n ts  f ro m  known q u a n titie s  of th e se  two m a te r ia ls  u s in g  the  
sa m e  d is c r im in a to r  and p h o to m u ltip lie r  u n d e r  id e n tic a l v o lta g e  co n d itio n s , 
and the  sa m e  gas m ix tu re  and c h a m b e r g eo m e try  fo r  both e x p e r im e n ts . The 
am ount of P u 238 and U235 on the  fo ils  w as d e te rm in e d  f ro m  the  a lp h a  so u rc e  
s tr e n g th  and the  iso to p ic  co m p o s itio n  of th e  m a te r ia l s .  T he e x p e r im e n ta l  
d e ta i l s  a r e  ag a in  g iven  in  T a b le  I. . .

T h e  f i s s io n  c o m p o n e n ts  o f  F>u238 n e u tro n  r e s o n a n c e s

No p o s it iv e  in d ic a tio n  of a f is s io n  co m p o n en t fo r  any  of th e  s ix  know n 
n e u tro n  re so n a n c e s  below  100 eV w as o b se rv e d . U pper l im its  to  Tf fo r  the  
th r e e  r e s o n a n c e s  below  20 eV  h av e  b e e n  found  u s in g  th e  v a lu e s  of E \ ,  Г  
and Гп given  by YOUNG et a l . [17]. The f is s io n  w idth fo r  the  negative  le v e l 
w as deduced  fro m  the  th e rm a l f is s io n  c r o s s - s e c t io n  [1 ] and the  p a r a m e te r s  
of Young e t a l . a f te r  v e r ify in g  th a t th e re  w as n eg lig ib le  c o n tr ib u tio n  to  the  
th e rm a l- f is s io n  c r o s s - s e c t io n  f ro m  th e  p o s itiv e  e n e rg y  re s o n a n c e s . T h ese  
v a lu es  of Tf a re  given in  T ab le  IV. T he f is s io n  w idth of the negative energy

. TABLE IV

FISSIO N  W IDTHS F O R  N E U T R O N  R ESO N A N C ES IN P u 238

Ex(eV) -0.5 2.89 9.98 .18.57 •

Tf (MeV) 1.24 <0.083 <0.196 <0.202

le v e l is  a t le a s t  th re e  tim e s  the  av e rag e  f is s io n  width fo r the reso n an ce  below 
20 eV . T he p ro b a b il ity  of find ing  su c h  a  re s o n a n c e  is  l e s s  th a n  10% if  the' 
f is s io n  w id ths fo llow  a  P o r te r - T h o m a s  [18] d is t r ib u t io n .

F ro m  th e  a v e ra g e  f is s io n  w id th , T f< 0 .4 3  M eV, and th e  le v e l  sp a c in g , 
D ~ 6  eV, we can  c a lc u la te  th e  e ffec tiv e  n u m b e r of f is s io n  ch a n n e ls  N f ro m  
th e  fo rm u la  N = 2тгГ^/В g iven  by  W H EELER  [19]. T h is  va lu e  of N can  th en  
be u se d  to  e s t im a te  the  r a t io  E f/ñ w  f ro m  the  W h e e le r  p e n e tra tio n  fo rm u la  
and g iv es  E f/ñ w  > 1 .22. H e re  Ef is  th e  f is s io n  th re sh o ld  and w is  th e  c i r 
c u la r  f re q u e n c y  of an  in v e rte d  h a rm o n ic  o s c i l la to r  re p re s e n tin g  the  f is s io n  
b a r r i e r  a t th e  s a d d le  p o in t. T h e  s lo p e  of th e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  n e a r  
th re s h o ld  c a lc u la te d  f ro m  th e  p e n e tra tio n  fo rm u la  u s in g  th is  ra tio , and  th e  
p la te a u  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  g iv e n  by  B U T L E R  [20], i s  m u c h  s te e p e r  
th á n  th e  s lo p e  m e a s u r e d  by  B U T L E R  [20]. T h is  d is c re p a n c y  m a y  be 
exp la ined  by the  p re s e n c e  of a su b - th re s h o ld  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  a s  found 
by NESTROV and SMIRENKIN [21] fo r  Pu240 . T h ese  co n s id e ra tio n s  c a ll fo r 
a m e a s u re m e n t of th e  P u ? 38 f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  in  th e  keV  re g io n  below  
150 keV .
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ANALYSE DE LA SECTION EFFICACE 
DE FISSION DE L' URANIUM-233 POUR DES NEUTRONS 

D! ÉNERGIE COMPRISE ENTRE î ,  7 eV ET 30 eV

H. NIFENECKER ET G. PERRIN 
CENTRE D’ÉTUDES NUCLÉAIRES DE SACLAY, FRANCE

Abstract.— Résumé — Аннотация — Resumen -

ANALYSIS OF THE FISSION CROSS-SECTION OF U233 FOR NEUTRONS OF ENERGIES BETWEEN 1.7 
AND 30 eV. The cross-section of U233 for resonance neutrons was analysed by the least-squares method. The 
paper discusses the need for using a multilevel formalism, and considers the statistical distributions of level 
spacing and partial widths. By the use of a study of level spacing as a starting point, particular attention is 
paid to the possibility of obtaining information on the relationship of populations of resonances of different spin.

' ANALYSE DE LA SECTION EFFICACE DE FISSION DE 233U POUR DES NEUTRONS D'ÉNERGIE COM
PRISE ENTRE 1, 7 eV ET 30 eV;. La section efficace de fission dè l'uranium-233, pour des neutrons de réso
nance, a été analysée par la méthode des moindres carrés. La nécessité de l'utilisation d'un formalisme à 
plusieurs niveaux est discutée. Les distributions statistiques des espacements de niveaux et des largeurs partielles 
sont étudiées. En particulier, la possibilité de tirer des enseignements concernant le rapport des populations 
de résonances de spin différent, à partir de l ’étude de l'espacement des niveaux, est examinée.

АНАЛИЗ ЭФФЕКТИВНОГО СЕЧЕНИЯ ДЕЛЕНИЯ УРАНА-233 ДЛЯ НЕЙТРОНОВ С ЭНЕР
ГИ Е Й  М Е Ж Д У 1,7 И 30 эв. Эффективное сечение деления урана-233 для резонансных ней
тронов было проанализировано по методу наименьших квадратов. Обсуждается необходимость 
использования формализма разных уровней. Исследуются статистические распределения рас
стояний между уровнями и парциальных ширин. В частности, исследуется, с момента излу
чения расстояния между уровнями, возможность получения данных относительно правил плот
ностей резонансов отдельного спина.

ANALISIS DE LA SECCION EFICAZ DE FISION DEL 233 U PARA NEUTRONES DE ENERGIA COM
PRENDIDA ENTRE 1, 7 Y 30 eV. Se ha analizado la sección eficaz de fisión del uranio-233 por neutrones 
de resonancia empleando el método de los cuadrados mfnimos. La memoria discute la necesidad de emplear 
un formalismo de niveles múltiples. Estudia las distribuciones estadísticas de los éspaciamientos de los niveles 
y de las anchuras parciales. En particular, examina en qué medida el estudio del espaciamiento de los niveles 
permite obtener datos sobre la relación de las poblaciones de resonancias de spin diferente.

1. INTRODUCTION

N ous avons e ffec tu é  une an a ly se  de fo rm e  de la  se c tio n  e fficace  de f i s 
s io n  de l 'u r a n iu m - 2 3 3 .  L e s  r é s u l t a t s  b r u ts  de la  m e s u re  e t l a  l i s t e  d es  
p a r a m è t r e s  a p p ro c h é s  on t é té  p ré c é d e m m e n t p u b lié s  [ l ,  2 ]. L 'a n a ly s e  a 
é té  m enée s u r  üri c a lc u la teu r  IBM 7094 à - l 'a id e  d 'u n  p ro g ram m e de m oindres 
c a r r é s  m is  au po in t p a r  le  s e rv ic e  de C alcu l é lec tro n iq u e  du CËA. Ce p r o 
g ra m m e  ten d  à r e n d re  com pte  de la  se c tio n  e ff ica ce  o b se rv é e  p a r  une f o r 
m u lé  de la  fo rm e  .

ap(E) = J  R ( E -  E ') E F(E ')d E '+  a / E  + b

2 4 5
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où

£р(Е ') ®,гХГ'(Е _ E")2 + F 2 / 4

e t où la  fonction  R e s t une g au ssien n e  dont la  la rg e u r  ren d  com pte de l 'e f f e t  
D oppler e t de l 'é l a r g is s e m e n t  dû k la  ré so lu tio n . L a som m ation  s u r  r  peut 
ê t r e  é ten d u e  à v in g t ré s o n a n c e s  e t le  n o m b re  de p a r a m è tr e s  v a r ia b le s  s i 
m u lta n é m e n t p eu t a t te in d re  t r e n te .

L a  la r g e u r  D opp ler a é té  c o n s id é ré e  com m e fixe  dans le s  c a lc u ls ,  e t 
é g a le  à . ;

• • = 2 , 1 2 - 1 0 -2 /E e v .

L a  r é s o lu t io n  de l 'e x p é r i e n c e  é ta i t  l im ité e  d 'u n e  p a r t  p a r  la  la r g e u r  
de la  bouffée de n e u tro n s  r a p id e s ,  d 'a u t r e  p a r t  p a r  l ' i n c e r t i tu d e  s u r  le  
te m p s  de ra le n t is s e m e n t .  . L a la r g e u r  du ca n a l d 'a n a ly s e  é ta n t p r is e  éga le  
à l a  la rg e u r  de l a  bouffée de n eu tro n s  ra p id e s , la  fonction de réso lu tio n  c o r 
re sp o n d a n t à la  p re m iè re  de ce s  ca u se s  e s t  un tr ia n g le  de la rg e u r  à la  b ase  
2At où. At è s t  la  la rg e u r  du ca n a l d ' an a ly se . L a fonction  de ré so lu tio n  due

• - 1 t 2 
à 1 ' in c e rtitu d e  s u r  le  tem p s de ra le n tis s e m e n t e s t  de la  fo rm e — exp

•Les fonctions de ré so lu tio n  in te rv e n a n t dans le  p ro g ra m m e  u t i l is é  son t des 
g a u s s ie r in e s . N ous àv ô n s é g a lé  le s  m o m e n ts  d 'o r d r e  deux  de c e s  g a u s -  
s ie n n e s  e t d e s  fo n c tio n s  de r é s o lu t io n  v r a ie s .  C eci donne p o u r l 1 i n c e r t i 
tu d e  due à la  r é s o lu t io n  d 'a n a ly s e

■ y - ; -  . ■

où At -  1/us à b a s s e  é n e rg ie  e t At = 0, 5 ¡us à h a u te  é n e rg ie  e t •

• ' ' C7ev/2 " 0* 7 8 *1 0 ' 3 E eV •

p o u r  l 'in f lu e n c e  du te m p s  de r a le n t is s e m e n t .

2. R ÉSU LTA TS .DE L 'A N A L Y S E  . , . .

N ous avons d iv is é  l ' i n t e r v a l l e  que nous d é s iro n s  é tu d ie r  en dix  zo n es.
Dans chacune des zones nous avons fa it v a r ie r  tou t ou p a r tie  des p a ra m è tre s
d es ré s o n a n c e s  en te n a n t com pte  dans le s  c a lc u ls  de 1 | in flu én ce  d es r é s o 
n an c es  v o is in es  en c a d ra n t la  zone. L es p a ra m è tre s  ap p ro ch és n é c e s s a ir e s
c o m m e  d o n n ées  de d é p a r t  p o u r  l 'u t i l i s a t i o n  de l a  m é th o d e  d e s  m o in d re s
c a r r é s  ont é té  ch o is is  égaux à ceux qui ont é té  d é te rm in é s  dans un p récéd en t
a r t ic le  [2]. Nous avons ch e rch é  d 'u n e  p a r t à a s s u re r  une concordance q u ali
ta tiv e  su ffisa n te  e n t re  l ' h is to g ra m m e  e x p é r im e n ta l e t la  co u rb e  th é o riq u e ,
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d 'a u t r e  p a r t  à o b te n ir  une v a le u r  de.X 2 a u s s i p roche  que p o ss ib le  du nom bre 
de p o in ts  de l ' i n t e r v a l l e .  Si l 'a n a ly s e  s ta t is t iq u e  e s t  c o r r e c te  on d o it en 
e ffe t a v o ir

' . ; . N -  s/2N < X 2 < N + 4/ 2 Ñ

où N e s t  le. n o m b re  de p o in ts  de la  zone d im in u é  du n o m b re  de p a r a m è tr e s  
v a r ia b le s . Nous avons ra p id e m en t co n s ta té  que dans tou te  la  gam m e d 'a n a 
ly se  le s  co n s tan te s  a e t b é ta ie n t p e tite s  e t pouvaien t san s  inconvén ien t ê t re  
c o n s id é ré e s  com m e ég a le s  à z é ro . D 'a u tr e  p a r t  l 'a c c o r d  e n tre  le s  cou rbes 
th é o riq u e s  e t l ' h is to g ra m m e  ex p é r im e n ta l s 'e s t  r é v é lé  ex ce llen t à condition 
to u te fo is  q u 'o n  a jo u te  un p e t i t  n o m b re  de r é s o n a n c e s  non  d é te c té e s  
a u p a ra v a n t .

TABLEAU I .

Z O N E S D 'A N A L Y S E  D E L A  SEC TIO N  E F F IC A C E  
. DE L 'U R A N IU M -233

Numéro 
de la 
zone

Energies limites 
(eV)

Nombre de 
canaux-N

Valeurs, de 
X*

Nombre

résonances
Résonances nouvelles 

( ev ) ; .
I 1.75 - 2.70 300

288 361 3 2. 19

Д 2.70- 4.18 240
234 221 2 3.45 .

4.48 - 9.09 318
300 318 8 6.72

H 9.10 - 11.89 172 
' 163 149 3

2: 11.45- 14.79 144
135

124 3

21 14.84- 17.66 88
76 9.1 4 15.69 .

Ш 17.69- 20.10 60
51 96 3

ЗЛЕ 20.14- ,24.80 90
72 106 6 22.03

H 25.24- 27.88 40
28 21 4

Z 27.95- 33.02 62
47 ■ ;79 , 5

L e ta b le a u  I donne p o u r chaque zone, le  n o m b re  de p o in ts  e x p é r im e n 
tau x , la  v a le u r  de X2 ob tenue, le  dom aine d 'a n a ly s e  en é n e r g ie , , le  n o m b re  
de r é s o n a n c e s  i n t é r e s s é e s  e t l 'é n e r g i e  d e s  n o u v e l le s  r é s o n a n c e s  i n t r o 
d u ite s  qu i n 'a v a i e n t  p a s  é té  s ig n a lé e s  d an s  l a  r é f é r e n c e  [2 ]. , ...

L a  m é th o d e  d e s  m o in d re s  c a r r é s  d é c r i te  c i - d e s s u s  p e rm e t  d 'o b te n i r  
le s  t r o i s  q u a n tité s  su iv a n te s :. , ,

- l 'é n e r g i e  de la  ré s o n a n c e
- la  la r g e u r  Г  . . . .  , ' > !

- e t la  q u a n tité  ^  pF~̂ n où l '  on p r e n d r a  2 g -  1 . .

En a ttendan t d 'e f f e c tu e r  une an a ly se  de fo rm e  s u r  le s  r é s u l ta ts  obtenus 
p a r  HARVEY [3] s u r  la  t r a n s m is s io n  de 1 'u r a n iu m - 233, nous su p p o se ro n s  
ic i  que r ,̂ =45 mV.
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TABLEAU II

V A LE U R  DES P A R A M È T R E S  DES. R ÉSO N A N C ES 
DE L 'U R A N IU M -2 3 3

NOUVELLES VA LEU R S ANCIENNES VALEURS

Energie
(eV )

Largeur
FoFale
(mV)

Largeur de 
fission (mV)

Largeur neu- 
Monique (mV)

Largeur
neulronique

réduihe
(mV)

Energie
(eV )

Largeur de 
Fission 
(mV)

1,823 309 264 0,484 0,354 1,799 277 0,330
2,191 1 60 115 0,072 0,048
2,321 7 0 ,9 66,4 0,141 0,092 2,318 40,5 0,139
3,418 312 267 0,047 0,025
3,678 182 137 0,110 0,058 3,69 1 05 0,074
4,819 857 809 0,298 0,135 4,83 720 0,108
5,995 421 376 0,156 0,064 6,02 43 1 0,086
6,723 750 705 0,398 0,153
6,912 146 101 0,775 0,293 6,90 1 1 2 0,34
7,66 322 277 0,049 0,018 7, 65 212 0,019
8,71 399 354 0,076 0,025 8, 75 329 0,012
9,48 559 514 0,2 04 0,066 9, 455 241 0,038

10,54 347 302 1,625 0,500 1 0, 55 278 0,436
11,41 594 549 0,312 0,092 1 1, 53 502 0,081
12,29 1 102 1 057 0,284 0,080 1 2, 16 361 0,048
1 2,98 318 273 1,33 0,370 1 3, 00 2 74 0,38
13,94 429 384 0,456 0,122 13,93 331 0,112
15,56 64 19 0,641 0,163
15,69 230 185 0,500 0,126 15, 64 148 0,186
16,48 672 627 1,300 0,320 16, 56 675 0,337
16,81 182 137 0,492 0,120. 16, 82 60 0,070
18,27 158 1 1 3 0,250 0,0508 18,27 1 65 0,060
18,72 155 110 . 0,153 0,036 18,75 124 0,040
19,26 350 305 1,705 0,390 19, 31 295 0,380
20,92 481 436 0,872 0,191 20,95 373 0,194
22,00 482 437 0,312 0,066
22,23 205 160 0,791 0, 168- 22,24 354 0, 1 53
22,69 445 400 3,023 0,635 22,69 357 0,714
23,17 1910 18 65 1,812 0,376
24,15 332 287 0,364 0,074 24, 15 374 0,1 35
24,63 574 529 0,293 0,059 24,78 604 0,080
25,68 410 365 0,896 0, 1 7 7 2 5,69 367 0, 164
26,31 . 812 767 0,479 0,09 5 2 6, 1 7 30 0, 048

26,50 235 0,037
27,00 542 497 0,571 0, 1 1 2 27 433 0,104
28,14 503 458 0,017 0,003
28,64 1 390 1 345 0,996 0, 186 28,48 788 0,106
29,54 - 580 535 1,56 0,286 29,51 465 0,260

En fa is a n t c e tte  h y p o th è se  on o b tie n t le  ta b le a u  II où le s  v a le u r s  de E, 
de Гр e t de Г п so n t données a in s i que le  ra p p e l  des v a le u rs  données dans la  
r é f é r e n c e  [2]. L e s  f ig u re s  1 e t 2 donnen t d es  ex e m p le s  de l 'a c c o r d  e n tre  
la  c o u rb e  e x p é r im e n ta le  e t la  c o u rb e  th é o r iq u e . "

L a  f ig u re  3 r e p r é s e n te  le  n o m b re  de ré s o n a n c e s  d é te c té e s  en fonction  
de l 'é n e r g i e .  On v o it que l ' h is to g ra m m e  r e s te  se n s ib le m e n t l in é a i r e  ju s -  
q u ' à une  é n e rg ie  s u p é r ie u r e  à 30 eV . C 'e s t  donc d an s  l a  ré g io n  de 1, 7 
à 30 eV  que nous p o u rro n s  f a i r e  une étude s ta t is t iq u e  v a la b le  des q u an tité s  
c a r a c té r is t iq u e s  d es  ré s o n a n c e s .

De m ê m e 'le s  f ig u re s  4 e t 5 r e p r é s e n te n t  la  so m m e d es  g T ^ e t  d e s  Г р 
p o u r le s  ré s o n a n c e s  d 'é n e r g ie  in f é r ie u re  à E . L à a u s s i  la  l in é a r i té  r e s te  
bonne ju sq u e  v e r s  30 eV . L a  p en te  d e s  t r o i s  d r o i te s  no u s donne r e s p e c 
tiv e m e n t:



< D >  = 0, 790 eV,

^  р У  ■= °» 209 -10 ; 3 eV , ,
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un c a lc u l d i r e c t  donne d 1 a u t re  part< ^2gr°)>  = 0, 169 m V  e t  = 0, 389 eV.
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E ( eV )

Figure 4

Détermination des fonctions densités de 233u 
(somme des Гр ) .

Figure 3 

Courbe de linéarité de гззи .

E (eV )

Figure 5

Détermination des fonctions densités de 233U 
(somme des gr® ) .
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3. FLU C TU A TIO N S STA TISTIQU ES

C o m p a ré e  â l 'a n a l y s e  s ta t i s t iq u e  que nous: av o n s f a i te  s u r  le s  p a r a 
m è tr e s  a p p ro c h é s ,c e lle  que l 'o n  peu t fa ir e  à l 'a i d e  des p a r a m è tr e s  obtenus 
p a r  la  m éthode des m o in d re s  c a r r é s  n 'in t ro d u i t  une d iffé ren ce  su b s ta n tie lle  
que d an s la  lo i de d is t r ib u t io n  d e s  e s p a c e m e n ts .  L a  f ig u re  6  r e p r é s e n te

*  Figure 6

Distribution des espacements de niveaux .

le  nouvel h is to g ra m m e  obtenu et l 'o n  vo it q u 'i l  e s t  beaucoup p lus com patib le 
avec la  p ré se n c e  de deux popu la tions indépendan tes  de ré so n a n c e s  que ce lu i 
p ré s e n té  dans la  r é fé re n c e  [2]. Ce r é s u l t a t  à lu i se u l ju s t if ie  p a r tie lle m e n t 
la  p ro c é d u re  c o n s is ta n t  à a jo u te r  un  c e r ta in  n o m b re  de r é s o n a n c e s .  P a r  
c o n tre  le s  d is tr ib u t io n s  s ta t is t iq u e s  d e s  la r g e u r s  n e u tro n iq u e s  e t d es  l a r 
g e u r s  de f is s io n  n 'o n t  p a s  é té  s e n s ib le m e n t  m o d if ié e s .  L 'a n o m a l ie  qu i 
av a it é té  s ig n a lé e  à p ro p o s de la  d is tr ib u tio n  des la rg e u rs  n eu tro n iq u es su b 
s is te ,  ce  qu i s ig n if ie  q u 'u n  g ra n d  n o m b re  de r é s o n a n c e s  de fa ib le  l a r g e u r  
n e u tro n iq u e  n 'o n t  to u jo u r s  p a s  é té  d é te c té e s .

E n  ap p liq u an t l a  fo rm u le  [4]

2 < Г Р>2 
“ < ■ < r 2p> - <  r F > 2

on tro u v e  ' ' '

vr ' = 3 , 9 0  e t  vr  = 2 , 6 .  '
aF 1 n

On a v a it  t ro u v é  p ré c é d e m m e n t .

i/r  = 3, 53 e t v r - 2, 44.
1 F
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N ous avons donc pu r e n d r e  co m p te  d 'u n ë  faço n  c o r r e c te  de la  s e c tio n  
e fficace  de f is s io n  de l 'u ra n iu m -2 3 3  e n tre  1, 7 e t 30 eV  sans u t i l is e r  de f o r 
m a lism e  à p lu s ie u rs  n iveaux . Il a su ffit pou r c e la .d 1 a jo u te r  un p e tit nom bre 
de r é s o n a n c e s .  Ce f a is a n t  nous avons a u s s i  a m é lio ré  la  d is t r ib u t io n  s t a 
t is t iq u e  d es  e s p a c e m e n ts .

P a r  a i l le u rs ,  la  m éthode de M o n te -C arlo  nous a p e rm is  dé s im u le r  des 
s e c tio n s  e f f ic a c e s  e x p é r im e n ta le s  e t a m o n tré  q u 1 e f fe c tiv e m e n t to u te s  le s  
ré s o n a n c e s  in je c té e s  n 1 é ta ie n t p as  d é te c té e s . Il nous p a r a î t  donc p ro b ab le  
que le s  e ffe ts  d 'in te r f é r e n c e  so n t fa ib le s  d an s  le  c a s  de l 'u r a n iu m - 2 3 3  e t 
que p o u r  le s  m e t t r e  en  év id en c e  avec c e r t i tu d e  i l  f a u d ra it  que le s  données 
e x p é r im e n ta le s  so ie n t b eau co u p  p lu s  p r é c is e s .  Il s e ra ,m ê m e  d iff ic ile  a c 
tu e lle m e n t de t i r e r  des conclu sions de là  co m p ara iso n  e n tre  sec tio n  efficace  
to ta le  e t sec tio n  e fficace  de f is s io n  c a r  le s  ré so n a n c e s  de fo rm e asy m étriq u e  
que nous avons r e n c o n tré e s  s 1 e x p liq u e n t:p a r  la  p ré s e n c e  d ' une ré s o n a n c e  
la rg e  dans le  flanc  d 'u n e  ré so n a n c e  é t ro i te .  C e tte  con jonction  do it d o nner 
u n e  s e c t io n  e f f ic a c e  de c a p tu r e  b ea u co u p  p lu s  s y m é tr iq u e  que  l a  s e c t io n  
e fficace  de f is s io n . Il fa u d ra it  év idem m en t exp liquer la  ra iso n  du peu d 'im 
p o r ta n c e  d e s  e f fe ts  d 'i n t e r f é r e n c e .  O n .p e u t p o u r  c e la  r a i s o n n e r  s u r  la  
fo rm u le  à p lu s i e u r s  n iv e a u x , d an s  s a  f o rm e  s im p l i f ié e .

C e l le - c i  p e u t s ' é c r i r e :  ’

4 . CONCLUSION .

r n  P  =  Kn, F

x

•j/K

(E - E  j)(E  - E K) + Tj Г к /4
(E - E j)2(E - E k)2+ 1 /4  [ Г 2(Е - E k)2 + r g (E  - Е . ) 2-+ ( Г .Г к/4 )2  ]

D 'a p r è s  VOGT [5] p o u r  u = 4, la  v a le u r  m oyenne de co s (j, k) e s t  de 
l ' o r d r e  de ± 0, 4.

L es  e ffe ts  d 'in te r f é r e n c e  d e v ra ie n t ê t r e .s u r to u t  se n s ib le s  lo in  des r é 
so n a n ce s ; i ls  son t a lo rs  de l 'o r d r e  de:

¿ t á r S r j r l ^ ’c o s U k )

JÀ

l / ( E  - E j)(E  - E k).

Le fa c te u r  co s (j,k )  im plique q u 'i l s  son t de l 'o r d r e  de 0 ,4  fo is la  section  
e f f ic a c e  due aux deux r é s o n a n c e s  le s  p lu s  p ro c h e s  s i  1 ' on ne  t ie n t  co m p te  
que de c e l le s - c i .

E n  fa it  la  co n trib u tio n  d es r é s o n a n c e s  p lu s  é lo ig n é e s  n ' e s t  n u lle  p a r t  
nég ligeab le  dans l 'u ra n iu m -2 3 3 . O r ce tte  contribu tion  e s t  nulle en moyenne 
en  ce qui co n c e rn e  le s  e ffe ts  d 'in te r f é r e n c e .  On peu t donc p e n s e r  que le s  
e f fe ts  d 'i n t e r f é r e n c e  so n t n o y é s  d an s  l a  c o n tr ib u tio n  d e s  r é s o n a n c e s  
lo in ta in e s .
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Un a u t r e  a s p e c t  i n té r e s s a n t  de l a  s e c tio n  e f f ic a c e  de  f i s s io n  de 
1 'u ran ium -233  n 'a  pu ê t re  é c la irc i:  il ne p a ra ît  pas évident d 'a p r è s  1'.h is to 
g ra m m e  d es la r g e u r s  de f is s io n  q u 'o n  p u is s e  r a n g e r  c e l l e s - c i  en deux f a 
m il le s  d is t in c te s .  P o u r  v é r i f i e r  c e tte  p o s s ib i l i té  une a n a ly s e  s ta t i s t iq u e  
p lu s  p r é c is e  e s t  en  c o u r s .

Enfin, la  fa ib le  v a le u r  de la  sec tio n  efficace  de f iss io n  ré s id u e lle  e x c lu t. 
l 'e x i s te n c e  d îu n e  fa m ille  de ré so n a n c e s  tro p  la rg e s  pou r ê t re  iso lé e s . C eci 
s ig n ifie  que le s  deux fa m ille s  de ré so n a n c e s  de sp in s 2 e t 3 doivent ê t re  p r é 
se n te s  dans n o tre  an a ly se .
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D I S C U S S I O N

' U. V. RYABOV: If I u nderstood  you c o rre c tly , the in te rfe re n c e  between
th e  U 233 le v e ls  w as s m a ll  and i t  is  p o s s ib le  to  u se  th e  s in g le - le v e l  B r e i t -  
W ig n er fo rm u la .  I am  w o n d e rin g  w h e th e r  you added  le v e ls  w ith  l a r g e  
v a lu es . If so, th is  m ight explain  the la rg e  value fo r the in te r-re so n a n c e  
c r o s s - s e c t io n ,  th e  s o - c a l le d  c o n tr ib u tio n  of the  n o n - re s o n a n c e  com ponen t 
in  th e  U 233 f is  s io n  c r o s s - s e c t io n .  . . ' '

H. N IFE N EC K ER : T he in te r f e re n c e  e ffe c t s e e m s  to  be w eak if c o m 
p a re d  w ith the  c r o s s - s e c t io n  betw een  re so n a n c e s . We did not add v ery  wide 
re so n a n c e s  although  th e  m ean  w idth of the  U 233 re so n a n c e s  is  r a th e r  la rg e . 
T he la r g e  c r o s s - s e c t i o n  b e tw e e n  r e s o n a n c e s  is  due to  th e  c o n tr ib u tio n  of 
fa r -a w a y  re so n a n c e s  and th is  is  why it  w as found n e c e s s a ry  to. take account 
of a t le a s t  1 0  re so n a n c e s  s im u lta n eo u s ly .
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FISSION CROSS-SECTION MEASUREMENT OF U235 AND Pu239 FOR LOW-ENERGY NEUTRONS. Fast 
detection with a double gaseous scintillator and low geometry counting with a solid-state ion chamber Were 
applied to determine the fission cross-section of U235 and Pu239 . . . .

Monochromatic neutron beams of 0. 0322 eV, 0. 0626 eV and 0. 275 eV were supplied by two crystal 
spectrometers at the EL3 reactor in CEN - Saclay. The monitoring of the neutron flux was been done by 
reference to the counting of a grid ion chamber mounted with a boron layer.

Both alpha and fission rates were measured, and the results at the reference energy of 0.0253 eV were 
calculated:

' (°F)o U 235 = 582+ 10 b •

(oF)0 Pu239 = 738+ 7 b.

MESURE DES SECTIONS EFFICACES DE FISSION DE 235U ET 239Pu POUR DES NEUTRONS DE FAIBLE 
ÉNERGIE. Par détection rapide au moyen d'un scintillateur gazeux double et comptage à basse géométrie au 
moyen d'une chambre d’ionisation à semi-conducteurs, les auteurs ont déterminé la section efficace de fission 
de l ’uranium-235 et du plutonium-239.

Des faisceaux de neutrons monochromatiques d’une énergie de 0¡ 0322 eV, 0, 0626 eV et 0,275 eV ont 
été fournis par deux spectromètres à cristal installés auprès du réacteur EL3 du CËN à Saclay.

Le flux de neutrons a été déterminé par référence au taux de comptage d’une chambre d’ionisation à 
grille contenant une couche de bore. ■ . -

Les auteurs ont procédé au comptage des particules alpha ainsi qu’à celui des fissions.
Les résultats du calcul pour une énergie de référence de 0, 0253 eV sont les suivants:

■ (o F) о 235 U =582 + 10 b,

(°F)0 239pu = 738¿  7 b.

ИЗМЕРЕНИЕ СЕЧЕНИЯ ДЕЛЕНИЯ УРАНА-235 Й ПЛУТОНИЯ-239 ДЛЯ НЕЙТРОНОВ 
НИЗКОИ ЭНЕРГИИ. Применялось быстрое детектирование с использованием двойного г а 
зового сцинтиллятора и счета "плохой" геометрии с помощью твердой ионизационной камеры 
для определения сечения деления урана-235 и плутония-239. -

Монохроматические нейтронные пучки-с энергиями 0,0322; 0,0626 и 0,275 эв были полу
чены с помощью двух кристаллических спектрометров на реакторе E L -3 в исследовательском  
ядерном центре в Сакле. Регулирование потока нейтронов осуществлялось с использованием 
в качестве эталона скорости счета ионизационной камеры с сеткой, содержащей калиброван
ный слой бора.

Измерялись как альфа, так и скорости деления. Были получены следующие результаты  
при энергии 0,0253 эв, взятой'за эталон:

(ctf)o U235 = 588 ± 10 *барн,

(ctf)0 P u239 = 738 ± 7 барн.

255
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MEDICION DE LAS SECCIONES EFICACES DE FISION, POR-NEUTRONES DE BAJA ENERGIA, DEL 
235U Y DEL 239 Pu. Se ha determinado la sección eficaz de fisión del uranio-235 y del plutonio-239 por 
detección rápida con un centelleador gaseoso doble y recuento mediante cámara de ionización de pequeño 
ángulo sólido, provista de detectores de semiconductores.

Se han utilizado baces neutrónicos monocromáticos de 0, 0322 eV, 0, 0626 eV y 0, 275 eV, emitidos por 
dos espectrómetros de cristal instalados en el reactor EL3 de Saclay (CEN). La intensidad del flujo neütrónico 
se ha evaluado con referencia al Indice de recuento de una cámara de ionización de rejilla provista de una 
capa de boro.

Se determinó el número de heliones y el de fisiones por unidad de tiempo y se calcularon los resultados 
para la energía de referencia de 0, 0253 eV: • . '

. ' ( o f )  0 235U =582+ 10 b,

( o F ) o 239Pu =738+ 7 b. -

PURPO SE OF THE M EASUREM ENTS AND GENERAL A SPECTS

Since im p o rta n t d isc re p a n c ie s  s t i l l  re m a in  in  the th e rm a l c ro ss -se c tic m  
of U23i5 and of P u 239 ,in p a r t i c u la r  [1 -21] (F ig . 1), r e d e te rm in a t io n  of th e se  
d a ta  h as  b een  c a r r ie d  out.

To avoid d ifficu lties  in  the d ire c t  m e a su re m e n ts  of the f is s i le  q uan titie s , 
th e  d e te rm in a tio n  of the  w eight h as  b een  done by alpha counting in  the  sam e 
d e te c to r  a s  the  d e te rm in a tio n  of the f is s io n  r a te .  T h is  has enab led  in  som e 
c a s e s  th e  in f lu e n c e  of g e o m e try  to  be e l im in a te d , and  in  o th e r  c a s e s  h a s  
re d u c e d  i t s  in f lu e n ce  to  a s m a ll  v a lu e .

In  th e  a lp h a  coun ting  of P u 239 th e r e  is  th e  d if f ic u lty  of a  c o n s id e ra b le  
p i le -u p  c o n tr ib u tio n . T o re d u c e  th is  c o n tr ib u tio n  to  a p ro p o r t io n  not e x 
ceed ing  a few p e r  cen t fo r  an a c c u ra te  c o r re c t io n  of the  alpha co u n tin g -ra te  
and n eg lig ib le  p e r tu rb a t io n  of the f is s io n  sp e c tru m , the  id e a l cond itions fo r  
an ex p e rim en t a re  the av a ila b ili ty  of a high flux r e a c to r ,  and a d e te c to r  with 
good d isc rim in a tio n  q u a litie s  fo r  a lphas and f is s io n s .

T h e  d e te rm in a tio n  of th e  to ta l  n e u tro n  c u r r e n t  i r r a d ia t in g  th e  f i s s i l e  
ta r g e t  w as m ade by r e f e r e n c e  to  the  m o s t a c c u ra te  c r o s s - s e c t io n  a a (B) of 
b o ro n  [2 2 ] .

M echan ica l l im ita tio n s  in  the m o n o c h ro m ato rs  did not p e rm it m e a s u re 
m e n ts  at the re fe re n c e  en e rg y  of 0.0253 eV, th e re fo re  s e v e ra l  e x p e r im e n ts  
w e re  p e r fo rm e d  a t th r e e  d if fe re n t e n e r g ie s  by m e a n s  of tw o d if fe re n t d e 
te c to r s  having an effic iency  adapted  to the v a r ia tio n  in  the en ergy  of the beam  
in te n s it ie s .

T h e  co n d itio n s  th á t m u s t be fu lf ille d  by th e  d e te c to rs  a r e  s h o r t  r e s o 
lu tion  tim e , good energy  re so lu tio n  and high effic iency  (accord ing  to the beam  
in te n s ity ). The b e s t co m p ro m ise  w as c o n s id e red  to be (i) a s o lid -s ta te  ion i
z a tio n  d e te c to r  hav ing  an  e n e rg y  r e s o lu t io n  of abou t 2 %, but a  t im e  r e s o 
lu tio n  lim itin g  the g eo m etry  to  about 0 . 0 1  of 2тг, w ith the f is s i le  fo ils  and the 
a v a ilab le  beam  in te n s it ie s  obtained at 0.0322 eV and 0.062 eV,and(ii) a 4 ir gaseous 
s c in ti l la t io n  d e te c to r  50 t im e s  f a s te r  th a n  the  s o l id - s ta te  one (w ith th e  a s 
so c ia ted  c irc u its ) ,  but having an en e rg y  re so lu tio n  1 0  tim e s  w o rse  and m uch 
m o re  d ifficu lt to  u til iz e . F o r  th is  re a so n , i ts  u se  w as lim ite d  to  the neigh
bourhood of the Pu239 re so n a n ce  (0.275’ eV) w here the low -beam  in tensity  im 
p lied  a high effic iency  d e te c to r.
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■ Fig- 1

Present status of U235 and Pu239 fission cross-sections

F ro m  th e  v a lu e s  a t th e  s ta te d  e n e rg ie s  a r e n o r m a l iz a t io n  of th e  crF(E) 
cu rve was ca lcu la ted  to allow  a d ire c t co m p ariso n  of th ese  re s u lts  w ith those 
p rev io u sly  pub lished .
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PRIN C IPLE OF THE MEASUREMENTS '

An a b so lu te  d e te rm in a tio n  of th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  im p lie s  an  a c 
c u ra te  m e a su re m e n t of the follow ing fundam ental q u an titie s : neu tro n  energy , 
in te g ra tio n  over tim e of the neu tron  c u rre n t ir ra d ia tin g  the a re a  of the f is s ile  
ta rg e t  d u rin g  a ll the m e a s u re m e n ts ;  the  n u m b e r of a tom s of the f is s i le  
n u c lid e  la id  on the  ta rg e t ;  and d e te c tio n  e ff ic ie n c y  in  f is s io n  coun ting .

E ac h  of th e se  q u a n titie s  w ill be a n a ly se d  s in c e  th ey  a ffec t d ir e c t ly  the  
r e l ia b i l i ty  and the  a c c u ra c y  of the  f in a l r e s u l t s .

The neu tron  flux is  supplied  by a beam  em erg ing  fro m  a c ry s ta l sp e c tro 
m e te r .  I ts  e n e rg y  is  th e n  w ell d e fin e d , n e v e r th e le s s  b e s id e s  th e  fu n d a 
m e n ta l  flux  (px th a t fu lf i ls  B r a g g 's  c o n d itio n

nX = 2 d s in (0 /2 ) , n = l , 2 ,  . . .  ( 1 )

f o r  n=  1 , th e r e  is  a ls o  an  h a rm o n ic  c o n ta m in a tio n  due to  th e  f lu x  tp2 th a t 
s a t i s f ie s  E q . ( l )  fo r  n = 2.

If cti and (72 a r e  th e  r e a c t io n  c r o s s - s e c t io n s  fo r  the  fu n d a m e n ta l (X2) 
and the h a rm o n ic  (X2 ) w aveleng ths, being X2 =X1 / 2, the c o r re c tio n  to  be ap 
p lie d  to  th e  counting—r a te  in  o r d e r  to  r e je c t  th e  h a rm o n ic  c o n tr ib u tio n  is

Kh' 1/(1 + ? ® )  (2)

T he tim e  in te g ra tio n  of the  n eu tro n  c u r r e n t  is  c a r r ie d  out by m ean s of 
the abso lu te  counting of a neu tron  re a c tio n  having a w ell-know n c ro s s - s e c tio n . 
The B10 (n, o^Li7 re a c tio n  was chosen . A co u n te r contain ing a un ifo rm  la y e r  
of b o ro n  w ith an a tom  d e n s ity  Ng (B a t. / cm 2) w as in tro d u c ed  in  the  n eu tro n  
b ea m  b efo re  it re a c h e d  the  f is s i le  ta rg e t .

JB is  th e  to ta l n e u tro n  c u r r e n t  a t the  p la c e  of the  b o ro n  la y e r ,  and if  
ctb is  th e  r e a c t io n  c r o s s - s e c t io n  and nB th e  c o r re s p o n d in g  c o u n t in g - ra te ,  
th e  r e a c tio n  r a te  nB is  d e r iv e d  a f te r  m u lt ip lic a tio n  by an  e ff ic ien c y  fa c to r  
K B

n B = KgX n B = Jg XNB X ctb . (3)

T he f is s i l e  ta rg e t  is  a u n ifo rm  la y e r  of an  e n r ic h e d  iso to p e  hav ing  an  
a to m  d en s ity  fo r  the  m a in  f is s i le  nuclide  NF (a t./cm 2). S ince the f is s i le  
n u c lid es  we a r e  c o n s id e r in g , U235 and P u 2̂ 9 , a r e  a lso  а - e m i t t e r s ,  th is  
f e a tu re  is  th e n  u se d  to  d e te rm in e  th e  a to m  d e n s ity  by m e a s u r in g  th e i r  in
a c tiv ity , but not n e c e s s a r i ly  in  an  a b so lu te  way, a s  w ill be show n l a t e r .

T he û '-a c tiv ity  n« c o m e s  f ro m  th e  a - c o u n t in g - ra te  n a by m e a n s  of an  
e ffic ien c y  fa c to r  Ka, and a f te r  the  in tro d u c tio n  of the decay  co n s tan t Xa fo r 
the  sp e c if ic  nuclide  and the  a r e a  Aq of the  em ittin g  la y e r

n° =K«X n a = XaX Nf X Aa . (4)

In th is  way knowledge of NF depends only on m e a su ra b le  q u an titie s ; and e s 
se n tia lly  on the a '-counting effic iency  fa c to r  Ka .
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F in a lly , the  f is s io n  r a te  ng is  ob ta ined  in  a s im ila r  w ay by a r e la t io n 
ship  contain ing  the f is s io n  counting np, i ts  effic iency  coeffic ien t Kp, the to ta l 
n e u tro n  c u r re n t  Jp a t the  p o s itio n  of the f is s i le  la y e r  and the  f is s io n  c r o s s 
se c tio n  СГр,

n£ =KpX n F = JFX Nf X Op . (5)

It m u st be o b se rv e d  th a t the  boron  la y e r  and the f is s io n  co u n te r  a re  aligned  
along  the  n eu tro n  b ea m  but a r e  s e p a ra te d  by so m e d is ta n c e  and by the  d e 
te c to r  w a lls . H ow ever, a su itab le  neu tron  d iaphragm  lim its  the beam  c r o s s 
se c tio n  m ak ing  the  sa m e  n e u tro n s  c r o s s  s im u lta n e o u s ly  the  two c o u n te r  
t a r g e t s .  If th e  beam , t r a n s m is s io n  th ro u g h  th e  d e t e c to r  w a lls  i s  t ,  th e n

' JF = t X J B. (6 )

C o m p a riso n  of E q s .(3 ) ,  (4), (5) and (6 ) le a d s  to  the  e l im in a tio n  of the 
q u an titie s  NF, Jb and JF , and the follow ing fundam en tal re la tio n sh ip  can  be 
w ritte n

ctf =ств Х —̂  X - Kf X . (7)F B nBn a KBKa t v >

The in te rp re ta t io n  of a l l  th e se  q u an titie s  is  s tra ig h tfo rw a rd  excep t p e rh a p s  
fo r  the  e ffic ien c y  co e ffic ie n ts , w hich w ill be an a ly se d  in  d e ta il .

We re s o lv e  KB in to  s e v e r a l  f a c to rs  hav ing  a m o re  d i r e c t  and p h y s ic a l 
m ean in g , . . .

K B =Kt X K nX K hB. XKgBX K d X K b ' (8 )

w here
Kt = dead  tim e  c o r re c tio n
Kn = b ackg round  n o ise  c o r re c tio n
KhB = h a rm o n ic  c o r re c tio n
KgB = g e o m e tr ic a l  e ff ic ien c y  c o r re c tio n
Kd = d is c r im in a tio n  and s e lf -a b s o rp t io n  c o r re c tio n
Kb = b a c k - s c a t te r in g  c o r re c t io n .

F u r th e rm o re  it  can  be w ritte n

Ka = Kga X KjX Ke (9)

w here
Kga = g e o m e tr ic a l e ffic ien cy  c o r re c tio n  .
К* = iso to p ic  c o r re c tio n , due to  the  p re s e n c e  of s e v e ra l  а - e m i t te r s  on

the ta rg e t
Kp = alpha p ile -u p  and s e lf -a b s o rp t io n  c o r re c t io n .

E v en tu a lly  a lso  fo r  f is s io n  counting it is
' ■ ■ r  .

■ Kp = KgF X KhF ; (10)
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w ith .
Kgp = g e o m e tr ic a l e ff ic ien c y  c o r re c tio n
K^f = h a rm o n ie  c o r re c tio n .
C o rre c tio n s  such as dead tim e and b a c k -sc a tte r in g  fo r alphas and f iss io n  

f ra g m e n ts ,  and s e lf - a b s o rp t io n  fo r  f is s io n  f ra g m e n ts ,  w ill be t r e a te d  d i
r e c t ly  in  th e  m e a s u re m e n t of na and np.

At th is  po in t a m o re  u se fu l fo rm  of the  e x p re s s io n  in  E q .(7 )  w ill be 
in tro d u c ed

w h ere  so m e im p o rta n t p a r a m e te r s  a r e  b e t te r  r e la te d  to  the  m e a su ra b le  
q u a n titie s . < .

In the new fo rm u la tion  in  E q . ( l l )  the ra tio  of the g eo m etric a l efficiencies 
KgF /Kga h as  been  p a r t ic u la r ly  po in ted  out b ec au se  of i ts  sp e c ia l b eh av io u r. 
In an id e a l c a se  of the  u n ifo rm  o '-em itting  la y e r  ir ra d ia te d  by a neu tron  
c u r re n t  of u n ifo rm  d en sity  it should be KgF /K ga = | ,  owing to  the double m ul
tip l ic i ty  of the f is s io n  f ra g m e n ts .

In ac tu a l fac t the neu tron  beam  em erg ing  fro m  the re a c to r  and the c ry s ta l 
sp e c tro m e te r  has a s tro n g  d isu n ifo rm ity . Its  in ten sity  p ro file  (F ig . 2) is  like

о

Fig- 2

Flux mapping at the beam H-2

X axis - horizontal direction . 
Y axis - vertical direction 
Z axis - neutron beam intensity
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a  G a u ss ia n , th e r e f o r e  th e  h ig h e r  d e n s ity  a long  i t s  a x is  p ro d u c e s  m o re  
f is s io n s  in  the  c e n tr a l  p a r t  of th e  f is s i le  la y e r .  Som e of o u r  d e te c to r s ,
i . e .  th e  so lid  s ta te  ones (see  below ), have a h ig h e r e ffic ien cy  fo r  th is  r e 
g ion  of th e  e m i t te r  th a n  fo r  i t s  o u te r  p a r t ,  e s p e c ia l ly  in  th e  c a s e  of b ro a d  
t a r g e t s .  F o r  th is  r e a s o n  one h a s  to  a s s u m e  th a t  in  g e n e r a l  i t  sh o u ld  be

KgF/ Kga * i . '  ■ (12)

T his ra tio  w ill be evaluated  below; the o ther quan tities of E q . ( l l )  a re  o th e r
w ise m e asu rab le  o r  assum ed  from  the c u rre n t re fe re n c e s .

It has a lre a d y  been  s ta te d  th a t a bo ron  ta rg e t  is  tak en  a s  re fe re n c e  b e 
cause  i ts  re a c tio n  c ro s s - s e c t io n  is  one of the m o st a c c u ra te . H ow ever, U235

is  a lso  so m e tim e s  adopted  as  re fe re n c e  in  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  m e a s u r e 
m e n ts , the  lo w e r  p r e c is io n  of i t s  c r o s s - s e c t io n  being  co m p e n sa te d  by th e  
fac t th a t a f is s io n  re a c tio n  o c c u rs  ju s t  lik e  the  one th a t is  to  be m e a su re d  
f o r  the  unknow n s a m p le . F u r th e r m o r e  in  su ch  a c a s e  know ledge of so m e  
p a ra m e te r s  is  not re q u ire d  b ecau se  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  ra tio s  m ay be ob
ta in e d  f ro m  th e  raw  r e s u l t s ,  a s  fo r  P u 239 and U235 . F o r  in s ta n c e , an  a b 
so lu te  b o ro n  coun ting  is  not r e q u ir e d  in  su c h  a c a s e  b e c a u s e  th is  c o u n te r  
h as  only the function  of a re la t iv e  flux m o n ito r; m o re o v e r  when the U235 and 
P u 239 f is s io n s  a re  counted un d er id e n tic a l conditions a ll the efficiency  fac to rs  
a re  e lim in a ted . It can  be w ritten

(°F  )Pu _ n FPu ^  n aU - -̂otPu ^  ПВП (1 3 )
( °F ) U n FU n aPu -̂aU . n BPu

T h is  r e s u l t  c o n s ti tu te s  a  v a lu a b le  c r o s s - c h e c k  of th e  w hole s e t  of 
m e a s u r e m e n ts .

Som e p h y s ic a l c o n s id e ra t io n s  in f lu e n ced  the  ch o ice  of th e  ty p e  of d e 
te c to r s  in  o rd e r  to obtain  the h ighest re lia b ili ty  in  the abso lu te co u n tin g -ra te . 
T he follow ing type w as u sed : g rid d ed  p u lse  ion ch am b er fo r  bo ron  counting, 
ch o sen  fo r  w ell-k n o w n  g e o m e try  and good e n e rg y  re so lu tio n ; a s o l id - s ta te  
ion  ch a m b e r w ith  low g eo m etry  fo r  the f is s i le  ta rg e ts  when the  n eu tro n  flux 
in te n s ity  w as h igh enough to  allow  a su ita b le  f is s io n  r a te .  T h is  type of d e 
t e c to r  h as  b ee n  u se fu l fo r  P u 239 s a m p le s .  In fa c t th e  <*-pile-up w as kep t 
low enough so th a t only tw o-pu lse  p ile -u p  o cc u rre d . Thus any in te rfe ren ce  
of the a -p u ls e  sp e c tru m  w ith the lo w er ta il  of the  f is s io n -fra g m en t sp e c tru m  
w as avo ided . T he low  sa m p le  window g eo m etry  p ro d u ce s  som e co llim a tio n  
e ffe c t th a t w as ab le  to  m in im iz e  th e  s e lf - a b s o rp t io n  d e g ra d a tio n  of the  
sp e c tru m  both fo r  alpha and fo r  f is s io n  f ra g m e n ts . At 0.275 eV the  low in 
te n s ity  of the  n eu tro n  b eam  re q u ire d  a d e te c to r  having a high effic ien cy  and 
a  x e n o n -f ille d  s c in t i l la to r  w as em ployed . In th is  c a se  th e  in te r f e re n c e  of 
the  h igh a -a c t iv i ty  of P u 239 w ith f is s io n  d e tec tio n  w as red u ced  to  an accep tab le  
d e g re e  by co in c id en ce  te ch n iq u e .

A Air f i s s i le  ta rg e t  w as coun ted  by a double s c in t i l la to r ,  and advantage 
w as ta k en  of the  ra p id ity  of the  xenon sc in til la tio n  to  red u c e  the alpha p i le -  
up to  two p u lse s  only . .

M o reo v e r the co in c id en ce  sc h em e  w as u se d  to  r e je c t  ran d o m  a -p u is e s  
and to  r e ta in  f is s io n -f ra g m e n t p u ls e s .
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D ETEC TO R S AND COUNTING TECHNIQUES

G rid  io n iza tio n  ch u m bcг

T h is  ty p e  of d e te c to r ,  show n in  F ig . 3 ,w as c h o se n  f o r  i t s  in te r e s t in g  
p r o p e r t ie s ,  i. e . 2 n g eo m etry , tim e  s ta b ili ty , good en e rg y  re so lu tio n  and so lid  
b a s is  fo r  e s tim a tin g  its  ab so lu te  e ffic ien cy . -

Fig. 3

Detector setup: gridded ion chamber and semi-conductor fission chamber

1. Calcium purifier
2. Surface barrier diode

. 3. Quartz window
. 4. Cadmium diaphragm

5. Boron layer
6. Collector
7. Gridded electrode
8. Fissile layer
9. Pulse output

10. Samarium filter
11. Boral shield
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T he n eg a tiv e  e le c tro d e  a t -500  V su p p o rts  the  b o ro n  d e p o s it, the  c o l
l e c to r  a t z e r o  v o lta g e  is  in s u la te d  and  s u r ro u n d e d  w ith  a g u a rd  r in g  co n 
n ec te d  to  th e  g ro u n d , and  the  g r id  a t -225  V is  s i tu a te d  a t 4 m m  f ro m  th e  
c o lle c to r .  The d is ta n c e  betw een  the e le c tro d e s  is  such  th a t the range of the 
a lp h a  p a r t i c le s  a t 1.48 and 1.78 M eV is  to ta lly  a b so rb e d  w hen th e  f illin g  is  
done w ith a m ix tu re  of 95% a rg o n + 5% CO2 a t a p re s s u re  of 580 m m  H g .F ro m  
tim e  to  tim e  a ca lc iu m  p u r if ie r  connected  w ith the c h a m b e r  w as hea ted  up 
to  400°C in  o r d e r  to  e lim in a te  any gas im p u rity .

Boron sam ples

The th in  h ig h -p u ri ty  b o ron  la y e r s  w ere  dep o sited  by e le c tro n  bom bardm ent 
u n d e r  v acu u m  on a lu m in iu m  b ack in g s, and th e i r  w eight w as a c c u ra te ly  d e 
te rm in e d  b e fo re  rem o v in g  th e m  fro m .th e  v acu u m  s y s te m , so  th a t sp u rio u s  
p h e n o m e n a  lik e  o x id a tio n  o r  a d s o rp tio n  w ould  no t in tro d u c e  e r r o r s  [23J .

The s ta r t in g  m a te r ia l  was e lem e n ta l boron, of so -c a lle d  n a tu ra l com po
s itio n . The iso to p ic  com position  w as checked by m a ss  sp e c tro m e try  aga inst 
th e  s ta n d a rd  b o r ic  ac id  of w hich a s to c k  is  a v a ila b le  a t C B N M -G eel. B o ric  
ac id  fro m  th is  s to ck  w as u sed  fo r  the B -10(n , a) c ro s s - s e c t io n  d e te rm in a tio n  
[22] . No d if fe re n c e  in  iso to p ic  co m p o s itio n  b e tw een  th e  s ta r t in g  m a te r ia l  
and the  s ta n d a rd  b o r ic  ac id  w as d e te c te d . H ow ever, a f ra c tio n a tio n  effec t 
has been  o b se rv ed  w ith boron  la y e rs  p re p a re d  in  the  sam e way as those used 
in  the  m e a s u re m e n ts ,  r e s u l t in g  in  an  e n r ic h m e n t in  B 10 to  about 20.3 a t.%  
c o m p a re d  w ith  19.8% f o r  the  s ta r t in g  m a te r ia l  [37].

Im p u r i t ie s  a r e  in h o m o g e n eo u s ly  d is t r ib u te d  o v e r  th e  g r a in s  of th e  
s ta r t in g  m a te r ia l .  T h o se  g ra in s  con ta in  s il ic o n  up to  0 .25, c a rb o n  betw een 
0.5 and 2, and o th e r  im p u r i t ie s  up to  0.25 w t.%  [38]. It is  not known to what 
ex ten t im p u r it ie s  w ere  d ep o s ited  in  the ev ap o ra ted  la y e r s .  H ow ever, it  has 
b een  a s su m e d  in  th e  c a lc u la t io n s  th a t th e  b o ro n  la y e r s  w e re  p u re  and con 
ta in ed  19.81 a t.%  of B i0  . Two sa m p le s  have been  su c c e s s iv e ly  u sed , having 
a m ean  d en s ity  of 3.329X  1018 a t .  В /c m 2 and 4.183X  1018 a t .  В /c m 2. The un 
c e r ta in ty  co n cern in g  th e se  v a lu es is  of c o u rse  im p o rta n t as long as no an a
ly s i s  h a s  b e e n  p e r f o rm e d  d i r e c t ly  on th e  l a y e r s  a c tu a l ly  u s e d  in  th e  
m e a s u r e m e n ts .

S o lid -s ta te  ion cham ber

T h e  c o l l im a tio n  e f fe c t th a t  r e d u c e s  th e  g e o m e try  is  p ro d u c e d  by  th e  
d is ta n c e  b e tw e en  th e  f i s s i l e  d e p o s it  and th e  s e m i-c o n d u c to r  d e te c to r ,  but 
a  d ia p h ra g m  e l im in a te s  m o s t of th e  a lp h a  p a r t i c l e s  s c a t t e r e d  by  th e  w a ll 
of the  c h a m b e r . T he s u r fa c e  b a r r i e r  d iode had  a s e n s i t iv e  a r e a  of 1 cm 2. 
W ith  s i l ic o n  h av in g  a  r e s i s t a n c e  of 450 Í2 cm:, a  b ia s  o f 30 V p ro d u c e d  a 
s e n s it iv e  zone a b so rb in g  th e  w hole en e rg y  of a lp h as and f is s io n  f ra g m e n ts . 
T he s y s te m  w as m a in ta in e d  u n d e r  v acu u m . .

Gas scintillation chamber

T h is  ch a m b e r, show n in  F ig . 4 ,c o n s is ts  of two sc in ti l la to rs  on each  side 
of the  th in  f is s i le  foil, and is  f ille d  w ith xenon a t a p r e s s u r e  o f . 1.5 a tm .
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Fig. 4

Gas scintillation chamber

. 1. Focalizing electrode
, 2. Dynode voltage regulation
' 3. Pulse output

4. P. M. voltage divider
5. "56-UVP" photomultiplier
6. Magnetic shield •
7. Quartz window
8. Magnesia light reflector
9. 4 ir fissile layer

X enon w as ch o sen  to r  i t s  h igh  s c in ti l la t io n  e ff ic ie n c y  and i ts  s h o r t  s c in t i l 
la tio n  decay  tim e . The w hole e n e rg y  of a lp h as and f is s io n  fra g m en ts  is  ab 
so rb e d  in  th e  g a s . P u r if ic a tio n  of th e  g as  w as c a r r ie d  out by c irc u la t in g  it  o v er 
a  c a lc iu m  p u r i f i e r  h e a te d  a t 400°C and s ta b i l iz e d  by a  te m p e r a tu r e  r e g u 
la to r .  S table o p e ra tio n  w as ob ta ined  le s s  than  2 h a f te r  s ta r t -u p .  The w alls 
of the  c h a m b e r  a r e  co a ted  w ith  m a g n es iu m  oxide u sed  a s  a r e f le c to r .  The 
e x te r n a l  w indow s a r e  in c lin e d  on th e  ax is  so  th a t th e  v o lu m e is  m in im a l 
and sp u rio u s  ligh t re f le c tio n  in  c o rn e rs  red u c ed . Two q u artz  windows allow 
th e  56-U V P R ad io techn ique f a s t  p h o to m u ltip lie r  to  re c e iv e  the lig h t em itte d  
in  the  g as , m o s tly  in  the  u l t r a -v io le t  ra n g e  of w ave leng ths, w ithout any 
s h if te r .

F is s i le  ta rg e ts

The techn ique adopted fo r  the  p re p a ra tio n  of f is s i le  ta rg e ts  is  d esc rib ed  
in  R e f . [24] . P la s t ic  fo ils  of abou t 25 jug /cm 2 and 50 m m  d ia m . w e re  
m e ta l l iz e d  w ith  an  e v a p o ra te d  a lu m in iu m  la y e r  to  re d u c e  s tro n g ly  the  lig h t
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tr a n s m is s io n  f ro m  one side  to  the o th e r, as  v e r if ie d  by a sp ec tro p h o to m e te r, 
in  the  u l t r a -v io le t  ran g e  of w avelengths co rresp o n d in g  to  xenon sc in til la tio n . 
T h e  f i s s i l e  l a y e r s  w e re  th e n  d e p o s ite d  by e le c t r o - s p r a y in g  of a n  a c e ta te  
u ra n iu m  o r  p lu ton ium  so lu tion ; in  the la y e r ,  com posed  of a m ix tu re  of 
U 0 2-(CH3 ■ COO )2 and  иС^*(СНз* COO)3, 2 /3  of the  to ta l  w eigh t w as f i s s i l e  
m a te r ia l .

T ab le  I g iv es th e  c h a r a c t e r i s t i c s  of the  d if fe re n t m e a s u re d  t a r g e ts .  It 
should be noted th a t the a c c u ra c y  of the iso to p ic  com position  of the plutonium  
fo ils  is  not known. .

The e le c tro n ic  cha in  a s so c ia te d  w ith the  F r is c h  g rid  io n iza tio n  cham ber 
is  of a low  n o ise  conven tiona l ty p e . Due to  the  im p o rta n c e  of the  d is c r im i
na tio n  th re sh o ld , i t s  c a lib ra t io n  and s ta b il i ty  w ere  p a r t ic u la r ly  checked  du ring  
th e  d if fe re n t m e a s u r e m e n ts .  T h e  d ead  t im e  w as a ls o  c a r e f u l ly  m e a s u re d  
w ith  a double p u lse  g e n e r a to r  and  found eq u a l to  2 . 0  /us.

A p art f ro m  the  ch a rg e  se n s itiv e  p re a m p lif ie r ,  the  chain  a s so c ia te d  w ith 
th e  s u r fa c e  b a r r i e r  s e m i-c o n d u c to r  is  a ls o  co n v en tio n a l, th e  s c a le r  being  
re p la c e d  by a  m u lt i-c h a n n e l a n a ly s e r  o p e ra te d  in  liv e  t im e .

T he fa s t e le c tro n ic s  a re  d e s c r ib e d  in  Ref. L25J. The shape of alpha and 
f is s io n  p u ls e s  w as re c o rd e d  w ith  a 2000-M H z tr a v e ll in g  w ave o sc illo sc o p e  
of E G G -7 0 7  ty p e . A lpha p u lse s  w e re  m e a s u re d  w ith a  fu ll-w id th -h a lf -  
m ax im u m  of 4 .5  ns and f is s io n  w ith  7.5 n s . In  f is s io n  coun ting , the  t h r e s 
h o ld s of th e  tu n n e l d iode d is c r im in a to r s  w e re  a d ju s te d  to  7 M eV in  o r d e r  
to  e lim in a te  the fundam en tal « -co u n tin g . A co incidence c irc u it  w ith a r e s o 
lu tio n  t im e  of ± 3 .3 5  n s  o p e ra te d  w hen  tw o f is s io n  f ra g m e n ts  w e re  s im u l
ta n e o u s ly  d e te c te d , one in  e a c h  c h a m b e r . In  th is  w ay  th e  c o r r e c t io n  of f is s io n  
co u n tin g  lo s s  due to  th re s h o ld  and  s e l f - a b s o r p t io n  in  th e  fo il w as e a s i e r .  
T h e  need  to  d e te rm in e  s e v e r a l  c o r r e c t io n s  in  th e  d if fe re n tia l  a  and f is s io n  
s p e c tra  m ade it e s se n tia l fo r them  to be re c o rd e d  on a pu lse^height a n a ly se r. 
T h e  f a s t  p u ls e s  w e re  se n t to  a  s p e c ia l  le n g th e n e r  c i r c u i t  o p e ra tin g  in  th e  
s a m p lin g  m o d e , so  a s  to  re d u c e  th e i r  n u m b e r  w ith  a  know n d ea d  t im e  of 
186 ц s and r e n d e r  th e i r  sh a p e  a c c e p ta b le  by th e  a n a ly s e r .  In th e  c a s e  of 
f is s io n s ,  the  co in c id e n ce  s ig n a l opened  the  input gate, of th e  a n a ly s e r .  B e 
cause. of the  im p o rta n c e  of the  a - s p e c t r a ,  a l l  l in e a r i t i e s  (p h o to m u ltip lie rs , 
tunnel diode d is c r im in a to rs ,  p u lse  le n g th e n e r , p u lse -h e ig h t a n a ly se r)  w ere  
c a re fu lly  checked  w ith  th e  help  of p u lse  g e n e ra to r s  and s im u la tio n  c i r c u i ts ,  
and dead  t im e s  w e re  m e a s u r e d  w ith  th e  h e lp  of a c a l ib r a te d  sa m p lin g  
o s c i l lo s c o p e .

TH E E X PE R IM E N T A L  S E T U P

The m a in  fe a tu re s  of the e x p e r im e n ta l dev ice  w ere  im posed  by the p a r 
t ic u la r  n e u tro n  so u rc e  a v a ila b le  fo r  the e x p e r im e n t. Two c ry s ta l  s p e c tro 
m e te r s  in s ta l le d  a t th e  E L -3  r e a c to r  in  C E N -S a c la y  (18 MW pow er) w e re  
em p lo y ed  a t th r e e  d if fe re n t o r ie n ta t io n s  of th e  c r y s ta l  a x is .  T h is  d ev ice  
w as ab le to  supply  am o n o k in e tic  and g a m m a -fre e  n eu tro n  so u rc e . The cha
r a c t e r i s t i c s  of th e  n e u tro n  b e a m s a r e  p re s e n te d  in  T ab le  II; th e  m ax im u m  
n e u tro n  flux is  m e re ly  in d ica tiv e  and it  does not e n te r  in to  the  r e s u l t s .  The 
r a t io  b e tw een  th e  fu n d a m e n ta l flux  (px and i t s  f i r s t  h a rm o n ic  <p2, h a s  b ee n
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Run
No.

Isotope Backing
Diameter

(mm)
Total fissile 

weight*
Isotopic

composition

U I u235 vynil 20 mm 1.238 mg U234 0.0 1 08 

U235 0.9 3 27 

U236 0.0 0 2 0 5- 

U238 0.05 44

U II j j 235 alu
. minium

40 mm 1.805 mg U234 0.0 0 7 7 

U235 0. 90 1 0 

U236 0.0033 

U238 0.0880

U III U235 vynil 40 mm 0.750 mg U234 0.00 1 65 

■ ±0. 00003 

U235 0.9 9 2 16 

• ± 0.00003 

U235 0.0 0 0 2 64 

±0.000012 

U238 0.0 0 5 94 

±0.00001

' U IV u235 vynil 40 mm 1.372 mg (identical with 
U III'.above)

p II Pu239 alu
minium

20 mm 0.269 mg ■ Pu239 0.99 3 

Pu240 0.007

p III Pu239 vynil 40 mm 0.215 mg (identical with 
P II above)

P IV Pu239 vynil 40 mm 0.128 mg (identical with 
P II above)

* Indicative values deduced from alpha assay.

m e a s u re d  fo r  th é  b ea m  H -2 by  . m e a n s  of th e  s e le c tiv e  a b s o rp tio n  of a 
s a m a r iu m  f i l t e r  (T a b le  111), and  by m e a s u r in g  i t s  n e u tro n  t r a n s m is s io n .  
F o r  the  beam  H -1 2 -4 5 0 the d if fra c tio n  of a n icke l sam p le  ana ly sed  th is  ra tio



TABLE II

N E U T R O N  B E A M  C H A R A C T E R IS T IC S
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Neutron
beam

Neutron energy 
(cV)

Max. flux 
(n /cm 2 • s)

Harmonic ratio

.

LH
(cm)

LV
(cm)

H -1 2 -4 5 * 0 .03216  ± 0 .00004 1.9 X 104 0 .1 4 2  ± 0 .0 0 1  . 3 .0 6.7

II-2 0 .0626  ' ± 0 .0001 1 X 106 0 .025  ± 0 .001 3.5 8 .2

- H-I2-15* ■ 0 .2 7 5  ± 0 .002 5 .3  X 103 - ~ 0 2.7 5.9

[ 26 J : The h arm o n ic  r a t io  is  a s su m ed  ev en tu a lly  to be neg lig ib le  fo r  the beam  
H -1 2 -1 5 °  ow ing to  th e  low  in te n s ity  a t th a t e n e rg y  of th e  th e r m a l  n e u tro n  
s p e c tru m  supp lied  by th e  r e a c to r ,  and tak ing  in to  account a lso  the low lu m i
n o sity  of a c ry s ta l  s p e c tro m e te r  a t such  an ang le .

T he shape of the  n eu tro n  flux d en s ity  h as  been  m e a su re d  fo r  each  beam  
along  th e  m a in  s y m m e tr y  a x is ,  i . e .  th e  h o r iz o n ta l  and  th e  v e r t i c a l ,  th e n  
th e  re s p e c tiv e  w id ths a t h a lf  m a x im u m  w e re  deduced  and c a lle d  Lh and L v 
in  T a b le  1 1 . It is  n e c e s s a r y  to  know th e s e  q u a n ti t ie s  b e c a u s e  of th e  n eed  
to  eva lua te  the ra tio  KgF /Kga , as explained  above. In fac t a n u m erica l in te 
g ra tio n  of th e  th e o r e t ic a l  g e o m e try  e f f ic ie n c y  [27], w e ig h ted  by  th e  lo c a l  
flux  in te n s ity  o v e r  th e  w hole ta rg e t  a r e a  a c c o rd in g  to  i ts  m e a s u re d  d i s t r i 
bu tion , w as c a r r ie d  out in d iv id u a lly  fo r  e a ch  sa m p le  m oun ted  in  s e m i
conductor f is s io n  ch a m b e rs . P a r t ic u la r  a tten tion , of co u rse , had to be given 
to  c e n tr in g  and a lign ing  the  d e te c to r  s y s te m  on the  ax is  of the  n eu tro n  beam  
by m ean s of a sp e c ia l o p tic a l dev ice  128].

T o  o b ta in  m o re  d e ta i l ,  th e  n e u tro n  b e a m  p r o f i l e s  w e re  m a p p ed  by  a 
d e te c to r  hav ing  a h igh  e ff ic ien c y  fo r  th e rm a l  n e u tro n s , n am e ly  a L i7 g la s s  
s c in ti l la to r .  In o rd e r  to  ob ta in  a fine re so lu tio n  in  sp a ce , a n a rro w  neu tron  
b e a m  w as a llo w ed  to  e n te r  th e  s c in t i l l a to r  th ro u g h  a  c o l l im a to r  of 1 o r  5

. . TABLE III

F U N D A M E N T A L  N E U T R O N  C R O SS -S E C T IO N S  
(m o s t im p o r ta n t  d a ta  is  u n d e r l in e d )

. eV
bams

0.0253 0.0322 0.1286 0.0626 0.250 0.275 1.100 Ref.

°  A (Bnat) 761 ± 2 ' 674 443 483 242 231 115 [22]

oF(u 235) 577 ± 5 503 212 336 183 188 96 [1]

/ Du \oF( Pu ) 742 ± 4 666 504 514 1890 2815 31 [1]

o,j,(Sm) - ■ ■ 9100 475 " “ [1]
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m m  d ia m .,  a c c o rd in g  to  th e  n e u tro n  in te n s ity .  T he sh a p e  of th e  m ap p ed  
flux  lo o k s lik e  a G au ss ia n  w ith  d if fe re n t w id ths in  the  h o r iz o n ta l ^.nd in  the  
v e r t i c a l  p lan e  ( F i g . l ) .

T he r e f e r e n c e  b o ro n  d e te c to r  and th e  f is s io n  d e te c to r  w e re  fix ed  w ith 
r e s p e c t  to  e a c h  o th e r  on th e  s a m e  a x is  and  w ith  th e i r  t a r g e t  l a y e r s  p e r 
p en d icu la r  to  the  beam  d ire c tio n . Follow ing the neu tron  path the boron la y e r  
in  the ion ch a m b e r is  f i r s t  en co u n te red  (F ig . 2) and the f is s i le  ta rg e t  fu r th e r  
on. In o r d e r  to  m ake  th e  f is s io n - f ra g m e n t e m ittin g  a r e a  co in c id e  w ith  the  
a -e m it t in g  one to  m in im iz e  any d if fe re n c e  in  g e o m e try  e f f ic ie n c ie s ,  the  
n eu tro n  beam  w as d iaph ragm ed  by a su itab le  cadm ium  sc re e n  p laced  in  fron t 
of the com plete  d e te c to r  s e t.

Som e d e te c to r  w alls  and ta rg e t  su p p o rt w ere  in te rp o se d  betw een boron  
and  f i s s i l e  l a y e r .  T o o b ta in  th e  n e u tro n  t r a n s m is s io n  t ,  th e  c o n tr ib u tio n  
due to  the  a lum in ium  w alls  w as c a lc u la ted  on the b a s is  of a  co n stan t 
ctt ( A I )  = 1 . 5 5  b. The tra n s m is s io n  of a q u artz  tra n s p a re n t  window, used  with 
the  s o lid -s ta te  ch am b er, w as ac tu a lly  m e a su re d  and found

t(3 m m  quartz ) = 0.933 ±0.001 , at 0.03216 eV 
t(3 m m  quartz ) = 0.940 ±0.001, a t 0.0626 eV.

MEASUREMENTS AND RESULTS

F i r s t l y  an  acco u n t m u s t be g iv en  of a l l  th e  fu n d a m e n ta l d a ta  d e r iv e d  
fro m  the c u r re n t r e fe re n c e s , and u tilize d  e i th e r  to  evaluate som e c o rre c tio n  
p a r a m e te r s  o r  to  handle th e  m e a su re d  c r o s s - s e c t io n s  fo r  ca lc u la tin g  m o re  
conven tional v a lu e s . .

Som e d a ta  can  a ffe c t m o re  d i r e c t ly  th a n  o th e rs  th e  r e s u l t s  p r e s e n te d  
in  th is  and in  the follow ing sec tio n ; they  a re  u n d erlin ed  in  T able 111 in  o rd e r  
to  po in t out th e i r  im p o rta n c e ; o th e r  d a ta  define m in o r  c o r re c tio n s  and le s s  
p re c is io n  can  be allow ed fo r  th e i r  v a lu e s .

F u n d a m e n ta l n e u tro n  c r o s s - s e c t i ô n s  a t th e  c o n v e n tio n a l e n e rg y  
Eo = 0.0253 eV, a t the  e n e rg y  of th e  m o n o c h ro m a tic  n e u tro n  b e a m s  and 
th e i r  h a rm o n ic s  E 2 = 4 E x (in  p la c e  of X2 = Xx/ 2 , s e e  above), a r e  r e p o r te d  
in  T ab le  III. T he a b s o rp tio n  c r o s s - s e c t io n  of n a tu ra l  b o ro n  is  ta k e n  f ro m  
Ref. [22]. F o r  U235 and Pu239 the f is s io n  c ro s s - s e c tio n s  have been calcu lated  
f ro m  th e  g ra p h s  (ctf X>JE) v e r s u s  E d isp la y e d  by R ef. [1], a f te r  r e n o r m a l i 
za tio n  to  th e  2 2 0 0  m / s v a lu e s  of the  "w o rld  c o n s is te n t  s e t"  re c o m m e n d e d  
by  th e  sa m e  r e f e r e n c e .

A n o th e r  s e t  of fu n d am e n ta l d a ta  d e a ls  w ith  the  h a l f - l iv e s  of th e  a lp h a  
decay  (the co rrespond ing  d is in teg ra tio n  constants) fo r all nuclides com posing . 
the f is s ile  ta rg e t.  The data  a re  p re se n ted  in  T able IV with the corresponding  
r e f e r e n c e s .  T he d ecay  c o n s ta n ts  a p p e a r  in  th e  E q s .(7 ) ,  (11) and (13) and 
co n trib u te  to  bu ild  up the c o r re c tio n  fa c to r  Ki of E q . (9) to g e th e r  w ith the  is o 
to p ic  ra t io s  of the  f is s i le  n u c lid es .

W here  m o re  d e te rm in a tio n s  w e re  a v a ila b le  in  the  l i t e r a tu r e ,  th e ir  
a v e ra g e  h as b een  adopted ; n e v e r th e le s s  fo r  U235 and Pu'¿3y on ly  a s in g le  
re c e n t d e te rm in a tio n  has been  re ta in e d  b ec au se  of i ts  p a r t ic u la r  r e l ia b il i ty  
due to  im p ro v ed  e x p e r im e n ta l te c h n iq u e s .
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N uclide H a lf-life  T i

(yr) 2
D ecay constant \  

( a / s  a t. )

Ref.

u 234 2.505 X 105 0.876 X 10"13± 0.6% [29 ,30]

u 235 6.92 ± 0.09X 10® 0.316 X 10~16± 1.3% [31]

u 236 2.39 X 107 0.905 X 1 0 "15 [29, 30]

u 238 4.52  X 109 0.485 X 1 0 '17 [29 ,30 ]

Pu239 24413 ± 30 0.8996 X 1 0 ' 12± 0.12% [32]

Pu240 6430 3.415 X 1 0 '12 [29, 30]

T he c la s s i f ic a t io n  d e s c r ib e d  e a r l i e r  fo r  th e  m e a s u r in g  ru n s  co n 
tinued  to  be follow ed, and som e c o m p lem en ta ry  q u an titie s  re q u ire d  a c c o rd 
ing  to  E q s .(7 ) ,  (11) and  (13) a r e  r e p o r te d  in  T a b le  V. T h is  s e t  of v a lu e s  
a r e  e i th e r  m e a s u r a b le  o r  c a lc u la b le .

TABLE V

C O M P L E M E N T A R Y  M E A SU R E M E N T S

Run
No.

oremitter 
area A a  

■ ( c m 2)

Boron atom 
density Ng 

(B at. /cm2)

Geometry ratio

. V /K g«

U I 3.142 4.183 X 1018 0.500

U II ' 12.566 3.329 X Ю 18 0.489

U III 12.566 3.329X 1018 0.490 •

U IV ' 12.566 3.329 X 1018 0.490

P II 3.142 4 .1 8 3 X 1 0 18 0.500

P III 12.566 3.329X 1018 0.489

P IV 12.566 4.183 X Ю18 0.500

The a c c u ra c y  on the fo il a r e a s  can be deduced fro m  the follow ing co n s i
d e ra tio n . T he u ra n iu m  and p lu ton ium  fo ils  have been  p re p a re d  by e le c tro 
sp ray in g  using  d iap h rag m s (d iam .20 and 40 m m  resp e c tiv e ly )  known to ±0.02 m m . 
B e c a u se  of th e  edge e ffec t d u r in g  s p ra y in g  th e  l a y e r s  a r e  not u n ifo rm  in  
a b o rd e r  zone of a b o u t '1 m m . F u r th e rm o re  they  a re  not p re c is e ly  c irc u la r .  
A ll th is  m a k es  a p r e c is e  m e a s u re m e n t of the  m e an  a r e a  A a v e ry  d if fic u lt .
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In the c a lc u la tio n s  Aa h as b een  ta k en  equal to  the  a r e a  of the  sp ra y in g  d ia 
p h ra g m s , a lth o u g h  th e  r e a l  m e a n  a r e a  m a y  be d if fe re n t up to  3% (fo r  th e  
2 0 -m m  fo ils )  o r  up to  1.5% (fo r  th e  4 0 -m m  fo ils ) .

KgF / Kga h as  b een  c a lc u la te d  and t h as  b een  c a lc u la te d  o r  d e te rm in e d  
as explained e a r l ie r .  The boron  atom  d ensity  Ng has been d iscu ssed  e a r l ie r .

E a c h  f is s i l e  ta r g e t  h as  b een  su b m itte d  to  an  a - a s s a y  in  the  s a m e  d e 
te c to r  em ployed  l a te r  fo r  f is s io n  coun ting . T y p ic a l cv-pulse s p e c tr a  a re  
show n in  F ig s .  5 and 7. T he f o rm e r  is  p ro d u ced  by a x en o n -fille d  g aseo u s

Fig. 5

Alpha-amplitude spectrum of gaseous scintillator (Run P IV)

Counts
1000
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•4. .
V

20 tO 60 60 100 120

Fig. 6 •

Fission-fragment amplitude spectrum of gaseous scintillator (Run P IV)

s c in t i l la to r ,  the  p ile -u p  ta i l  (F ig . 5) is  in te r p re te d  ac co rd in g  to  th e  th e o ry  
d eve loped  in  R ef. [25] , th e  low  e n e rg y  ta i l  is  fo rm ed ' both  by d is p e rs io n  in  
lig h t p u lse  c o lle c tio n  and by s e lf - a b s o rp t io n ,  and i ts  tr e a tm e n t  is  done a c -
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Run
No.

Counting-rate 
na (Hz)

Stat. S. D.
0o)

Pile-up 
coeff. Kp

Isotopic
coeff.

Correct, counting-rate
n&/Kgcc(Hz)

U I 10.663 0.45 1.0000 0.0301 0.3209 .

U II 18.314 0.52 1.0000 0.0403 0.7380

U III 1.429 1.7 1.0000 0.1779 0.2541 •

U IV 2.6180 0.32 1.0000 0.1779 0.4656

P II 3531.1 ■ 0.14 1.0000 0.9739 3438.9

P III 2822 0.38 1.0000 0.9739 2748

P IV 151,106 0.10 1.0597 0.9739 155, 950

c o rd in g  to  the  s e lf - a b s o rp t io n  th e o ry  (R ef. [33] ) a f te r  a s p e c tru m  e x tra p o 
la tio n  to w a rd s  z e ro  a m p litu d e . T he l a t t e r  tw o s p e c tr a  w e re  ob ta in ed  by a 
s o lid -s ta te  ch am b er, the o—peaks show neg lig ib le p ile -u p  and se lf-a b so rp tio n  
t a i l s ,  th e  c o r r e c t io n s  b e in g  c o r re s p o n d in g ly  low . T a b le  VI p r e s e n ts  th e  
r e s u l t s  of th e  a - a s s a y  a s  f a r  a s  n^/K ga , g e o m e tr ic a l  e ff ic ie n c y  ex c lu d ed . 
The iso top ic  c o rre c tio n  n e c e s sa ry  to re so lv e  the cv-activity of the m ain  f is s ile

(14)

nuclide by th a t of the whole ta rg e t  is

K i  A0X  3 -o /^ ^ m a m
m

a m being  the  iso to p ic  r a t io  of the n uclide  m  and the
¿ ^ -em itte rs .

founts
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. ■ -20000 ,

10 000
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— ---- »r
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Fig. 7

Alpha-amplitude spectrum of solid -state detector (Run P III)
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Counts
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Fig- 8 .

Fission-fragment amplitude spectrum of solid-state detector (Run P III)

The f is s io n  counting w as alw ays c a r r ie d  out u n d er good p u lse  am plitude 
cond itions, as shown in F ig s . 6  and 8 .

T h e  a m p litu d e  d is t r ib u t io n  of th e  f is s io n  p u ls e s  w as s a t is f a c to r y ,  so  
th a t  .the f is s io n  co un ting  d o es no t n eed  any  s p e c ia l  t r e a tm e n t .  T a b le  VII 
show s the r e s u lts  fo r the f is s io n  r a te s  c o r re c te d  le s s  the geom etry  e ffic iency ' 
th a t is  to  be e lim ina ted  by a co m p ariso n  w ith a-coun ting .

T he r e f e r e n c e  b o ro n  d e te c to r  m o n ito re d  th e  n e u tro n  flux th a t in d u c es  
the  f is s io n  counting; i ts  c o u n tin g -ra te  to g e th e r  w ith s e v e ra l  c o r re c tio n s  a l
re a d y  ex p la in ed  e a r l i e r  is  p re s e n te d  in  T ab le  VIII. T he c o r r e c t io n  f a c to rs

TABLE VII

' F IS S IO N  CO U N TIN G  R E S U L T S  .

Run
No.

Fission 
counting lip 

(Hz)

_ Stat. S. D. 

№

Harmonic 
coeff. K^p

Corr. counting-rate 

nF»/KgF (Hz)

U I 1.4580 0.52 0.9426 1.3743

U II 1.9016 0.49 0.9865 1.8759

U III 0.9154 0.71 0.9865 0.9030

U IV 1.4368 0.54 0.9865 1.4174

P II 0.7883 0.50 0.9010 0.7Ю2

PHI 0.5044 0.63 0.9161 . 0.462

P IV 4.068 ' 0.37 1.0000 4.068



T A B L E  V I I I

BO R O N  D E T E C T O R  C O U N T IN G  R E S U L T S

Run
No.

Counting - 
rate 

nB(Hz)

St. S. D. 

0o)

Dead time 

Kt

B. noise 

Кn

Harmonic
coeff.

KhB

Geometry

KgB

Discrimination
selfab.

Kd

Backscattering

Kb

Reaction
rate

tiB(Hz)

U I 686.41 0.02 1.0013 0.9997 0.9146 2 1.040 0.991 1295 . .

U II 1335.69 0.02 1.0026 0.9940 0.9876 . • 2 1.042 0.991 2714 .

U III 1859.70 0.02 1.0037 0.9940 0.9876 2 1.042 0.991 -3785

U IV 1624.25 0.02 1.0032 0.9940 0.9876 2 1.042 0.991 3302

P II 720.10 0.02 1.0014 0.9997 0.9146 2 1.040 0.991 1358

P III 1647.74 0.01 1.0033 0.9942 0.9876 2 1.042 0.991 3352

P IV 40.89 0.52 1.0000 ■ 0.548 1.0000 2 1.040 0.991 ■ 46.15
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f o r  Kd and Kb w ill b e  d is c u s s e d  in  m o re  d e ta i l .  An a b s o lu te  co u n tin g  is  
ach ieved  only by dealing  w ith the pu lse  am plitude, sp e c tru m  of the B ^ n .-o ^ L i7 

r e a c tio n .  T he am p litu d e  d is t r ib u t io n  a s  g iven  by the  g rid d ed  ion  ch a m b e r  
is  th a t of F ig . 9. H ow ever, only the а -p ea k  was taken  into account. It m ust 
be b o rn e  in  m ind  th a t th e  B 10 r e a c t io n  h as  two o u tle t ch a n n e ls  hav ing  a 
b ra n c h in g  r a t io  m e a s u ra b le  u n d e r  b e t te r  e n e rg y  re s o lu t io n  134].

■ Fig. 9

Determination of the counting efficiency of- the boron gridded ion chamber

--------------------- experimental ;
----------------- --  fitted Gaussian
---------------------self-absorption tail

boron layer density 59.64fjg/cm 2 •

T he two a lp h a -  and the two L i7 p eak s have been  lo c a lize d  on the  a m p li
tu d e  a x is  re ly in g  on th e  e n e rg y  l in e a r i ty  of th e  F r i s c h  ion  c h a m b e r  [33, 
p . 123] . T h e  G au ss ian , co m p o n en t h a s  b e e n  s e p a r a te d  f ro m  e a c h  p e a k  by 
m e an s  of the  s ta n d a rd  d ev ia tio n  of the  d is t r ib u t io n  o b ta ined  by an in te rp o la tio n  
of th o se  o b se rv e d  on the  m a in  p ea k s  of the  s p e c tru m  and of th e  m e a s u re d  
b ran ch in g  r a tio .  T he rem a in in g  p a r t  of the sp e c tru m  is  caused  by the s e lf 
ab so rp tio n  ta i l  on the  lo w e r  h a lf  of ea ch  peak , and by th e  backg round  no ise  
f o r  the  f a r  lo w e r .a m p li tu d e s .  In th is  w ay i t  w as p o s s ib le  to  e v a lu a te  the  
counting lo s s , o r  gain , due to  the choice of a g iven  d isc rim in a tio n  th re sh o ld  
D, F ig . 9. It shou ld  be po in ted  out th a t a fu ll ap p lic a tio n  of the  s e lf - a b s o rp t io n  
th e o ry  [33, p . 228], has not been  c o n s id e re d  ad v isab le  b ecau se  of the lack  of 
a g re e m e n t w ith the  e x p e r im e n ta l r e s u l t s ,  due p e rh a p s  to  the inadequacy  of 
c u r re n t ab so rp tio n  data fo r  the  1.48 MeV alphas of th is  rea c tio n , and to p o s -
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s ib le  d isü n ifo rm itie s  of the  boron  coating . N ev e rth e le ss  the th e o re tic a l c o r 
re c tio n  fo r  se lf-a b so rp tio n ' efficiency  '

6  = 1 " 2[R0 -BR(D)] (15)

h as been  app lied  in  a l im ite d  m a n n e r  to  the  th re sh o ld  R(0) = 0.
T he c o r re c tio n  fa c to r  c o n s is ts  th e re fo re  of two p a r ts :  a c o r re c tio n  

f o r  the  a lp h a s  th a t a r e  c o m p le te ly  lo s t  in  th e  fo il (eq u a l to  abou t 4% fo r  a 
60 /ug /cm 2 b o ron  fo il); a c o r re c tio n , ob ta ined  g rap h ic a lly , fo r  the d iffe ren ce  
betw een  the a lp h as th a t com e fro m  the  fo il but a r e  lo s t  below  the d is c r im i
n a tio n  le v e l D (F ig . 9) and th e  L i7 p a r t i c le s ,  coun ted  above th e  sa m e  le v e l 
( th is  d if fe re n c e  ca n  be e i th e r  n eg a tiv e  o r  p o s it iv e ) .  T he u n c e r ta in ty  c o n - 
cerningK d m ay be quite high. One re a so n  is  th a t the R ossi and Staub fo rm ula 
is  u se d  fo r  the  f i r s t  p a r t  of the  c o r r e c t io n  only, fo r  R(E) =0 . F o r  th e  s e 
cond p a r t  th e ,fo rm u la  w as not u se d  s in c e  the  r e s u l t s  f ro m  F ig . 9 do not in  
any  w ay  f it a  d is t r ib u t io n  of th e  a r -p a r t ic le s  c a lc u la te d  f ro m  th e  fo rm u la .

The b ac k sc a tte r in g  c o rre c tio n  has been evaluated  accord ing  to the theo ry  
of Ref. 135] a f te r  the su itab le  red u c tio n  to  the ac tua l a lp h a -en e rg y  and natu re  
of the la y e r  su p p o rt. .

T he n u m e ric a l c a lc u la tio n  of E q . ( l l )  by m e an s  of the  d a ta  and r e s u l ts  
g iv e n  in  T a b le s  III-VIII le a d s  to  a  s e t  of f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n s  h av in g  a s  
r e f e r e n c e  th e  a b s o rp tio n  c r o s s - s e c t i o n  of b o ro n  (T a b le  IX ). W hen m o re  
d e te rm in a tio n s  of the sam e quantity  a re  obtained th e ir  w eighted m ean  is  a lso  
p re se n te d . .

TABLE IX

R E S U L T S  O F  T H E  F IS S IO N  C R O S S -S E C T IO N  M EA SU R E M E N T S 
R E L A T IV E  T O  T H E  BORON C R O S S -S E C T IO N

Isotope Run
No.

Fissile
layer
(mm)

Neutron energy 

(eV)

Fission 
cross -section 

■ (b).

Average

°F

Detector type

u235

U I

U II 

U III

U IV

4 7T 020

2 ïï 040 

4 tr 040 

4 7T- 040

0.03216 ± 4 10~5 

0.0626 ± 10-4

512 ± 11 , 512 ± 11 solid state

solid state 

solid state 

solid state

357 ± 8 

337 ± 10 

331 ± 8 '

343 ± 9

P u  239

p III 

PIV

2 ТГ02О 

4 7Г 040 

4 ir 040

0.03216 ± 4 10'5

673 ± 13 673 ± 13 solid state 

solid state 

gaseous scintillator

0.0626 ± 10"4 507 ± 9 507 ± 9

0,275 ± 2 10' 3 3275 ± 30 3275'± 30
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• TABLE X . '

R E S U L T S  O F  T H E  P u 2 39  F ISSIO N  C R O S S -S E C T IO N  
M E A SU R E M E N T S  R E L A T IV E  T O  T H E  U235 C R O S S -S E C T IO N

Neutron energy 

(eV)

Run No. Op (Pu239 ) 

oF (U 235)

Average
ratio

Assumed 
oF (U235 ) 

(b)

op (Pu239 ) 

(b)

0.03216 ± 0.00004 P II /U I 1.309 ± 0.023 1.309 ± 0.023 • 503 658 ± 12

0.0626 ± 0.0001

P III/U II 

P III/U III 

P III/U IV '

1.526 ± 0.035 

1.520 ± 0.042 

1.554 ± 0.34

1.533 ± 0.037 336 515 ± 12

F ro m  th e  sa m e  r e s u l t s ,  but a f te r  the  ap p lica tio n  of the  re la tio n sh ip  in  
Eq. (13), ' f is s io n  c ro s s - s e c tio n s  of Pu239 r e la tiv e  to those  of U23i at the sam e 
neu tro n  en e rg y  have been ca lcu la ted  fo r  two ru n s  (Table X). The ag reem en t 
b e tw e en  th e  tw o s e ts  of r e s u l t s  lo o k s  q u ite  s a t i s f a c to r y ,  and  c a n  be ta k e n  
a s  a  p o s it iv e  ch e ck  of th e  w hole s e t  of m e a s u r e m e n ts .

Som e co m m en ts  á r e  needed  on th e  e r r o r s  to g e th e r  w ith th e  m e a s u r e 
m e n ts  and the r e s u l t s  a t the d iffe ren t s ta g e s  of handling . The e r r o r s  given 
in  T ab les  VI-VIII in  f ra c tio n a l fo rm  only fo r  a m o re  d ire c t  ap p re c ia tio n  a re  
th e  s ta n d a rd  d e v ia tio n s  due to  coun ting  s t a t i s t i c s  on ly . N e v e r th e le s s  th e  
e r r o r s  th a t affec t the c r o s s - s e c t io n s  in  T ab le s  XI and XII take in to  account 
a lso  m o s t of th e  e r r o r s  in  E q s . ( l l )  and (13), but not a l l .  In p a r t i c u la r  the 
e r r o r  on Nb p e r ta in s  only  to  the  w eigh ting  e r r o r ,  and it does not in c lu d e  
the  u n c e r ta in t ie s  on iso to p ic  co m p o sitio n  and c h e m ic a l p u r i ty  of th e  b o ro n  
la y e r s  ( se e  above). T he e r r o r  of 0.2% on Kd in c lu d es  on ly  an  e s t im a te  of 
the  u n c e r ta in ty  of the g ra p h ic a l t r e a tm e n t,  but not of the  u n c e r ta in ty  on the 
s e lf - a b s o rp t io n  c o r r e c t io n  fo r  a lp h a  p a r t i c le s  c o m p le te ly  a b s o rb e d  in  th e  
b o ro n  la y e r .  F o r  Aa an  e r r o r  of 1% fo r  20-m m  d ia m e te r  fo ils , o r  0.5% fo r  
4 0 -m m  d ia m e te r  fo ils ,  h a s  b ee n  in c lu d e d . In d eed , if  an  edge  e f fe c t a ls o  
w e re  to  be ta k en  in to  accoun t i t  m u s t be b o rn e  in  m ind th a t the  f i s s i le  atom  
d en s ity  Nf in  th is  shadow ed re g io n  could be m uch lo w er than  i ts  m ean  value 
a s  u n ifo rm  la y e r ,  as as,sum ed by Eq . ( 4) .  . .

TABLE XI

FISSIO N  C R O S S -S E C T IO N  O F  U235 A T 0 .0253  eV

Reference 
cross -section

Normalization 
factor и

(°F)o (b)

°a (®nat) = 761 Ъ 1.008 ± 0.012 582 ± 10



. TABLE XII

FISSIO N  C R O S S -S E C T IO N  O F  P u ‘239 A T 0 .0253  eV
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Reference Normalization (°f)o (b)
cross-section . factor v

° a ( Bnat) = 761b 0.9974± 0.0016 ' 740 ± 10 . '

op(U 235 ) = 577 b 0.9932 ± 0.0069 737 ± 9

mean value - ' 738 ± 7

F o r  a m o re  d e ta ile d  e r r o r  a n a ly s is  se e  R e f .[2 8 ]. H ere  it w ill only be 
m en tio n ed  th a t an im p o r ta n t so u rc e  of e r r o r  fo r  the  U235 ru n s  co m es fro m  
the  r a t io  X«/Ki, m o re  p r e c is e ly  f ro m  the U234 iso to p ic  r a t io  and f ro m  the  
decay  c o n s tan t of U235 . .

F o r  the P u 239 ru n s , except P  IV, the h a rm o n ic  c o r re c tio n  %  is  ra th e r  
su b s ta n tia l owing to  the  re so n a n t b eh a v io u r of a F(P u 239); fo r  U235 a lso  it is  
not n eg lig ib le . •

A w eak counting s ta t is t ic s  a ffe c ts  th e  r e fe re n c e  co u n te r  in  the P  IV ru n  
w henever e r r o r s  due to  counting s ta t is t ic s  on nF becom e ap p re c ia b le . Con
c e rn in g  T ab le  XI, th e  e r r o r s  on the  n o rm a liz a tio n  f a c to r  v and of the  r e 
n o rm a lize d  c ro s s - s e c t io n s  take  in to  account the  e r r o r s  of the sing le  m e a s u re 
m e n ts  to g e th e r  w ith  th e i r  d e v ia tio n s  f ro m  th e  r e n o rm a l iz e d  c u rv e  crF(E ).

DERIVATION OF TH E 0 .0253-eV  FISSION CR O SS-SECTIO N S

T he d e r iv a tio n  of th e  fu n d am e n ta l c r o s s - s e c t io n s  a t th e  e n e rg y  of 
0.0253 eV can be m ade b y 'n o rm a liz a tio n  w ith a fac to r  v of the ctf (E) curve [1], 
w h ich  h a s  a sh a p e  p e r f e c t ly  know n b e tw e en  0.0253 eV and 0.0626 eV , a c 
c o rd in g  to  th e  w eig h ted  l e a s t - s q u a r e s  m e th o d  [36]. T h e  fu n c tio n

n
F(v) = E w¡[vX a(E¡) - q ] 2 (16)

i= i

m u st be m in im iz ed , being  .
Wi = l/(Acxi)2 the  s ta t i s t ic a l  w eight of the  va lu e  ; 
n = n u m b e r of the  m e a s u re m e n ts .

T h is  g iv es . .

_ £ j[WiX <jjX g(Ej)]
. v E J w i X a ^ ) ]  • (17)

A c o m p a riso n  of th e  v a lu e s  of v (T a b le s  XI and XII) w ith  the  e r r o r s  Acri of 
the  o b se rv e d  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  show th a t it  is  p o ss ib le  to  r e n o rm a liz e
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the cj(E) cu rv e  w ithout going o v e r the  e r r o r  l im its  of the two m e a su re m e n ts , 
the  e r r o r  b rough t in  the ca lc u la tio n  by v being s m a lle r  than  the e r r o r  of the 
ctí m e a su re m e n ts .

The 0.0253-eV  c r o s s - s e c t io n  is  then  given by <jq=vX ct( E o) and the e r r o r  
is  ob ta ined  f ro m  the e r r o r s  of and the  r e s id u a l  v a lu e s  of оу f ro m  the  
vX  a(E) n o rm a liz e d  c u rv e . T ab le  XI show s the  r e s u l t  of th is  d e r iv a tio n  fo r 
U235 and T ab le  XII g ives the r e s u l t  fo r  P u 239 .

F o r  P u 239, th e  f in a l v a lu e  is  th e n  o b ta in ed  by th e  c o m b in a tio n  of the  
v a lu e s  r e f e r r e d  to  b o ro n  and u ra n iu m -2 3 5 . T h e se  v a lu e s  a r e  in c lu d ed  in  
F ig . l  to  m ake  c o m p a r iso n s  e a s ie r .  .
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D I S C U S S I O N

C. W ESTCO TT: T he e r r o r s  quo ted  in  T ab le  VI of y o u r  p a p e r  do not
in c lu d e  u n c e r ta in t ie s  a r i s in g  in c o n n e c tio n  w ith  th e  c o m p o s itio n  and a s s a y  
o f th e  b o ro n  la y e r .  Do you p lan  to  in v e s t ig a te  o r  r e d u c e  th e  p o s s ib le  in 
a c c u ra c ie s?  I would have thought th a t a m agnitude of s e v e ra l  p e r  cen t m ight 
be  involved.

A. PROSDOCIMI: The b o ro n  ta rg e t  w as p re p a re d  by e le c tro n  vacuum
e v a p o ra tio n  of h ig h -p u r i ty  " s p e c t r o - g r a d e "  e le m e n ta l  b o ro n , su p p lie d  by 
M erck . Some im p u r it ie s  w ere , I th ink , checked by D r. L au e r,o f the Centrad 
B u re a u  f o r  N u c le a r  M e a s u re m e n ts  a t G ee l, who in v e s tig a te d  b o ro n  g ra in s  
fro m  th e  sa m e  s to c k . H ow ever, no e r r o r  of th is  k ind  can  be ta k en .in to  a c 
count un til a c e r tif ie d , re lia b le  ch em ica l an a ly sis  has been m ade of the boron 
coating ac tua lly  used .

M . P E T R A S C U : C ould you p le a s e  in d ic a te  th e  is o to p ic  p u r i ty  of th e
p lu to n iu m  ta r g e t?  ,

A. PROSDOCIM I: T he p lu to n iu m  w as su p p lied  by th e  A tom ic  E n e rg y
R e s e a r c h  E s ta b l is h m e n t ,  H a rw e ll ,  and  i t s  is o to p ic  c o n te n t w as  g iv en  a s  
99. 3% P u 239 and 0. 7% P u 240. .

M. PETRASCU: In ob tain ing the p u lse -h e ig h t s p e c tra  of alpha p a r tic le s
and f is s io n  f ra g m e n ts , w as any u se  m ade of co llim ation  in the gaseous s c in 
til la t io n  co u n ter?  .

, A. PROSDOCIM I: No co llim a tio n  of any s o r t  w as u se d  in  th e  g aseo u s
s c in t i l la to r ,  w hich w as a co m p le te  2 7Г-g e o m e try  d e te c to r .

. M. S .  MOORE: Can you te l l  m e w hat c o r r e c t io n s  w e re  m ad e  fo r  no n 
u n ifo rm ity  of th e  fo ils  and fo r  b e a m  co m p o s itio n ?  How d id  you d e te rm in e  
th e  u n ifo rm ity  of th e  b o ro n  la y e r ?
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A. PROSDOCIM I: S a t is fa c to ry  u n ifo rm ity  of th e  f i s s i l e  c o a tin g  w as
achieved  by the m ethod of e le c tro -sp ra y in g . No m acro sco p ic  non -un ifo rm ity  
of th e  la y e r  w as o b se rv ed ; the  n eu tro n  beam  flux had a m uch h ig h e r d eg ree  
of n o n -u n ifo rm ity .

G. FRA YSSE: In ad d itio n  to  m ic r o s c o p ic  o b s e rv a t io n s ,  w e u s e d  a
se m i-c o n d u c to r  d e te c to r  w ith a c o l lim a to r  of 2 m m  to  check  the  u n ifo rm ity  
o f th e  f i s s i l e  l a y e r s .  T he n o n -u n ifo rm ity  o b s e rv e d  d id  n o t p la y  any p a r t  
in  o u r ca lcu la tio n  of e r r o r s ,  excep t fo r  the  b o rd e r  zones, which w ere  taken  
in to  account.
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

THE FISSION CROSS-SECTION OF Pu240 FOR 0 .0 3 -2 .0  MeV NEUTRONS. The fission cross-section 
of Pu240 has been measured for neutrons having energies between 0. 030 MeV and 2. 0 MeV. The substantial 
values of this cross-section below the "threshold" at 200 keV are confirmed. The cross-section can be fitted 
on the assumption that at low energies only p-wave neutrons can induce fission using values of average resonance 
parameters derived from adjacent nuclei.

SECTION EFFICACE DE FISSION DE 240 Pu POUR DES NEUTRONS DE 0,03 A 2, 0 MeV. Les auteurs 
ont mesuré la section efficace de fission de 240 Pu pour des neutrons de 0, 03 à 2, 0 MeV. Ces mesures ont 
confirmé les valeurs de cette section efficace au-dessous du « se u il»  à 0, 2 MeV. Si l'on suppose qu'aux 
basses énergies, seuls les neutrons d'onde-p peuvent provoquer la fission, on peut ajuster la section efficace 
en utilisant des valeurs de paramètres de résonance obtenues à partir des noyaux adjacents.

С Е Ч Е Н И Е  Д ЕЛ ЕН И Я  ДЛЯ П Л У ТО Н И Я -240 В ДИАПАЗОНЕ Э Н Е Р ГИ И  НЕЙТРОНОВ  
0,03 — 2,0 мэв. Сечение деления для плутония-240 измерялось для энергии нейтронов в диапа
зоне 0,030 —2,0 мэв. Подтверждаются сравнительно большие значения сечения деления ниже 
"порога" при энергии 200 кэв. Сечение можно определить в предположении, что при низких 
энергиях только р-волновые нейтроны могут вызывать деление с использованием средних 
параметров резонанса, выведенных из соседних ядер.

SECCION EFICAZ DEL 240 Pu PARA NEUTRONES DE 0 ,0 3 -2 ,0  MeV. Los autores han medido la sección 
eficaz de fisión del 240 Pu por neutrones de energía comprendida entre 0. 030 y 2, 0 MeV. Los resultados obtenidos 
confirman los valores substanciosos de esa sección eficaz por debajo de la energía umbral, correspondiente 
a 200 keV. Empleando valores de los parámetros de resonancia media derivados de los núclidos contiguos, 
esa sección eficaz puede ajustasse a los valores teóricos admitiendo que, a bajas energías* s61o los neutrones 
de onda p pueden inducir la fisión. .

IN TR O D U C TIO N

NESTEROV and SMIRENKIN [1] have re p o r te d  th a t below  the  norm ally- 
a c c e p te d  f is s io n  th r e s h o ld  of P u 240, a t abou t 720 keV , th e  f is s io n  c r o s s 
se c tio n  d id  not fa ll  off ra p id ly  bu t r a th e r  m a in ta in e d  a so m e w h at c o n s ta n t 
v a lu e  of abou t 65 m b down to  the  lo w es t e n e r g ie s  in v e s tig a te d  (0. 04 M eV). 
A c r o s s - s e c t io n  of s im i la r  m agn itude  h a s  a lso  b een  o b se rv e d  by RUDDICK 
and W HITE [2] .  A c r o s s - s e c t io n  of th is  m agnitude would m ake a sign ifican t 
co n trib u tio n  to  the re a c tiv ity  of a d ilu te  fa s t r e a c to r  sy s te m  fuelled  with p lu 
to n iu m  o b ta in ed  f ro m  h igh  b u rn -u p  th e rm a l  s y s te m s . A n o th er effec t would 
a r i s e  in  the  in te rp re ta t io n  of s p e c tr a l  index  m e a s u re m e n ts  of the  sp e c tru m

* Present address: C. P. N. L. , Avenue Cardinal Mercier, Heverle, Belgium.
* *  Present address: AB Atomenergi, Studsvik, Nykcîping, Sweden.
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in  r e a c to r  sy s te m s  u s in g  Pu240> e s p e c ia lly  in  s y s te m s  w ith  s p e c tr a  having 
m a x im a  in  th e  keV reg io n .

BROOKS and JO LLY  [3] s e a rc h e d  f o r  f is s io n  com ponen ts in  8  re so n a n c e s  
in  P u 240. T h e ir  r e s u l t s  show  th a t th e  a v e ra g e  f is s io n  w id th  below  120 eV 
is  s m a lle r  than  0. 57 MeV. U sing th is  f is s io n  w idth they ca lcu la ted  an upper 
l im i t  f o r  s -w a v e  f is s io n  in  th e  re g io n  a ro u n d  100 keV  th a t  w as  one o r d e r  
of m agn itude below  the  m e a su re d  f is s io n  c ro s s - s e c t io n .  To exp lain  the ob
se rv e d  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  it  s e e m s  to  be n e c e s s a ry  [4, 5] to  a s su m e  th a t 
f i s s io n  below  a few  h u n d red  k i lo - e le c t r o n -v o l t s  p ro c e e d s  th ro u g h  a sad d le  
po in t le v e l  of n eg a tiv e  p a r i ty  th a t can  be  re a c h e d  only by p -w a v e  n e u tro n s . 
T h is  m ay exp lain  a s tro n g  in c re a s e  in  the  c r o s s - s e c t io n  betw een  120 eV and 
30 keV . C a lc u la tio n s  by JOHANSSON [6 ] in d ic a te  th a t the  th re sh o ld  fo r  p -  
w ave f is s io n  m ay  w e ll o c c u r  c o n s id e ra b ly  below  th e  s -w a v e  th re s h o ld .  A 
c o m p a r is o n  b e tw een  a c a lc u la te d  p -w a v e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  and th e  
m e a s u r e d  c r o s s - s e c t io n  w ould th e n  be in te r e s t in g .

E X P E R IM E N T  •

T he r e s u l t s  of S m iren k in  and N e s te ro v  w e re  ob ta ined  u s in g  a fo il con
ta in in g  7% Pu239 th a t g ives a c o r re c tio n  of the sam e m agn itude a s  the  P u 240 

su b -th re sh o ld  c ro s s - s e c t io n  m e a su re d . N este ro v  and S m irenk in  d e term in ed  
the P u 239 content in  an au x ilia ry  experim en t using th e rm a l neu trons. Ruddick 
and W hite m ade tw o s e ts  of m e a s u re m e n ts ,  one u s in g  a fo il c o n ta in in g  7% 
P u 239, a n o t h e r  w i t h  0 .  3% P u 239. F o r  both fo ils , the P u 239 content was derived 
f ro m  m a ss  a n a ly s is .

F o r  the  p re se n t ex p e rim en t a f is s io n  fo il of P u 240 on a p la tin ium  backing 
w as  p r e p a r e d  f ro m  a s to c k  w hose m a s s  a n a ly s is  w as  P u 239 0.. 26% , P u 240 

99.3%, P u 241 0.3%, P u 242 0.10%. T h e .fo il had a coa ting  of P u 240 of 0 .5 m g /c m 2 

o v e r  an  a r e a  of 5 cm . The fo il w as m ounted  on the  c e n tr a l  e a r th e d  e le c tro d e  
of a b a c k - to -b a c k  f is s io n  c h a m b e r . T he o th e r  fo il  in  th e  c h a m b e r  w as  of 
u ra n iu m  w h o se  m a s s  a n a ly s i s  w as  U235  80%, U 234  1% and  U 238 19%. The 
quan tity  of th e rm a lly  f is s i le  m a te r ia l  in  the  plu tonium  fo il w as determ ined  by 
m e a su re m e n ts  of the  f is s io n  c o u n tin g -ra te s  fro m  the  p lu ton ium  and u ran ium  
fo ils  w hen th e  b a c k - to -b a c k  f is s io n  c h a m b e r  w as p la ce d  in  the  n e u tro n  flux 
f ro m  the  th e rm a l colum n of th e  G LEEP re a c to r .  M e asu rem en ts  w ere  m ade 
w ith and w ithout a cad m iu m  sh e a th , th e  m e a s u re m e n t w ith cad m iu m  giving 
the background  caused  by e p ith e rm a l n eu tro n s  and spontaneous f is s io n . 'The 
q uan tity  of th e rm a lly  f is s i le  m a te r ia l  d e te rm in e d  in  th is  way w as som ew hat 
g r e a te r  th a n  th a t g iven by the  m a s s  a n a ly s is .  T h is  w as a s su m e d  to  be due 
to  c o n ta m in a tio n  of th e  fo il w ith  P u 239 in  th e  c o u r s e  of m a n u fa c tu re . The 
value of the P u 239 content ob ta ined  by the th e rm a l-n e u tro n  m e asu rem en t was 
u sed  in  c o r re c tin g  the P u 240 f is s io n  c ro s s - s e c t io n  at h ig h e r e n e rg ie s .

U sing m o n o e n e rg e tic  n e u tro n s  f ro m  th e  H arw e ll 5-M eV  Van de G ra a f , 
the v a r ia tio n  of ra tio  of the fis s io n  c ro s s - s e c tio n  of P u 240 to that of U235 was 
m e a s u re d  o v e r  the  en e rg y  ra n g e  0. 030 -2 . 0 MeV. The f is s io n  c h a m b e r  in  
i ts  cadm ium  sheath  w as p laced  in  the 0 ° p o sitio a , i. e . w ith the f is s io n  fo ils  
on and n o rm a l to  the beam  ax is , and .6 cm  fro m  the neu tron -p roducing  ta rg e t. 
F o r  e n e rg ie s  up to  550 keV , n e u tro n s  f ro m  th e  L i 7 (p, n )B e7 re a c tio n  w ere  
u se d , th e  ta r g e t  b e in g  a l i th iu m  m e ta l  l a y e r  on a  ta n ta lu m  b ac k in g . The
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ta r g e t  th ic k n e s s  w as 8  keV a s  d e te rm in e d  by th re sh o ld  m e a s u re m e n ts .  At 
th e  h ig h e r  e n e rg ie s  the  T(p, n)H e3 r e a c tio n  w as used , the  t r i t iu m  b ein g  ab 
so rb e d  in  a la y e r  of t i ta n iu m , 0. 56 m g /c m 2 th ic k . T h roughou t th e  c o u rse  
of the ex p e rim en t, m e a su re m e n ts  w ere  m ade fo r  a l te rn a te  p erio d s  of 1 0  m in 
w ith  and w ithout b eam , in  o r d e r  to  m e a s u re  th e  n u m b e r of spon taneous 
f is s io n s .  An a n a ly s is  of a l l  th e  " b e a m -o ff"  ru n s  gave no in d ic a tio n  of any 
sy s te m a tic  d r if t in  the num ber of spontaneous even ts o b se rv ed . A check w as 
m ade of the p o ss ib le  effec t of e p ith e rm a l n eu tro n s  by a ru n  w ith the  d is tan ce  
f ro m  ta r g e t  to  fo il in c re a s e d  by a  f a c to r  of 10. In a  s ta n d a rd  1 0 -m in  ru n  
w ith  "b e am  on", no s ig n ific an t coun ts  w e re  o b se rv e d  f ro m  th e  u ran iu m  fo il 
and the c o u n t-ra te  f ro m  the p lu ton ium  fo il w as, w ith in  e r r o r s ,  id en tica l w ith 
th a t  in  a " b e a m -o ff"  ru n .  It w as  co n c lu d ed  th a t  th e r e  w as  no s ig n if ic a n t 
c o u n t - r a te  due to  e p i th e r m a l  n e u tro n s .

No a ttem p t h a s  b een  m ade to  ob ta in  ab so lu te  v a lu es  of the  P u 240 c r o s s 
s e c tio n . T he r e s u l t s  w e re  n o rm a l iz e d  to  th e  r a t i o s  of th e  U235  and  P u 240 

c r o s s - s e c t io n s  g iven  by HUGHES and  SCHW ARTZ [7] a t 2. О-M eV  n eu tro n  
en e rg y , c o r r e c t in g  re s p e c t iv e ly  fo r  th e  e f fe c ts  of th e  P u 239 and  U238 co m 
ponen ts of the p lu tonium  and u ran iu m  fo ils . The P u 240 c ro s s - s e c tio n  at o ther 
e n e rg ie s  w as ob ta ined  re la t iv e  to  the  c r o s s - s e c t io n s  fo r  U235 fro m  the sam e 
co m p ila tio n , c o r re c t in g  fo r  the  e ffe c ts  of the  P u 239 and P u 241 con ten t of the 
p lu ton ium  fo il and the  U238 content of th e  u ran iu m  fo il. In the su b -th re sh o ld  
re g io n , th e  c o r re c t io n  to  th e  P u 240 c r o s s - s e c t io n  f o r  th e  e ffec t of the  o th e r  
p lu ton ium  iso to p es  w as 20%. The background  due to  spontaneous fis s io n  w as 
m uch  l a r g e r  than  th is ,  be ing  a s  h igh  a s  80% of the  to ta l  count a t som e 
e n e rg ie s .

RESULTS AND DISCUSSION

T he c r o s s - s e c t i o n s  o b ta in e d  a r e  show n in  F ig . 1. S ta t i s t ic a l  e r r o r s  
a r e  shown in  th e  f ig u re , w hich a lso  g ives the  r e s u l t s  of NESTEROV and 
SMIRENKIN [1] and  RUDDICK and W HITE [2 ]. In g e n e ra l a l l  th re e  s e ts  of 
r e s u l t s  a r e  in  good a g re e m e n t w ith in  th e  e x p e r im e n ta l e r r o r s .

T he c r o s s - s e c t io n  of p -w a v e  f is s io n  fo r  a i- s a d d le - p o in t  s ta te  and th e  
f - r o ta t io n a l  le v e l b a s e d  on th is  w as c a lc u la ted  f ro m  th e  e x p re ss io n

a f = (2 е + 1 ) 2 тг2 7г2 1 } X ^ -  . ,

T he f is s io n  w idth  w as d e r iv e d  f ro m  th e  b a r r i e r  p e n e tra t io n  fo rm u la  of H ill 
and W h e e le r .

г - D 1 
'  2* 1 + е 2,т(Ег- Е7 ы /

The v a lu es  of D= 5. 5 eV fo r  the a v e ra g e  le v e l sp ac in g  and = 0.032 eV 
fo r  the  a v e rag e  ra d ia tio n  w idth w ere  u sed  [7] .  The p-w ave s tren g th  function 
Г п / d  w as given the value  2 Х1 0 -4  a s  deduced f ro m  m e a su re m e n ts  on ad jacen t



284 M. De VROEY et al.

Fission cross-section for Pu240.

О present experiment '
X experiments of RUDD ICK and WHITE[2]
+ experiment of NESTEROV and SMIRENKIN [1] .

The solid curve is the calculated p-wave fission cross-section

h eav y  e le m e n ts  [8 ] .  T he c o n tr ib u tio n  to  th e  to ta l  w id th  Г  f ro m  in e la s t ic  
n e u tro n  s c a tte r in g  w as c a lc u la ted  using  the  o b se rv e d  in e la s tic  c ro s s - s e c tio n  
fo r  th e  low est exc ited  s ta te  in  U 238 1 9 ], w hich h as  the sam e energy , sp in  and 
p a r ity  a s  the co rresp o n d in g  s ta te  in  P u 240. F ig u re  1 shows the c ro s s - se c tio n  
c a lc u la te d  u s in g  v a lu es  of E f and  hu, th e  f is s io n  b a r r i e r  p o s itio n  and th ic k 
n e s s , of 710 and 650 keV re s p e c tiv e ly  [10].

C le a rly  a sm a ll ad ju s tm e n t of hu w ould f u r th e r  im p ro v e  th e  ag re e m e n t.

CONCLUSIONS

The e x p e r im e n ta l w ork  d e s c r ib e d  above, to g e th e r  w ith th a t of S m irenk in  
and N e s te ro v , and R uddick  and W hite, e s ta b l is h e s  th a t th e  " s u b - th re s h o ld "  
f is s io n  c r o s s - s e c t io n  of P u 240 e x is ts ,  and h a s  a  m agn itude of about 100 m b, 
w hile B rooks h as  shown th a t the  c ro s s - s e c tio n  in  the eV reg ion  is  vanishingly 
s m a l l .  T he d is c u s s io n  above in d ic a te s  th a t  th e s e  o b s e rv a t io n s  a r e  co n 
s is te n t w ith the assu m p tio n  th a t below  about 400 keV, neu tron-induced  f iss io n  
in  P u 240 p ro c e e d s  th ro u g h  a  ^ -s a d d le -p o in t  s ta te .  The a lm o s t c o n s tan t 
f is s io n  c r o s s - s e c t io n  f ro m  30 keV to  300 keV  i s  due to  the  fac t th a t th e  in 
c r e a s e  in  f is s io n  b a r r i e r  p e n e tra b il ity  in  th is  re g io n  i s  b a lan ced  by th e  d e 
c r e a s e  in  p -w ave  com pound n u c le a r  c r o s s - s e c t io n .
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ВЗАИМОДЕЙСТВИЕ НЕЙТРОНОВ С ЯДРАМИ 
УРАНА-235 В ОБЛАСТИ ЭНЕРГИЙ 0 ,0 0 2 -г-30 кэв

ВАН Ш И-ДИ, ВАН Ю Н-ЧАН, Е . ДЕРМ ЕН ДЖ И ЕВ и Ю. В.  РЯ БО В  
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

INTERACTION OF NEUTRONS WITH U235 NUCLEI IN THE ENERGY RANGE 2 eV - 30 keV. The 
fast pulsed reactor of the Joint Institute for Nuclear Research was used to measure the total cross-section, the 
fission cross-section and the radiative-capture cross-section of U235 by the time-of-flight method with a reso
lution of ~ 0 . 04 |is/m. The flight length was 1000 m. The time spectra were recorded by 2048-channel 
time analysers.

To measure the total cross-sections by the transmission method, a resonance-neutron scintillation counter 
with lithium glass was used. The fission, radiative-capture and total cross-sections were measured by the 
auto-indication method using a large liquid scintillation detector with cadmium added to the solution. The 
sample to be investigated was placed in the axis of a cylindrical opening in the vessel, in a geometry close 
to 47Г. The volume of the detector was scanned by 32 FEU-24 photomultipliers. The fissions were identified 
by the delayed coincidences between the scintillations corresponding to the recording of the prompt gamma 
rays and the moderated prompt fission neutrons. Radiative capture is not accompanied by a delayed pulse. 
The efficiency of recording fissions and radiative capture was ~50‘7oand~25% respectively, while the back
ground (expressed as a percentage of the strong resonances) was ~ 1% and ~15% respectively. The area method 
was used to obtain the parameters grn, Г, Tf and Гу for a number of low-lying levels. The average widths 
of Гу and Ff over all the levels were (42 + 3) mV and (51+6) mV respectively. The levels were divided into 
two systems with aj< 1 (cti ~ 0. 5) and a¡> 1 («г~ 1. 5) and Г | и 72 mV and г | ft» 25 mV respectively, which 
may be connected with the two spin values 3~ and 4“ of the compound nucleus.

The energy dependence of the ratio of radiative-capture to fission cross-sections was obtained in the 
neutron-energy range from 2 eV to 30 keV. '

Measurements using a sample of U238 instead of U235 made it possible to take into account experimentally 
the contribution of the radiative capture óf U238 to a .

INTERACTION ENTRE NEUTRONS ET NOYAUX DE 235 U DANS LA REGION DES ÉNERGIES DE 2 eV 
A 30 keV. A l'aide du réacteur puisé à neutrons rapides de l'Institut unifié de recherches nucléaires, les auteurs 
ont mesuré, par la méthode du temps de vol, avec un pouvoir de résolution de »  0, 04 /js/m, la section efficace 
totalé, la section efficace de fission et la section efficace de capture radiative pour 235 U. Le parcours avait 
une longueur de 1000 m. En vue d'enregistrer les spectres en fonction du temps,, on a employé des analyseurs 
à 2 048 canaux.

Les sections efficaces totales ont été mesurées par la méthode de la transmission à l'aide d'un détecteur 
à scintillation (verre au lithium) pour les neutrons de résonance. Pour déterminer la section efficace de fission, 
celle de capture radiative et les sections efficaces totales par la méthode de l'autoindication, on a employé un 
grand détecteur à scintillateur liquide en ajoutant du cadmium à la solution. L’échantillon était placé dans 
l ’axe de l'orifice cylindrique de la cuve dans une géométrie proche de 4тг. Le volume du détecteur était 
examiné à l'aide de 32 photomultiplicateurs FEU-24. On identifiait les fissions par les coincidences retardées 
entre les scintillations dues à l'enregistrement des rayons gamma instantanés et à celui des neutrons de fission 
instantanés ralentis. La capture radiative ne s'accompagne pas d'une bouffée retardée. L'efficacité d'en
registrement des fissions était d'environ 50% et celle de la capture radiative de 25%, le mouvement propre 
s'élevait respectivement à и 1% et «  15% du comptage dans les fortes résonances. Grâce à la «méthode 
des plages», on a obtenu les paramètres g r n, Г , Tf et Г у  pour plusieurs niveaux peu élevés. Les largeurs 
moyennes de Г у  et Tf s'élèvent, pour tous les niveaux, respectivement à (42 + 3) et (51+6) mV. Ori a partagé 
les niveaux en deux catégories telles que a ¡  < 1 (â j «  0, 5) et 0Í2 > 1 (ct¡ w 1. 5), и 72 mV et Г£ и 25 mV, 
ce qui peut s'expliquer par le  fait que le  spin du noyau composé présente deux valeurs; 3“ et 4".

Dans la région des énergies des neutrons de 2 eV à 30 keV, on a déterminé la variation selon l'énergie 
du rapport entre la section efficace de capture radiative et la section efficace de fission.
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Des mesures sur un échantillon de 238U substitué à 235U ont permis de prendre expérimentalement en 
considération la contribution de la capture radiative de 238U à la valeur de a .

ВЗАИМОДЕЙСТВИЕ НЕЙТРОНОВ С ЯДРАМ И УРАН А -235 В ОБЛАСТИ ЭНЕРГИЙ
2 эв-гЗО кэв. На импульсном быстром реакторе Объединенного института ядерных исследо
ваний методом времени пролета с разрешением ~0,04 мксек/м  проведены измерения полного 
сечения, сечений деления и радиационного захвата урана-235. Пролетное расстояние со
ставляло 1000 м . Временные спектры регистрировались 2048-канальными временными 
анализаторами.

При измерениях полных сечений по методу пропускания использовался сцйнтилляцион- 
ный детектор резонансных нейтронов на литиевых стеклах. Измерения сечений деления, 
радиационного захвата и полных сечений методом самоиндикации проводились с помощью 
большого жидкостного сцинтилляционного детектора с введенным в раствор кадмием. И с
следуемый образец помещался на оси цилиндрического отверстия бака в геометрии близкой 
к Аж. Объем детектора просматривался 32 фотоумножителями Ф ЭУ-24. Деления идентифи
цировались по задержанным совпадениям между сцинтилляционными вспышками, соответ
ствующими регистрации мгновенных 7 -лучей и замедлившихся мгновенных нейтронов деления. 
Радиационный захват не сопровождается задержанным импульсом. Эффективности регистра
ции делений и радиационного захвата составляли ~50% и ~25%, а фоны ~1% и ~15% от счета 
в сильных резонансах соответственно. "Методом площадей" получены для ряда низколежащих 
уровней параметры g r n , Г ,  T f и Г у . Средние ширины Г у и Tf по всем уровням равняются 
(42 ± 3 ) мв и (51 ± 6) мв, соответственно. Проведено разделение уровней на две системы с 
о,1 < 1  (ô i~ 0 ,5 )  и « 2 > 1  («2 - 1 ,5 ) и « 72 мв и Г^ » 25 мв, соответственно, что, возможно, 
связано с двумя значениями спина 3 и 4* составного ядра.

В области энергий нейтронов от 2 эв до 30 кэв получена энергетическая зависимость 
отношения сечений радиационного захвата и деления.

Измерения с образцом урана-238, помещенного на место образца урана-235, позволили 
экспериментально учесть вклад радиационного захвата урана-238 в а.

INTERACCION DE LOS NEUTRONES CON LOS NUCLEOS DEL 235U EN EL INTERVALO ENERGETICO
2 eV - 30 keV. En el reactor pulsado de neutrones rápidos del Instituto Central de Investigaciones Nucleares, 
los autores midieron por el método del tiempo de vuelo con un poder de resolución de ~ 0, 04 jjs/m la sección 
eficaz total ylas secciones eficaces de fisión y de captura radiativadel 235U. La trayectoria del vuelo era 
de 1000 m. Los espectros en función del tiempo se registraron con un analizador de 2048 canales.

Para medir las secciones eficaces totales por el método de transmisión, se utilizó un detector de centelleo 
para neutrones de resonancia, con vidrio de litio. La sección eficaz de fisión, la de captura radiativa y las 
secciones eficaces totales se midieron por el método de autoindicación mediante un gran detector de centelleo 
líquido, con cadmio en solución. La muestra que se quería estudiar se colocó en el eje del orificio cilindrico 
del recipiente, de geometría próxima a 4ir. El volumen del detector fue abarcado por 32 fotomultiplicadores 
FEU-24. Las fisiones se identificaron por coincidencias retardadas entre impulsos de centelleo que corresponden 
al registro de los rayos gamma instantáneos y al de los neutrones instantáneos de fisión moderados. La captura 
radiativa no va acompañada de impulsos retardados. El rendimiento de registro de las fisiones y de la captura 
radiativa fue de ~ 1% y ~15‘7« del recuento en la región de las resonancias fuertes. "Por el método de áreas” 
se obtuvieron para toda una serie de niveles inferiores los parámetros grn, Г, Tf у Ту. La anchura média de 
Гу y Tÿ en todos los niveles es igual a (42 ±3) mV y (51+ 6 ) mV, respectivamente. Se efectuó una distri
bución de los niveles en dos sistemas con a 1 (c^ ~ 0, 5) у ot2 > 1 ( ct2 ~  1, 5) y Tf w 72 meV y «  25 MeV 
y Tf «25 meV respectivamente, lo que puede explicarse por el hecho de que el spin del núcleo compuesto 
presenta dos valores, a saber 3“ y 4~. .

Para neutrones de energfa comprendida entre 2 eV y 30 keV se determinó la influencia de la energía 
sobre la razón entre sección eficaz de captura radiativa y la sección eficaz de fisión.

Efectuando las mediciones con una muestra de 23“U, en lugar de 235 U, se pudo tener en cuenta ex
perimentalmente la contribución de la captura radiativa del 23̂ J al valor a .

И сследованию  взаи м од ей стви я  нейтронов с ядрам и урана-235  в широ
кой области  энергий посвящ ено значительное число работ [1—7]. 

Для энергий Е п <50 эв  были определены  парам етры  сильных уровней, 
однако точность определения g r n , Г , особенно Tf , о ставал ась  невы сокой.
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П олная радиационная ширина Гу , м ало  м еняю щ аяся для первы х н и зк о л е- 
жащих уровней , сч и та л ась  постоянной и равной (33 ± 10) м э в .

. В последние годы  были изм ерены  для ур ан а-2 3 5  средние сечения д е 
ления в области энергий нейтронов до 20 кэв [5], средние полные сечения — 
в области энергий до 10 кэв [6] и средние сечения деления и радиационного 
за х в ат а  — в области энергий нейтронов выше 30 кэв [7].

В настоящ ей раб оте использована новая эксперим ентальная м етодика 
для исследования взаимодействия с ядрами урана-235 в области 0,002 430 кэв 
с целью получения уровней и определения средних сечений деления и радиа
ционного за х в ат а .

МЕТОДИКА ИЗМЕРЕНИЙ

И зм ерения производились м етодом  времени пролета с импульсны м бы 
стрым реактором  Объединенного института ядерных исследований [8] в качест
ве источника р езо н ан сн ы х  н ей тр о н о в . П ролетное р ас ст о я н и е  со с та в л я л о  
1000 м . Временные спектры регистрировались 2048-канальны ми анализатора
ми с ширинами каналов 3 2 ,1 6  и 8 м к сек  при изм ерен и ях  в эн ергети чески х  ин
тервалах  0,002 4-0,005; 0,005 4 Г,5 и 1,5 4-30 кэв, соответственно. Это обес
печивало A t/L *  0,04 м к с е к /м .

Акты деления и радиационного за х в а т а  реги стри ровали сь  с помощью 
д етектора  — цилиндрического бака с жидким сцинтиллятором , содержащ им 
кадмий [9]. И сследуемы й образец (D-образец) помещ ался на оси цилиндри
ческого  отверсти я  бака в геом етрии  близкой к 4ж. Для уменьш ения р а с 
сеяния нейтронов на возд ухе это т  объем  о т к а ч и в а л с я . С х ем а д е те к то р а  
и б л о к -сх ем а  электронной  аппаратуры  п оказаны  на р и с . 1 . '

Принцип регистрации основан на том ф акте, что деление сопровож дает
ся испусканием м гновенны х у -лучей  и нейтронов, а радиационный захват  — 
только у -луч ей . у л у ч и  деления и радиационного захвата  регистрировались 
по св ето в о й  вспы ш ке в сц и н ти лл я то р е . Н ейтроны  д ел ен и я , з а м е д л я я с ь  
в водородосодержащей среде сцинтиллятора, захваты вались  ядрами кадмия 
и давали  к ас к а д  у -к в а н т о в  с полной эн ер ги ей  «  9,2 М эв , которы й та к ж е  
р еги с тр и р о в а л с я  по св ето в о й  вспы ш ке в сц и н ти лляторе . С реднее вр ем я  
жизни в д е те к т о р е  « 8 м к с е к .

Задерж анное совпадение соо тветство вал о  ак ту  деления, и э т а  инфор
мация накапливалась временным анализатором . Акты без сопровождающе
го им пульса регистрировались  другим временным ан али затором . П ослед
няя информация вклю чала собы тия, относивш иеся к радиационному захвату  
нейтронов, делению, не зарегистрированном у в делительном  канале, и, н а
конец, фону.

Фон, со зд аваем ы й  радиоактивностью  пом ещ ения, косм ичёским  и зл у 
чением  и естеств ен н о й  y -акти вн о стью  о б р азц а , не зави си т  от врем ени  и 
д остаточн о  точно у ч и т ы в а е т с я .

Для надеж ного исклю чения фона при работаю щ ем р еак то р е  и сп ользо 
вались  пом ещ енны е в нейтронны й пучок д о стато ч н о  то л с ты е  ф ильтры  из 
с е р е б р а , к о б а л ь та  и м а р г а н ц а . С ч ет  в р езо н ан са х .п р и  Е п = 5 ,2  эв  (A g), 
Е п = 1 3 2  эв  (Со) и Е п = 0 ,3 3 7  и 2 ,3 6  к эв  (Мп) и з - з а  п олн ого  поглощ ения 
ф и льтрам и  нейтронов эти х  эн ер ги й  р ав ен  ф ону.
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Р и с . 1  .

Продольный р а з р е з  д е т е к т о р а  и е г о  положение на нейтронном п учке .
Б л о к - с х е м а  р е ги стри рую щ ей  а п п а р ат у р ы .  ■ (О бозначения у к а з а н ы  

на р и с у н к е ) .

М еж ду чувстви тельн ы м  объем ом  д е т е к т о р а  и образц ом  пом ещ ался 
фильтр из см еси парафина с L i2 C 0 3 для снижения фона рассеянны х о б р аз
цом нейтронов. Фон, обусловленны й потенциальны м  р ассеян и ем  н ей тро
нов образцом урана-235 , определялся из отдельных измерений с ураном-238 
(низкоэнергетическая область) и свинцом в качестве образцов.

Таким образом , после учета фона счет в канале, регистрирующем р а 
диационный з а х в а т , определялся только  актам и  радиационного за х в а т а  и 
делениями, не зарегистрированны м и в делительном канале. Этот счет для 
одного канала врем енного  ан ал и зато р а  можно п р ед стави ть  в следую щ ем 
виде:

. 19*
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Д ^ 0 = Д ^ + | -  A N } ,.-  (1)

где ANy -  число зарегистрированны х актов деления в i -том. канале первого 
временного анализатора;

AN£ -  число зарегистрированны х актов радиационного зах вата  в i -том  
канале второго временного анализатора за  одинаковое время 
изм ерений;

К — эф ф екти вн ость , с которой в канале радиационного за х в ата  р е 
гистрирую тся акты , относящ иеся к делению; 

ef -  эффективность регистрации актов деления в делительном канале. 
Величина К « 0 ,2  и и звестн а  с точностью  не хуже (2 — 3)%. Подробнее 

вопрос об определении поправки К обсуж дается в работе [10].
Для у ч е та  фона в к ан ал е , регистрирую щ ем  делен и я , исп ользовали сь  

задерж ан н ы е совпадения с вр ем ен ем  задерж ки, в « 10 р а з  превыш аю щ ем 
ср ед н ее  врем я  жизни н ейтрона в д е т е к т о р е . Э то позволило  у ч е с т ь  фон 
случайны х совпадений  в п ред елах  о тд ел ьн о го  р е з о н а н с а .

При изм ерениях  с образцам и урана-235  фон в канале делений с о с т а в 
лял не более (1 т2 )% , а в канале регистрирую щ ем  радиационный за х в а т , — 
не более 20% от сч ет а  в сильных р езон ан сах  (например, резонансы  с Е 0 = 
8,77 эв  и E q = 12,39 эв ).

Э ф ф ективности  регистрации  актов  деления и радиационного за х в а т а  
в различны х сериях  изм ерений  составляли  e f « (40  —60)% и « (20  — 30)%,
со о т в ет ст в ен н о .

Помимо описанного изм ерения, были проведены изм ерения полных с е 
чений урана-235  м етодом  самоиндикации и пропускания. В первом случае 
использовался делительный канал детектора, имеющий низкий уровень фона. 
Во втором  случае и сп ользовался  сцинтилляционный детектор  на литиевы х 
с тек л ах .

В длительны х сериях изм ерения эф ф екта  и фона ч еред овали сь , и по
лученная на временны х ан али заторах  информация периодически п ер ед ава
л ась  в п ам ять  электронной вы числительной маш ины, на которой п рои зво 
дилась п ред варительная обработка эксперим ентальны х данны х. В и зм е 
рениях использовались  образцы  уран а-235  в виде м еталли ч ески х  пластин 
и окиси, нанесенной на алюминиевую ф ольгу  площадью до 250 с м 2 и об о 
гащ ением  и сследуем ы м  изотопом  до 90%.

Толщины образцов составляли : 
при и зм ерениях  сечений деления и радиационного за х в а т а  —

8 * 10-5 ; 4 * 1 0 '4 ; 1 -10-3 и 2> 1 0 '3 яд ер /б ар н ; 
при изм ерениях  самоиндикации —

D -  образец  2 • 10_3 я д ер /б ар н ,
Т - о б р а з ц ы  4• 10 '4 и 2 -1 0 * 3 яд ер /б ар н ; 

при и зм ерениях  пропускания —
Т -  образцы  2 -1 0 _3 и 2 -1 0 '2 я д ер /б ар н .
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Суммарное число отсчетов детектора по всем у резонансу, приведенное 
к единичным потоку и эф ф екти вн ости , не зависит от разреш ения и м ож ет 
бы ть записано в виде [12]:

д а . . § Ав, (2)
П (Е 0)е; Г

гд е  П (Е 0) — число нейтронов в единичном эн ергети ческом  и н тервале , п а
дающих на всю площадь образца за  врем я изм ерений;

Г , F¡ -  полная й делительная или радиационная ширины р а с с м а т р и 
ваем ого  уровня;

6j -  эф ф ективность регистрации актов деления или радиационного 
за х в ата ;

A D — площадь провала на кривой пропускания; 
n D -  число я д е р /с м 2 детекторного  образц а .

При вычислении площади р езон ан са производилось обрезание крыльев 
при энергиях  Е 0 — г)г и Е 0 +г)2 . С оответствую щ ая поправка вводилась в 

пстрГ2 /_1_ + J _  
ч*71 Г) g

льев  соседних резонансов учиты вался аналогичным об р азо м . Группы р е 
зонансов, для которых эту  процедуру невозмож но было надежно выполнить 
и з - з а  недостаточно  вы сокого  разреш ения , обрабаты вались  с и сп о л ь зо ва
нием геом етрич еского  разлож ения площ адей. Это относится ,главны м  об
р азо м , к области 40 —50 эв .

Для то го , чтобы и збеж ать  больших ошибок при определении величины 
I l(E 0)ef , осущ ествлялась  калибровка на тепловое сечение у р ан а -2 3 5 , при
нятое равны м  C T f ( th )  = (582 ± 6 )  барн, и значение

виде — - —  + —  ]. Вклад в площадь рассм атриваем ого  резонанса кры-

« (th ) = а пу ( th ) /a f(th)=  0 ,176 ± 0 ,0 0 2 . (3)

Ошибка калибровки — около 5%.
При изм ерениях методом самоиндикации из отношения суммарных ско 

р о стей  с ч ет а  по и сслед уем ом у  р езо н ан су  с T -о б р азц о м  и б ез н его  полу
ч а е т с я  вы раж ение

E N i (D, Т) Ап+т -  Ат
s <d ’ t > = ' V n 1(d ) ^ p (" t% )  = — ; -d- т ’ . <*>

где Ор — сечение потенциального р ассеян и я . Это выражение не содерж ит 
значений потока и эф ф ективности детектора и является  функцией п арам ет
ров, определяющих А, отношения n D/n T и стр .

Таблицы значений S (D, Т) были рассчитаны  на электронной вы числи
тельной м аш ине. Н аходя эксперим ентальную  величину S (D , Т ), можно из 
вы раж ения (4) получить зави си м ость  g r n от Г .
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П ю '3л )
Р и с . 2

О пределе ни е  п а р а м е т р о в  g r n и Г  из кривых с ам оиндикации  (S1 S2 ) 
и п ропускания  ( Т ^ Т г )  для уровня  19,3 э в .

А -  данн ы е  р аб о т ы  [3],
. ■ А — данные р аб о т ы  [2], .

• О  -  данны е  р аб о т ы  [4], .
. © -  данные н ас то ящ ей  р а б о т ы .

О бработка кривых пропускания известны м  методом площадей, подробно 
описанном в работе [13], такж е позволяла получать зависим ость  g r n от Г .

Кривые g r n = f(T ) , полученные методом  самоиндикации и пропускания, 
п ер есекаю тся  под больш ими у глам и  (близкими к тг/2), чем  кривы е, полу
ченные только в эксперим ентах  по пропусканию. Это позволяет с большей 
надеж ностью  определять парам етры  уровней gT n и Г .  Эта процедура ил
л ю стри руется  р и с . 2 и 3 для уровней 19,3 и 10,2 э в .  В та б л .1  приведены 
п арам етры  уровней ур ан а -2 3 5  в области  энергий  2 — 50 э в .

И з вы раж ения (2) для случ ая  ncr0 « 1  были получены средние по н е 
скольким образцам  значения а 0Г у и croPf для данного резонанса, a величи
на а  о п р ед ел ял ась  как  их отнош ение. В н екоторы х сл у ч аях  величина а  
определялась  непосредственно из отношения приведенных к одной эф ф е к 
тивности  и одном у врем ени  и зм ерен и я  аппаратурны х сп ек тр о в , с о о т в е т 
ствующ их зах ватн о м у  и делительном у к ан алам . В этом  случае величина 
а 0Гу определялась  как  « (aoT f). Д елительную  ширину получали из в ы р а
жения Ff = Г /1  +а,  полную радиационную — из Гу = Г  — P f . Для уровней с 
н еи звестн ой  полной шириной Г  радиационная ширина Гу принималась по
стоянной и равной 40 м эв  (Г у = 4 0  м эв  — среднее значение, полученное по 
25 уровням , приведенны м  в таблице 1), а T f = Гу / а .

П олное сечен и е стоГ Для в с е х  и зв е ст н ы х  уровней  у р ан а -2 3 5  м ож но 
сч и та ть  равны м  сгоГу + ооГ{-, та к  как  величина сгоГп п ренебреж им о м ал а  
(Гп « Г у + r f ). Отсюда можно определить g r n = (стГу -ь сто Гр)/47Г где 27т Хо— 
длина волны нейтрона при энергий Ео . Эти значения g r n в пределах э к с 
перим ентальны х ошибок согласую тся  с величинами g r n , полученными для 
тех  же уровней из изм ерений пропускания и самоиндикации. В таб л .1  при
ведены средние значения g r n для таких уровней.

В т а б л .2 приведены  значения усредненны х по вы бранны м  э н е р г е т и 
ческим  интepвáлам  сечений деления и радиационного за х в а т а , а такж е 
а = < стПу (Е > /<  CTf(E) > в области  энергий от 0 >1 до 30 к э в . Как уж е о т м е 
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Л ю ' 3 зв)

Р и с .3 . . .

О пределени е  п а р а м е т р о в  g r n и Г из кривых сам оиндикации  (S1 S2 ) ,
и пропускания ( Т ^ Т г )  для уровн я  10,2 э в .

чалось выше, возм ож ная си стем ати ч еск ая  ошибка калибровки сечений д е 
ления и радиационного з а х в а т а  по теп ловы м  сечен и ям  с о с т а в л я е т  « 5%. 
Однако при определении сечения радиационного захвата  в области несколь
ких кэв и выше возникаю т трудности, связанны е с учетом  возрастаю щ его  
фона потенциально и резонансно рассеянны х нейтронов. Для то го , чтобы 
исключить значительны е ошибки, связанны е с учетом этого фона, осущ ест
влялась нормировка значения а на значение а = 0 ,376±0,036  при Е п = 30 кэв 
полученное в работе [7]. Эта нормировка приводит к появлению возможной • 
си с те м а ти ч е ск о й  ошибки в сечении радиационного за х в а т а  « 15% в это й  
об ласти  эн ерги й .

Дополнительные измерения с образцом урана-238, помещенным на м ес 
то исследуем ого  образца уран а-235 , позволили эксперим ентально учесть  
вклад радиационного за х в а т а , обусловленного ураном -238 .

ОБСУЖДЕНИЯ .

При интерпретации эксперим ентальны х данных для урана-235  в р е з о 
нансной области сущ ествую т известны е трудности, связанны е с пропуском 
за м е тн о го  числа уровней , нед остаточн о  вы сокой точностью  определения 
парам етров  уровней и, наконец, невозм ож ностью  до сих пор прям ого э к с 
перим ентального определения значений спинов уровней.

И з и звестн ой  формулы  Б р е й т а -В и гн е р а  для и золированного  уровня 
сл ед у ет , что величина сечения в резон ан се  пропорциональна Г п / Г .  Этот 
ф акт при достаточно широких распределениях  Г п и Tf м ож ет привести  к 
сущ ествованию  зам етн ого  числа уровней с нейтронными ширинами, нам но
го  меныпими средних, и полными ширинами, значительную  ч асть  которых 
в большинстве случаев со ставл яет  делительная ширина, сравнимыми с р а с 
стояниям и м еж ду уровням и . Т акие резон ан сы  эксп ери м ен тальн о  трудно 
обнаруж ить. На р и с .4 показано  эксперим ентально полученное р асп р ед е
ление приведенны х нейтронны х ширин ур ан а-2 3 5  для 78 уровней , которое 
удовлетворительно  о п и сы вается  X2 — расп ред елен и ем  с числом  степ ен ей



ПАРАМ ЕТРЫ  УРОВНЕЙ У РА Н А -235 В О БЛ АС ТИ  ЭН ЕРГИ Й  2 - 5 0  эв

Таблица 1 ■

Е,
эв а

а оГ7 <7 <70(Гу +Г>) . стог 2gF n ' 2 g r ° Г r f ГУ

барн. эв мэв

0,282 *±0,003 0,39 ±0,05 9,3 ±0,9 3,6 ±0,7 - 12,9 ± 1,3 0,0027 ±0,0003 0,0052 ±0,0005 114 ± 8 82 ± 8 32 ± 3

1,138*±0,010 0,40 ±0,05 12,1 ±1,2 4,9 ±0,9 ' - 17,0 ± 1,7 0,0149 ±0,0015 0,014 ±0,001 148 ±12 10 6 ± 11 42 ± 4

2,02 6 ±0,004 2,8 ± 0 ,3 1,47 ±0,05 4Д ±0,6 5 ,6 ± 0 ,6 - 0,0087 ±0,0009 0,0061 ±0,0006 . 54 ± 7 14 ± 2 40

2,84 ±0,02 0,3 ±0,1 1,15 ±0,25 0,35 ±0,14 1,5 ±0 ,3 - 0,0033 ±0,0007 0,0020 ±0,0004 173 ± 53 133 ±40 40

3,136 ±0,006 0,33 ±0,08 7,9 ±0 ,6 2,6 ±0,4 10,5 ±0 ,8 1 1 ,6± 2,5 0,027 ±0,003 0,015 ±0,002 123 ±15 92 ± 12 31 ± 6

. 3,584 ± 0 ,006 0,62 ±0,09 10,3 ±0,5 6,4 ±0,7 16,7 ±0,9 17,2 ± 2,8 0,047 ±0,004 0,025 ±0,002 81 ± 7 50 ± 5 31 ± 4

4,81 ±0,01 6,5 ± 0 ,9 2,6 ±0,2 16,8 ±0,9 19,4 ±0,9 16,2 ± 2,5 0,066 ±0,005 0,030 ±0,002 34 ±20 4 ,5± 3 29 5 ±19

5 ,45 1,9 ± 0 ,4 2,1 ±0,3 4,0 ± 1 ,3 6,1 ± 1 ,4 4,8 ± 0,9 0,023 ±0,003 0,0099 ±0,0013 70 ±20 '24 ± 7 46 ±11

5 ,82 0.,64 ±0,30 1,6 ±0,5 1,0 ±0,7 2 ,6 ± 0 ,9 - 0,012 ±0,004 0,005 ±0,002 103 ±49 63 ±30 40

6,20 ±0,01 0,55 ±0,15 4 ±1 2,2 ±0,8 6,2 ± 1 ,3 6,7 ± 2,0 0,031 ± 0 ,006 0,013 ±0,002 106±31 68 x 2 3 38 ±17

6,40 ±0,01 4 ,6  ± 0 ,6 11,5 ±0,4 53 ±5 65 ±6 55 ± 4 0,30 ±0,02 0,118 ± 0,008 63 ±15 11 ± 3 52 ±13

7,095 ±0,015 1,4 ± 0 ,2 9,1 ±0,4 13 ±1 22 ±1 20 ± 2 0,115 ± 0 ,006 0,043 ±0,002 52 ± 9 21 ± 4 31 ± 5

8,77 ±0,02 0,55 ± 0,07 106 ±4 58 ±5 164 ±6 178 ±14 1,15 ±0,05 0,39 ±0,02 113 ± 17 73 ±12 40 ± 7

9,30 ± 0,03 0,50 ± 0,09 13,1 ±0,5 6,8 ±0,9 20 ±1 21 ± 4 0,147 ± 0,014 0,048 ±0,005 109 ±43 72 ± 30 37 ±15

9,73 ± 0 ,0 6 0 ,46 ± 0,27 4,3 ±1,0 2 ±1 6,3 ±1,4 - 0,047 ±0,015 0,015 ±0,005 127 ± 74 87 ± 51 40

10,20 ± 0 ,03 0,87 ± 0 ,13 4,6 ± 0 ,6 4,0 ±0 ,8 8,6 ± 1,0 8,1 ± 1,2 0,066 ± 0 ,006 0,021 ±0,002 88 ±23 47 ±13 41 ±14

10,65 ± 0,06 ~ 0 ,5 ~2 ~1 ~3 - ~ 0 ,025 ~ 0 ,007 120 80 40

11,05 ± 0,03 - 2 ,0 ~1 ~2 ~3 - -0 ,0 2 6 -0 ,0 0 8 60 20 40

11,66 ± 0,04 6,20 ± 0 ,06 .10,3 ±0,3 63 ±5 73 ±5 66 ± 5 0,62 ±0,03 0,182 ±0,009 . 68 ±13 9 ± 2 59 ±11

12,39 ± 0 ,0 4 1,8 ±0,2 47 ±2 85 ±5 132 ±5 137 ±10 1,29 ±0,05 0,367 ±0,014 65 ± 9 23 ± 4 42 ± 6

В
ЗА

И
М

О
Д

Е
Й

С
Т

В
И

Е
 

Н
ЕЙ

ТРО
Н

О
В

 
С 

ЯД
РА

М
И

 
У

РА
Н

А
-235 

295



Таблица 1 (продолж ение)

Е,
эв а

° о Г7 а 0Г у сто(Гу + r f) сг0Г 2 g r n 2 g r ° Г r f Г 7

барн. эв м эв

12,82 ±0,04 0 ,6 3 ± 0 ,1 6 3,1 ± 0 ,4 1,9 ± 0 ,6 5,0 ±0,8 4,3 ± 1,0 0,046 ± 0 ,006 0,013 ±0,002 100 ±40 61 ±24 39 ±18

13,28 ±0,05 0,87 ±0,22 3,0 ± 0 ,5 2,6 ± 0 ,8 5 ,6 ± 0 ,9 5 ,8 ± 1,4 0,057 ±0,009 0,016 ±0,002 90 ±30 51 ±16 45 ±17

13,67 ±0,10 0,42 ± 0,15 3,7 ±1,5 1,5 ± 0 ,8 ' 5,2 ±2,1 - 0,055 ±0,023 0,015 ± 0 ,006 135 ±48 95 ±34 40

13,98 ±0,05 0,23 ±0,11 30 ±7 7 ±3 37 ±8 - 0,40 ±0,09 0,11 ±0,03 214 ± 102 174 ±83 40

14,50 ± 0 ,06 1,2 ± 0 ,2 7,3 ±1,9 8,7 ±2,7 16, ±3 - 0,18 ±0,04 0,047 ±0,009 73 ±12 33 ± 5 40

15,42 ±0,05 1,1 ± 0 ,1 ' 10,4 ±0,4 12 ±1 22 ±1 19 ■ ± 2 0,24 ±0,01 0,061 ±0,003 93 ±27 44 ±13 49 ±14

16,08 ± 0 ,05 2,1 ± 0 ,2 9,6 ±0,3 20 ±2 30 ±2 26 ± 3 0,35 ±0,02 0,087 ± 0 ,006 41 ±10 10±  3 31 ± 7

16,66 ± 0 ,06 0,7 ±0,1 13,7 ± 0 ,6 9 ±1 23 ±1 23 ± 2 0,30 ±0,01 0,074 ±0,003 74 ±19 44 ±12 30 ± 8

16,90 ±0,10 —3 ~1 ~3 —4 - 0,05 -0 ,0 1 3 53 13 40

18,05 ± 0 ,06 0,5 ±0,1 17,3 ±0,7 9 ±2 26 ±2 26 ± 3 0 ,36 ±0,03 0,085 ±0 ,006 108 ±26 72 ±18 36 ±10

18,6 ±0,1  - ~ 0 ,6 ~ 3 ~2 ~5 - 0,07 -0 ,0 2 107 67 40

19,30 ± 0,05 0,8  ±0,1 112 ±4 90 ±10 202 ±11 229 ±14 3,2 ±0,13 0,73 ±0,03 108 ± 10 60 ± 7 48 ± 6

20,10 ± 0 ,08 0,7 ±0 ,3 3,5 ±1 ,3 2,5 ±1,4 6 ±1,9 - 0,09 ±0,03 0,020 ± 0 ,006 97 ±41 57 ± 24 40

20,62 ±0 ,06 1,8 ±0,3 5,8 ± 0 ,8 10,4 ±2,2 16 ± 2,3 - 0,25 ±0,04 0,055 ± 0 ,008 62 ±10 22 ± 4 40

21,13 ±0,05 1,6 ± 0 ,3 33 ±1 53 ±10 86 ±10 65 ±11 1,22 ±0,12 0 ,26 ± 0 ,03 60 ±15 23 ± 6 37 ±11

21,8 ± 0 ,1 \ ~ 0 ,3 - ~1 - 0,02 ~ 0 ,0051 170 .130 40

22,4 ±0,1 ~ 0 ,3 - - ~1 - 0,02 -0 ,0 0 5 5 17Ó 130 40

22,99 ± 0 ,06 1,2 ±0,2 13,0 ±0,3 16 ±3 29 ±3 23 ± 3 0,46 ±0,04 0,096 ± 0 ,008 77 ± 17 35 ± 7 42 ±11

23,43 ± 0,15 5,8 ±1,4 4,5 ±0,9 26 ±8 31,0 ±8 - 0,55 ± 0 ,14 0,11 ± 0 ,03 47 ±13 7 ±  ,2 40

23,68 ± 0,07 0,63 ±0,11 30 ±7 19 ±5 49 ±9 - 0,89 ± 0 ,16 0,18 ± 0 ,03 140 ±30 86 ±31 54 ±15

24,25 ±0,07 1,33 ±0 ,45 7,5 ±3,0 10 . ±5 17,5 ± 5,8 - 0,33 ± 0 ,1 1 . 0,067 ± 0,022 70 ± 23 30 ±10 40

24,41 ±0,15 1,0 ± 0 ,3 3,9 ±1 ,5 3,9 ±1,9 7,8 ±2,4 - 0,14 ±0,04 0,028 ±0,009 80 ±24 40 ± 12 40
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Таблица 1 (продолж ение)

■ Е, 
. эв . а

^0 ГУ ст0Г > М Г 7 + r f)' ст0Г 2&ГП 2 g r “ Г г-

барн.  эв м э в

25,16 ± 0 ,16 0,55 ±0,15 7,4 ±2,5 4Д ± 1 ,8 11,5 ±3,1 - ' 0,22 ± 0,06 0,044 ± 0 ,0 1 2 113 ±31 73 ±20 ' 40

25,56 ± 0 ,1 0  . .1,8 ±0,5 И ±4 20 ±9 31 ±10 - 0,61 ±0,19 0 ,12 ±0,04 62 ±17 22 ± 6 40
25,84 ±0,15 0,8 ±0,3 3,0 ±1,5 2,4 ±1,5 5,4 ±2,1 - 0,11 ±0,04 0 ,022 ±0,009 90 ±33 50 ± 19 40

26,55 ±0,07 0,4 ±0,1 15 ±3 6,2 ± 2 ,0 2 1 ,2 ± 3 ,6 ’ - 0,43 ±0,07 0,08 ±0,01 138 ±34 98 ±24 40

27,16 ±0,07 1,2 ±0,3 . 3,9 ± 1 ,6 4,6 ±2 ,1 8,5 ± 2,6 - 0,18 ± 0 ,06 0,035 ± 0,01 i 74 ±18 34 ± 8 40

27,86 ±0,07 0,45 ±0,10. 18 ±2 8 ±2 26 ±3 0,56 ± 0 ,06 0,11 ±0,01 131 ±29 91 ±20 : 40

28,45 ±0,09 0,7 ±0,2 4,6 ± 1 ,0 3,2 ± 1 ,2 7,8 ± 1,5 -, 0,17 ±0,03 0,032 ±0,006 97.± 27 57 ± 16 . 40

28,85 ±0,09 1,4 ±0,5 2,0 ±0,7 2,7 ±1,3 4,7 ±1 ,5 - 0,10 ±0,03 0,019 ±0,006 69 ±25 29 ± 10 40

29,69 . ±0,09 1,8 ±0,3 3,0 ± 0 ,6 5,3 ±1,4 8,3 ± 1,5 - 0,19 ±0,03 0,035 ± 0 ,006 62 ± 10 22 ± 4 40

30,55 ± 0 ,2 0 1,3 ±0,4 4Д ±0,9 5,4 ± 2 ,0 9,5 ±2,2 - 0 ,22 ±0,05 0,040 ± 0,009 70 ± 21 30 ± 9 40

30,86 ±0,10 1,4 ±0,4 6,8 ±1,5 9,6 ±3,4 16,4 ±3 ,7 - 0,40 ±0,09 0,072 ±0,016 68 ±19 28 ± 8 40

32,10 ±0,09 1,10 ±0,15 38 ±5 ' 42 ±. 6 80 ±8 - 1,97. ± 0 ,2 0 0,35 ±0,04 96±  10 46 ± 6 50' ±. 7

33,58 ±0,09 1,6 ±0,3 26 ±5 41 ± 6 67 ±8 - 1,7 . ± 0 ,2 0,29 ± 0,03 65 ±12 25 ± 5 40 .

34,45 ±0,14 1,5 ±0,3 32 ±■5 48 ±12 80 ± 13 - . 2,12 ±0,34 0,36 ±0 ,06 69 ±14 29 ± 6 40

34,90 ±0,20 1,6 ±0,5 13 ±4 21 ±9 34 ± 10 - 0,9- ±0,3 0,15 ±0,05 65 ±20 25 ± 8 40

35,27 ±0,10 0,54 ±0,10 107 ±20 58 ±17 165 ±26 - • 4,5 ±0,7 0,76 ±0,12 .114 ±21 74 ± 14 40

38,40 ±0,11 0,7 ±0,2 13 ±4 9 ±4 .22 ± 6 - 0,66 ±0,18 0,11 ±0,03 95 ± 27 55 ± 16 40'

39,47 ±0,11 1,2 ±0,2 39 ±6 47 . ±11 86 ±13 - 2,6 ±0,4 0,42 ± 0 ,06 73 ± 13 33 ± 6 40

39,9 ±0 ,2 0 ,6  ±0,2  . 8 ±3' 5 ±2,5 13 ±4 - 0,40 ±0,12 0,0 63 ±0,019 105 ±31 65 ±20 40

40,50 ±0,15 0,40 ±0,15 12 ±4 5 ±3 17 ±5 - 0,53 ±0 ,16 0,083 ±0,024 140 ±52 100 ±37 40

41,3 ±0,2 1,32 ±0,35 7 ±3 9 ±4 16 ±5 - 0,51 ±0 ,16 0,079 ±0,025 70 ± 19 30 ± 8 40

41,5 ±0,2 0 ,66 ± 0,26 4 ±1,5 3 ±1,7 7 ± 2 ,3 - 0,22 ±0,07 0,034 ±0,011 100 ±39 60 ±23 40

41,8 ±0 ,2 1,3 ±0,3 17 ±5 22 ± 8 39 ± 10 - 1,3 ±0,3 0,20 ±0,05 71 ±16 31 ± 7 40
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Таблица 1 (продолжение)

Е ,
эв а

а ог а 0Гу , М г у + r f) стог 2£г „ 2gr n Г r f г г

барн. эв мэв .

42,2 ± 0 ,3 0,75 ± 0 ,30 4 ±1 7 3 ±1,7 7 ±2,4 - ' 0,23 ±0 ,08 0,035 ±0,012 93 ±37 53 ±21 40

42,7 ± 0 ,3 1,4 ±0 ,4 2 ±0 8 2,8 ±1,4 4,8 ± 1,6 - 0,15 ± 0 ,05  ' 0,023 ±0,008 69 ±20 29 ± 8 40

43,4 ± 0 ,2 1,5 ± 0 ,4 6 ±2 6,6 ±2,5 12,6 ± 3,3 - 0,42 ±0,11 0,064 ±0,017 66 ± 20 2 6 ± 10 40

43,9 ± 0 ,2 1,2 ± 0 ,3 9 ±3 7 ±3 16 ±4 - 0,54 ± 0 ,13 0,081 ±0,020 73 ±18 33 ± 8 40

44,6 ±0 ,2 0,54 ±0,25 12 ±5 4 ±2 16 ±6 - 0,55 ±0,21 0,082 ±0,031 114 ± 52 74 ±34 40

45,0 ± 0 ,3 0,40 ± 0 ,2 6 ±2 5 2,2 ±1,5 8,2 ±3,0 - 0,30 ±0,11 0,045 ±0 ,016 140 ± 70 100 ±50 40.

45,8 ± 0 ,2 1+ О С
П 5 ±2 8,5 ±4,2 13,5 ±4,5 - 0,48 ± 0 ,1 6 0,071 ±0,023 63 ±18 23 ± 7 40

47,06 ±0 ,14 1,2 ± 0 ,2 23 . ±5 27 ±7 50 ±8 - 1,8 ± 0 ,3 0,26 ±0,04 72 ±12 32 ± 5 40

48,0 ±0 ,15 1,6 ± 0 ,4 10 ±3 16 ±6 26 ±7 - 1,0 ± 0 ,3 0,14 ±0 ,04 65 ±16 25 ± 6 40

48,3 ± 0 ,2 0,8 ± 0 ,3 12 ±5 10 ±6 22 ±8 - 0,8 ± 0 ,3 0,12 ±0,04 90 ±34 50 ± 19 40

48,6 ± 0 ,2 0,5 ± 0 ,2 6,0 ±2 5 3 ±1,7 9 ±3 - 0,3 ±0,1 0,05 ±0,02 120 ±48 80 ±32 40

49,3 ± 0 ,3 1,8 ± 0 ,4 7 ±2 13 ±5 20 ±6 - 0,8 ± 0 ,2 0,12 ±0,03 62 ±14 22 ± 5 40

50,2 ± 0 ,3 1,6 ± 0 ,4 4 ±1 5 6 ±3 10 ±3 - 0,4 ±0,1 0,06 ±0,015 65 ±16 25 ± 6 40

* Звездочкой отмечены уровни, параметры которых взяты из работы [2].
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Т а б л и ц а  2

ЗНАЧЕНИЯ УСРЕДНЕННЫ Х ПО ВЫ БРАННЫ М  Э Н ЕРГЕТИ Ч ЕС К И М  
ИНТЕРВАЛАМ  СЕЧЕНИЙ ДЕЛЕНИЯ И РАДИАЦИОННОГО 

ЗАХВАТА, А ТАКЖЕ <* = < стпу (E > /crf(E) > В ОБЛАСТИ -
ЭН ЕРГИЙ  ОТ 0,1 ДО 30 кэв .

Е, кэв CTf, барн о-пу, барн ( (any +CTf), барн а

0,1 4- 0,2 20,60 ±0,10 19,1 ±0,5 39,70 ±0,50 0,91 ±0,02

0,2 4- 0,3 19,80 ±0,10 12,1 ±0,4 31,90 ±0,40 0,61 ±0,02

0,3 4 -0 ,4 12,7 ±0,14 6,1 ±0,3 18,80 ±0,33 0 ,48± 0 ,02

0,4 t  0,5 13,8 ±0,14 5,1 ±0,3 18,90 ±0,33 0,37 ±0,02

0,5 4- 0,6 14,8 ±0,15 3,6  ±0,2 18,40 ±0,25 0,24 ±0,01

0,6 •f 0,7 11,3 ±0,14 4 ,8 6 ± 0 ,3 16,16±0,33 0,43 ±0,03

0,7 4- 0,8 10,7 ±0,14 4,2 ±0,2 14,90 ±0,25 0,39 ±0,02

0,8 4- 0,9 8,45 ±*0,12 4,1 ±0,3 12,55 ±0,32 0,48 ±0,03

0,9 1,0 8,00 ±0,12 3,28 ±0,3 11,28 ±0,32 0,41 ±0,04

1,0 4-1 ,1 8,37 ±0,14 1,42 ±0,2 9,79 ±0,25 0,17 ±0,02

М 4- 1,2 . 9,68 ±0,18 2,9 ±0,3 12,58 ±0,34 0,30 ±0,03

1,2 4-, 1,3 7,99 ± 0,16 1,52 ±0,2 9,51 ±0,25 0,19 ±0,02

1,3 4- 1,4 8,43 ±0,16 ‘ 2,45 ±0,3 10,88 ±0,34 0,29 ±0,03

1,4 4- 1,5 7,13 ±0,15 2,92 ± 0,3 • 10,05 ±0,34 0,41 ±0,04

1,5 4- 1,6 6,59 ±0,14 3,62 ±0,4 10,21 ±0,42 0,55 ±0,05

1,6 4- 1,7 7,09 ±0,15 3 ,26 ±0,3 10,35 ±0,34 0 ,46± 0 ,05

1 д 4- 1,8 7,07 ±0,15 3,25 ± 0 ,3 10,32 ±0,34 0,46 ±0,05

1,8 4- 1,9 6,41 ±0,13 3,40 ±0,3 9,81 ±0,33 0,53 ±0,05

1,9 4- 2,0 6,70 ±0,14 3,69 ±0,4 10,39 ±0,42 0,55 ±0,05

2,0 4- 3,0 5 ,56± 0 ,10 2,2 ±0,2 7,76 ±0,22 0,40 ±0,03

3,0 4 -4 ,0 4,88 ±0,10 2,9 ±0,2 7,78 ± 0,22 0,59 ± 0,04

4,0 4- 5,0 4,47 ± 0,08 1,8 ±0,2 6,27 ±0,22 0,40 ±0,03

5,0 4- 6,0 3,97 ± 0,08 1,2 ±0,1 5,17 ±0,13 0,31 ±0,03

6,0 4- 7,0 ' 3,49 ±0,07 1,2 ±0,1 4,69 ±0,12 0,35 ±0,03

7,0 4- 8,0 3,40 ±0,09 0,9 ±0,1 4 ,3 0 ± 0 ,Í3 0 ,2 6 ± 0 ,0 3

8,0 4- 9,0 3,23 ±0,10 1,03 ±0,1 4 ,26 ± 0 ,1 5 0,32 ±0,03

9,0 4-10,0 3,37 ±0,11 1,1 ±0,1 4,47 ±0,15 0,32 ±0,03

10,0 4-12,5 3,23 ±0,11 1,20 ±0 ,1 4,43 ±0,15 0,42 ±0,04

12,5 4-15,0 3 ,36± 0 ,11 0,74 ±0,1 4,10 ±0,15 0,22 ±0,02

15,0 4-20,0 3,23 ±0,10 1,2 ±0,11 с 4,43 ±0,14 0,37 ±0,04-

20,0 4-25,0 3,29 ±0,11 1,18 ±0,1 4,47 ±0,15 0,3 6 ±0,04

25,0 4-30,0 2,94 ±0,12 1,09 ±0,1 4,03 ±0,16 0,37 ±0,04

свободы v  = 1. Однако видно, что X2 —распределение для 78 + 20% уровней 
(кривая б) лучше со гл а с у е т с я  с эксп ери м ен тальн ы м . Это говорит о том , 
что в области  до 50 эв возм ож ен  пропуск 10 — 15 уровней с Гп « Г п . 

Пропуск некоторого  числа слабы х уровней сущ ественно не влияет на 
значение силовой функции, получаемой из гистограм м ы  E 2gr¡^(E ). Опре-
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. ' Р и с .4 '

Распределение приведенных нейтронных ширин для 78 уровней Ü -235. ■

а — кривая Портера-Томаса для.78 уровней 
б -  кривая Портера-Томаса для 78 +20% уровней у = 1.

деленное таким образом  значение силовой функции S q = (0,92 ±0,17)* 10 '4 . 
(Ошибка оп ред елялась  как  S 0(2 ,5 /m )z ,  гд е  ш  — число р а с с м а т р и в а е м ы х  
уровней [14].

Если включить в рассм отрение приведенную нейтронную ширину отри
цательного уровня, взятую  из работы [3], то это  несколько изменит значе
ние силовой функции, которое будет равным S0 = (1 ,07  ± 0 ,1 9 )-10‘4 .

Полученные значения силовой функции хорошо согласую тся с рассч и 
танными в работе [5] для нейтронов с Í  = 0 .

На р и с .5 представлены  эксперим ентально полученные распределения 
делительны х ширин для 78 уровней (до Е п = 50 эв) и первых 32 уровней (до
Е п = 2 0  э в ) . С редние делительны е ширины равняю тся 52 и 58 м эв , с о о т 
ветствен н о . Хорошо видно, что оба распределения похожи и удовлетвори
тельно описы ваю тся X2 -  распределением  с v = 4 .

Это позволяет сделать  заклю чение о том , что число степеней свободы 
v = 4 явл яется  реальны м  и не связан о  с появлением  при ухудшении р а з р е 
ш ения, си стем ати ческ и  эксперим ентальны х ошибок, искажаю щ их р а с п р е 
деление. Как уже отм ечалось выше, возможный пропуск уровней с малыми 
Г п и большими Tf м ож ет привести к увеличению в основном числа уровней 
с r f > r f й мало изм енит приведенное распределение .

Для урана-235 не были до сих пор проведены прямые измерения спинов 
уровней составного ядра. Поэтому пока были предприняты только попытки 
косвенного разделения на две системы  уровней с J  = 3 и J  = 4 “ (спин ядра- 
мишени урана-235 1= 1¡2~).

В частности , в работе [6] о тм еч ается  наличие значительных флю ктуа
ций полных радиационны х ширин Гу от уровня к уровню , которы е с в я з ы 
ваю тся со значениями спинов этих уровней. В настоящ ей работе не обна
ружены сколько-нибудь значительны е флюктуации Г у , выходящие за  п ре
делы ошибок изм ерений .
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Рис. 5

Распределение делительных ширин для энергетических участков 0 4-20 эв (32 уровня) 
и 0 4-50. эв (78 уровней). Кривые Портера-Томаса с v = 4 .

Рис. 6

Распределение величин а  для указанных на рисунке энергетических участков.

На рис. 6 представлено распределение величин а = Г у / T f  для эн ергети 
ческих интервалов до 30 и 50 эв . Так как Г у -  величина мало флюктуирую
щая от уровня к уровню, то практически изменения в а  определяю тся ф лю к-; 
туациями в T f . Х арактер распределения не и зм еняется в указанны х энер
гети ч ески х  и н тервалах , и это  д а ет  возм ож ность  сч и та ть , что два пика не 
являю тся следстви ем  эксперим ентальны х ошибок при определении а,  с в я 
занны х с и зм ен ен и ем  эн е р ге т и ч е с к о го  р азр еш ен и я . Э то р асп р ед ел ен и е 
можно рассм атри вать  как наложение двух перекрывающихся распределений,
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" Таблица 3

ДВЕ ГРУППЫ  УРОВНЕЙ С ХАРАКТЕРИСТИКАМ И ОТНОШЕНИЯ 
СИМ М ЕТРИЧНОГО ДЕЛЕНИЯ К АСИМ М ЕТРИЧНОМ У

Энергия уровня, эв Относительный выход осколков деления 
симметричной массы

группа I группа II Больше Меньше

0,28 . +

1,14 . + '

2,03 +

2,84 . +

3,14 ’ +

3,58 ‘ +

4,81 . + .
5,45 +

5,82 +

' 6,20 ’ +

6,40 +

7,10 ’ +

8,77 (+)
. 9,30 +

(10,2)* +

11,66 + '

12,39 + ‘

13,98 +

14,5 +

(15,4) +

16,1 + ■

16,7 +

18,1 +

19,3 +

20,1 + ■

20,6 + ,
21,1 +

22,99 . +

23,43 + .
24,25 ' ’ +

25,16 . +

25,56 . +

26,55 +

27,16 . +
27,86 ’ (+)
28,45 • +
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Табли ц а  3 (продолжение)

Э н ерги я  у р о вн я ,  эв О тн о с и тел ьн ы й  выход о ско л ко в  деления  
с и м м етр и ч н о й  м а с с ы

груп па  I груп па  II Б ольш е М еньш е

29,69 ' +

(30 ,86) +

(32,1)  . . '  (+)

33 ,58 + .

34,45 +

35,27 + .
38 ,4 + '

39,9 +

41,8 +

43,9  ' ' + '

44 ,6 +

(47,1) +

48 ,6  ’ +

* В с к о б к а х  о т м е ч е н ы  уровни ,  которы е  н е л ь з я  однозначно  о т н е с т и  к той или иной г р у п 
п е .  Это же от н о с и тс я  и к х а р а к т е р и с т и к е  вы хода  о сколков  си м м етр и ч н о й  м а с с ы .

св язан н ы х , возм ож н о , с двум я зн ачен иям и  спина с о с та в н о го  я д р а . Д ля 
грубой оценки средних парам етров  этих групп уровней можно р ассм отреть  
уровни с а > 1  и ог<1. Число уровней в каждой группе примерно одинаково, 
и это удовлетворительно согласуется  с оценкой числа уровней одного спина 
«  (2J + 1). Средние значения делительны х ширин для группы с а>  1 22 и 25 
м эв , а для группы с ог<1 77 и 79 м эв , в энергетических интервалах до 30 и 
до 50 эв , со о тветствен н о . В работе [17] были проведены расчеты  средних 
делительны х ширин для уровней уран а-235  с различны ми спинами (по ф ор
муле Б ора и Уилл ера для делительны х ширин с учетом  проницаемости барь
ера деления по Хиллу и Уиллеру) и получены следующие результаты :

r f (J = 3 “) «81 м эв и r f (J = 4 ”) «32  м эв .

О
Полученные в настоящ ей работе средние делительны е ширины для двух 

групп уровней находятся в удовлетворительном согласии с расчетными, что 
п озволяет  условно приписать группе с о,>1 спин J  = 4 " ,  а группе с ûî<1 — 
J  = 3~ . '

В та б л .З  приведены две группы уровней, и для каждого уровня указана 
х ар ак тер и сти ка  отнош ения сим м етричного  деления к аси м м етри чн ом у  по 
р е зу л ь т а т а м  раб от [18, 19], которое, со гл асн о  теории О . Б о р а  [20], с в я 
зано со спином уровня со с та в н о го  яд р а . Видно, что для ряд а  сильны х и 
хорошо разреш енны х уровней наблю дается удовлетворительное согласие в 
разделении  уровней на две гр у п п ы . Однако окончательное заклю чение о
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правильности тако го  заклю чения можно сд елать  после прям ого изм ерения 
спинов уровней у р а н а -2 3 5 .

Авторами вм есте с Ю. Фениным были проведены предварительные р ас
четы  на электронной вы числительной машине силовых функций урана-235  
для нейтронов ¿ = 0 и 1, анализируя усредненное сечение реакции аг = а Пу+0^ 
для области эн ерги й 0,3—30 кэв [21]. Полученное значение So= (0,91±0,03)* 10 '4 
хорошо со гл ас у ет ся  с величиной, приведенной выш е, a Si = (2,8 ± 0,4) • 1 0 '4 
близко к величине Si для у р ан а -2 3 8 , полученной Линном [22] из ан али за 
эксп ери м ен тальн ы х данных по пропусканию  нейтронов.

В заклю чение авторы  считаю т, своим приятным долгом  поблагодарить 
п роф ессора Ф. Л.  Шапиро и Л . Б .  П икельнера за  обсуждения и ценные с о 
в еты , И . И.  Ш елонцева и Н. Ю.  Ш ирикову — за  помощь при обработке дан 
ных на электронной вычислительной м аш ине.
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"  D I S C U S S I O N  .

M. S. MOORE: Did you in te r p r e t  th e  tw o -g ro u p  f is s io n  d is t r ib u t io n s
as being  due to  s -  o r  p -w ave f is s io n  o r  to  two sp in  s ta te s  of s -w av e  fiss io n ?

U. V. RYABOV: T hey  w e re  in te rp re te d  as being  due to  two sp in  s ta te s
of s -w a v e  f is s io n . ' , ;
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' E . R. RAE: Could D r. Ryabov p le ase  explain how the effect of s c a tte re d
n e u tro n s  w as allow ed fo r  in  th e s e  e x p e r im e n ts?  S ince the  en e rg y  ran g e  ex 
te n d e d  up to  30 keV , i t  w as p re su m a b ly  no t p r a c t ic a b le  to  s c r e e n  out such  
n e u tro n s , so  th a t th e y  w ould be  r e c o rd e d  when c a p tu re d  in  th e  cadm ium  in 
the  s c in til la to r  tanks as though they  re p re se n te d  cap tu re  events in the sam p le  

U. V. RYABOV: In the f is s io n -re c o rd in g  channel, the sc a tte re d -n e u tro n
back g ro u n d  is  re d u c e d  to  ran d o m  co in c id e n ce s  and can  be allow ed fo r  qu ite  
w e ll by  in tro d u c in g  a d e lay  f iv e - to - s ix  tim e s  lo n g e r  th a n  th e  m e an  n eu tro n  
l i f e t im e  in  th e  d e te c to r .  In th e  ch a n n e l th a t  r e g i s t e r s  ra d ia t io n  c a p tu re s ,  
th e  n e u tro n s  p ro d u c e d  by  re s o n a n c e  and p o te n tia l s c a t t e r in g  a r e  r e c o rd e d  
le s s  e ffe c tiv e ly  th a n  r a d ia t iv e  c a p tu re s  in  th e  sp e c im e n . T he b ac k g ro u n d  
due to  p o te n t ia l- s c a t te r in g  n e u tro n s  w as d e te rm in e d  by m e an s  of ind iv idual 
m e a s u re m e n ts  u s in g  a le a d  o r  ca rb o n  s c a t t e r e r .  In o r d e r  to  c a lc u la te  the 
co n trib u tio n  of re so n a n c e  s c a t te r in g  a t h igh  e n e rg ie s ,  th e  crny c r o s s - s e c t io n  
w as c a l ib ra te d  w ith  r e f e r e n c e  to  D iv e n 's  d a ta  a t E  = 30 keV . T h is  r e p r e 
se n te d  only  a s m a ll  c o r r e c t io n .

G. COWAN: W hat is  th e  n u m b e r of n e u tro n s  p e r  p u lse  and w hat is  the-
re p e ti t io n  r a te ?  ,

U. V. RYABOV: T he m e a n  n u m b e r  of n e u tro n s  is  abou t 1014 n / s  and
th e  re p e titio n  r a te  is  1-100 p u ls e s / s .  The a v e ra g e  pow er of th e  in s ta lla tio n  
is  ap p ro x im ate ly  1 kW.

- G. COWAN: H as th is  ap p a ra tu s  been  d e sc r ib e d  in the  l i te r a tu re ?
U. V. RYABOV: T h e re  is  a d e ta ile d  d e s c r ip tio n  of th e  in s ta l la t io n

(P u ls e d  F a s t  R e a c to r  of th e  J o in t  In s ti tu te  f o r  N u c le a r  R e s e a rc h )  in  
A to m n a ja  E n e r g i ja  10 (1961) 437, and in fo rm a tio n  on th e  l a t e s t  im p r o v e 
m e n ts  m ad e  to  th e  e q u ip m en t w as g iven  a t th e  3 rd  UN In t. Conf. PU A E in 
1964. ’ ' . ■

P . RIBON: H ave you  s tu d ie d  th e  d is t r ib u t io n  o f the; to ta l  r a d ia t io n
w id th s?

U. V. RYABOV: A c c o rd in g  to  o u r  d a ta , th e  d is t r ib u t io n  of th e  to ta l
ra d ia tio n  w id ths is  n a r ro w , and is  d e s c r ib e d  by a P o r te r -T h o m  as d is t r ib u 
tio n  w ith V ~  (4 0-50). ,
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THE EXCITATION FUNCTION AND THE ISOMERIC YIELD RATIO FOR THE 14-ms FISSIONING 
ISOMER FROM DEUTERON IRRADIATION OF PLUTONIUM. In the past two years several workers have re
ported the existence of a spontaneous fission phenomena, with an anomalous short lifetime, explained as a 
fission from an excited state. In the present work some further studies are made on the excitation of the iso
meric state by the deuteron bombardment of a plutonium target enriched in the 242-isotope, The cross-section 
of the excitation, as well as the isomeric yield ratio, was measured at different bombarding energies.

The deuteron beam energy was variated between 7 MeV and 12 MeV by both the cyclotron regime and 
the aluminium absorbers. The experimental technique used was based on the recoil method. The nuclei, 
knocked out from the target by the deuterons, are caught on a rotating disk and carried in front of several 
glass detectors for counting the fission fragments.

The cross-section of the 14-ms isomer, at a deuteron energy of 12 MeV, was determined to be about 
4 x 10-30 cm 2. This value is a hundred times greater than that obtained with heavy ions. The excitation 
function shape verifies the assumption that the isomer is produced via the (d, 2n) process proving that Am242 
is the spontaneously fissioning nucleus. , .

For measuring the ground state (d, 2n) cross-section the activation method was used, catching theknocked- 
out nuclei on an aluminium foil (the reaction Pu¿i¿ (d, 2n)'leads to an alpha transition of 6.1 MeV energy). 
The (d, 2n) cross-section- rises rapidly with the bombarding energy, attaining a value of o n ~ 7. 5 mb for 12 MeV.

The small value of the isomeric yield ratio (~5 X 10"4) thus obtained leads one to conclude that the 
total angular momentum of the excited state responsible for fission is high.

FONCTION D'EXCITATION ET RAPPORT DE RENDEMENT ISOMÉRIQUÈ DE L'ISOMERE DE FISSION DE 14 ms 
DÜ A L'IRRADIATION DU PLUTONIUM PAR DES DEUTÊRONS, Au cours des deux dernières années, plusieurs 
chercheurs ont fait état de l ’existence de phénomènes de fission spontanée, d'une durée anormalement courte, 
qui est expliquée comme étant une fission due à un étàt d'excitation. Au cours des recherches qui font l'objet 
du mémoire, les auteurs se sont livrés à des études plus approfondies de l'excitation de l'état isomériquè dQ 
au bombardement par des deutérons d'une cible de plutonium enrichi en isotope 242. Ils ont mesuré, pour 
plusieurs énergies de bombardement, la section efficace de l'excitation de l'état isomériquè ainsi que le  
rapport de rendement isomériquè.

Les auteurs ont fait varier l ’énergie du faisceau de deutérons entre 7 MeV et 12 MeV en utilisant à la 
fois le  régime du cyclotron et des absorbeurs en aluminium. Le procédé expérimental utilisé est fondé sur la 
méthode du recul. Les noyaux, arrachés à la cible par les deutérons, sont captés par un disque tournant et 
transportés devant plusieurs détecteurs au verre pour le comptage des fragments de fission.

La section efficace de l'isomère de 14 ms, pour une énergie des deutérons de 12 MeV, a été évaluée à 
environ 4 - 10”30 cm 2. Cette valeur est cent fois supérieure à celle qui a été obtenue avec des ions lourds. 
La forme de la fonction d'excitation vérifie l'hypothèse que l'isomère résulte du processus (d, 2n), ce qui prouve 
que 242Am est le noyau qui subit la fission spontanée.

Pour mesurer la section efficace du processus état fondamental (d, 2n), les auteurs ont utilisé la méthode 
d'activation, les noyaux arrachés étant captés sur une feuille d'aluminium (la réaction 242Pu (d, 2n) conduit

* Paper read by title only at the Symposium
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à une transition alpha d'une énergie de 6,1 MeV). La section efficace du processus (d, 2n) augmente rapidement 
avec l'énergie du bombardement, et elle atteint une valeur de on ~ 7, 5 mb pour 12 MeV.

La valeur faible du rapport de rendement isomérique (~ 5 • 10"4) ainsi obtenue donne à penser que le 
moment cinétique total de l'état d'excitation auquel la fission est due a une valeur élevée.

. Ф УНКЦИЯ ВОЗБУЖ ДЕНИЯ 14-М И ЛЛИ СЕ КУ Н Д Н О ГО  ИЗОМ ЕРА, ОБРАЗУЮ Щ ЕГОСЯ  
ПРИ БОМБАРДИРОВКЕ ПЛУТОНИЯ Д ЕИ ТРО НА М И. В последние два года в некоторых ра
ботах сообщалось о наличии явлений спонтанного деления с очень коротким периодом полу
распада, что объясняется процессом деления в состоянии возбуждения. В данной работе про
водятся дальнейшие исследования относительно возбуждения изомерного состояния путем 
бомбардировки дейтронами плутониевой мишени, обогащенной изотопом плутоний-242. Таким 
образом, измерялись при различной энергии бомбардирующих частиц поперечное сечение воз
буждения изомерного состояния, а также величина изомерного выхода.

Энергия пучка дейтронов изменялась в диапазоне 7—12 Мэв как в результате изменения 
режима работы циклотрона, так и с помощью алюминиевых поглотителей. Применяемый экс
периментальный метод основан на методе отдачи. Ядра, выбиваемые из мишени дейтронами, 
захватываются вращающимся диском и переносятся перед несколькими стеклянными детекто
рами для проведения счета осколков деления.

Было определено, что поперечное сечение 14.-миллисекундного изомера при энергии дей
тронов 12 Мэв составляет приблизительно 4-10 ‘ 30 см2 . Эта величина в сто раз больше вели
чины, полученной при использовании тяжелых ионов. Форма функции возбуждения подтвержда
ет предположение,- что изомер образуется в процессе реакции (d, 2 п), при условии, что амери
ций-242 представляет собой спонтанно делящееся ядро.

Для измерения поперечного сечения при реакции (d, 2п) в основном состоянии применялся 
метод активации с захватом выбитых ядер алюминиевой фольгой (реакция плутоний-242 (d,2n) 
приводит к альфа-переходу с энергией 6,1 М эв). Поперечное сечение реакции (d, 2п) быстро 
увеличивается с увеличением энергии бомбардирующих частиц, достигая величины бп~ 7 ,5  
миллибарн при энергии 12 М эв. .

На основании факта, что до сих пор были получены небольшие значения величины изо
мерного выхода (~5-10~4 ) делается вывод, что величина общего углового момента количества 
движения возбужденного состояния, определяющего процесс деления, является значительной.

FUNCION DE EXCITACION DEL ISOMERO DE 14 ms RESULTANTE DEL BOMBARDEO DEL PLUTONIO 
CON DEUTERONES. En los dos últimos años varios autores han dado cuenta de la existencia de un fenómeno 
de fisión espontánea, de duración anormalmente breve, que se explica como fisión consecutiva a un estado 
excitado. La memoria expone algunos nuevos estudios sobre la excitación del estado isomérico por bombardeo 
con deuterones de un blanco de plutonio enriquecido en el isótopo 242. En particular se ha medido, para 
diferentes energías de bombardeo, la sección eficaz de excitación del estado isomérico y la razón de ren
dimiento isomérico.

La energía del haz de deuterones se modificó entre 7 MeV y 12 MeV alterando el régimen de funciona
miento del ciclotrón y empleando absorbentes de aluminio. La técnica experimental aplicada se basa en el 
método de retroceso. Los núcleos expulsados del blanco por los deuterones se captan en un disco rotativo, 
y se hacen pasar delante de detectores de vidrio para contar los fragmentos de fisión.

La sección eficaz del isómero de 14 ms, determinada para una energía de los deuterones de 12 MeV, 
es del orden de 4 • 10-30 cm2. Este valor es cien veces mayor que el'obtenido con iones pesados. La forma 
de la función de excitación confirma la hipótesis de que el isómero es producido en virtud de la reacción 
(d, 2n), lo cual demuestra que el núcleo que experimenta la fisión espontánea es el de 242Am,

Para medir la sección eficaz correspondiente a la reacción (d, 2n) en el estado fundamental se ha aplicado 
el método dé activación captando los núcleos expulsados en una lámina de aluminio (la reacción 242 Pu (d, 2n) 
origina una transición alfa de 6,1 MeV de energía). La sección eficaz (d, 2n) aumenta rápidamente con la 
energía de bombardeo y alcanza un valor de ~  7, 5 mb para 12 MeV.

El reducido valor de la razón de rendimiento isomérico (~ 5 • 10" 4) así obtenido permite llegar a la 
conclusión de que el momento angular total del estado excitado determinante de la fisión es elevado.
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INTRODUCTION ' . ,

In v es tig a tio n  of the sp on taneous f is s io n  of n u cle i in  th e i r  ex c ited  s ta te s  
s ta r te d  in  1962, when an "anom alous f iss io n "  p ro c e s s ,  w ith a 13.5 ± 1 .2 -m s 
h a l f - l if e ,  r e s u l t in g  f ro m  heavy  ion  b o m b a rd m e n t of U238 and  U235, w as o b 
se rv e d  [1] . S ince th en  the  1 3 -m s f is s io n  f ra g m e n ts  have been  p ro d u ce d  in  
d if fe re n t t r a n s u r a n ic  ta rg e ts  by heavy  io n s , a lp h a -p a r t ic le s ,  d e u te ro n s  [2] 
and fa s t n eu tro n s  [3] . They w ere  a ss ig n ed  to a 13-m s iso m e r ic  s ta te  of 
A m 242 d ec ay in g , a t l e a s t  p a r t i a l ly ,  by f is s io n ,  R e c e n tly , new1 f is s io n in g  
is o m e r ic  s ta te s  w e re  d is c o v e r e d .  T hus th e  0 .8 5 -m s  and  3 .5 - s  i s o m e r ic  
s ta te s  w ere  excited  by heavy ion bom bardm ents [4] . The s e a rc h  fo r a sponta
neous fiss io n  b ran ch  in  an iso m e r ic  s ta te  of Cm244 excited  by therm al-neutron  
a c tiv a tio n  led  to an u p p e r  l im it  of 8 X10~12 fo r  the  b ra n c h in g  r a t io  of sp o n ta 
neous f is s io n  to  g a m m a -ra y  t r a n s i t io n  [5] .

In the p re s e n t  w ork  fu r th e r  s tu d ie s  a re  m ade co n c ern in g  the ex c ita tio n  
of th e  sp o n tan eo u sly  f is s io n in g  is o m e r ic  s ta te  by d eu te ro n  b o m b a rd m en t of 
p lu to n iu m . To o b ta in  m o re  in fo rm a tio n  about the  is o m e r ic  s ta te  (sp in  and 
ex c ita tio n  en e rg y ), we m e a su re d  i ts  ab so lu te  c r o s s - s e c t io n ,  as w ell as the 
is o m e r ic  y ie ld  r a t io ,  a t d if fe re n t in c id en t e n e rg ie s 1.

EX PER IM EN TA L M ETHOD . ■

T he e x p e r im e n ta l  te ch n iq u e  w as b a se d  on the  r e c o i l  m e th o d  [1] . The 
d eu te ro n  b ea m , a c c e le ra te d  in  the IA P-U 120 cy c lo tro n , s tru c k  a 1 6 -^ g /c m 2 
P u 242 ta r g e t  (T) (F ig . 1). T h e  r e c o il in g  a m e r ic iu m  n u c le i w e re  e x tra c te d  
f ro m  th e  t a r g e t  and  s tu c k  to  a  ro ta t in g  d isk  (D), w h ich  d isp la y e d  th e m  in  
f ro n t of a se t of g la s s  d e te c to rs  (S) m ounted  on a  c i r c u la r  a r c .  In th is  way 
the fis s io n  frag m en ts  w ere  re g is te re d  on d iffe ren t g la ss  d e te c to rs , according 
to  th e  l if e t im e  of th e  f is s io n in g  n u c le i.  T he ro ta t in g  d isk  had  a sp e e d  of

Г

Experimental arrangement

d deuteron beam 
T plutonium target 
D rotating disk 
S glass detectors 
С Faraday cup

1 While this experiment was in progress'we were informed about a similar study under way at the 
University of California, led by Professor A. Ghiorso.
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670 re v /m in ,  and the  g la s s  d e te c to rs  re c o rd e d  the fra g m en ts  em itte d  by the 
n u c le i, decay ing  betw een  7 and 83 m s .

A fte r  p ass in g  th rough  the ta rg e t  and the ro ta tin g  d isk , the d e te ro n  beam  
w as c o l le c te d  in  a F a ra d a y  cup  (C) and i t s  c h a rg e  m e a s u re d  by a  c u r r e n t  
in te g r a to r .  The p r im a ry  en e rg y  (7-12 MeV) w as v a r ia te d b y  both alum in ium  
a b s o rb e r s  (fine s te p s )  and by chang ing  th e  c y c lo tro n  r e g im e  (g ro s s  s te p s ) .

The c ro s s - s e c tio n  of the P u242(d, 2n) Am242 reac tio n , leading to the ground 
s ta te  of A m 242, w as m e a s u re d  by th e  a c tiv a tio n  m e th o d . T he Am242 r e c o i l  
n u c le i w e re  c o l le c te d  on a  5-/um a lu m in iu m  fo il  and  th e  a lp h a - a c t iv i ty  of 
C m 242 w as m e a su re d  w ithout any c h e m ic a l t r e a tm e n t.  Asi i s  known [6 ], the 
A m 242 n u c le i have  a  16-h  half-.life; and d ec ay  84% by b e ta  a c tiv i ty , le a d in g  
to  Cm 242. T he 162. 5 - d a lp h a -a c tiv ity  of C m 242 w as m e a s u re d  f ro m  the  
in te n s i ty  of th e  6 .1 -M e V  p e a k  (6 .1 1 -M eV  + 6 .0 6 -M e V  a lp h a  l in e s ) ,  w h ich  
c o n ta in s  99.3% of th e  w hole  a c tiv i ty  o f C m 242. T h e  a lp h a - p a r t i c l e s  w e re  
d e te c te d  by a  s i l ic o n  s u r f a c e - b a r r i e r  d e te c to r ,  20 m m  in  d ia m e te r .  T he 
to ta l  r e s o lu t io n  of th e  a lp h a  s p e c t r o m e te r  w as 1.3% a t Е д = 5.47 M eV . A 
ty p ic a l  a lp h a  s p e c tru m  o b ta in e d  a t 1 0 .5 -M eV  d e u te ro n  e n e rg y  is  g iv e n  in  
F ig . 2. The 6 .1 -M eV  a lp h a -p e a k  is  the  m o s t in te n s iv e  and i ts  g row th  cu rv e  
c o rre sp o n d s  to the  16-h  h a lf - l if e  o f th e  A m 242 b e ta  a c tiv ity .

N
(pulses/4 h o u rs )1' 6.Í MeV

900 . ' ' . ■

800

700 - . ;

600 - •

500 - ’
4 00 - .
300 - ■

200 - ■ .
100 -

~<ii -nmiinmir~-ir/ini—д ip
• ' Ю 20 30 40 50 ‘ 60 70 80 90 channels '

Fig.2 .

■ Typical alpha spectrum used for
measuring (d, 2n) cross-sections '

In  c a lc u la t in g  th e  c r o s s - s e c t io n ,  one h a s  to  ta k e  in to  a c c o u n t th e  d e 
p en d e n ce  of th e  " e ffe c tiv e "  th ic k n e s s  of th e  t a r g e t  on  th e  p r im a r y  e n e rg y  
[7] . F o r  d eu te ro n  e n e rg ie s  betw een  7 MeV and 12 MeV the th ic k n ess  of th is  
e ffec tiv e  layer, ran g ed  fro m  6 to  10 /jg /c m 2.

RESULTS

T he d ec ay  c u rv e  of th e  f is s io n in g  is o m e r ic  s ta te  of Am242 is  show n in  
F ig .3 .  T he m e a s u r e d  h a l f - l i f e ,  T]y2 = 14.0  ± 0.4 m s ,  a g r e e s  f a i r ly  w e ll 
w ith the e a r l i e r  e x p e r im e n ta l v a lu es  [1 -3 ] . In ca lcu la tin g  the c ro s s - s e c t io n  
of the  is o m e r ic  s ta te , a value  of 0.42 w as u sed  fo r  the  effic iency  of the g la ss  
d e te c to rs  [8] ,
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. Fig-3

Decay curve of the fissioning isomeric state of Arif42

Fig.4

Excitation functions of the isomeric and
ground states of Am242 '

The e x p e rim en ta l r e s u l ts  concern ing  the c ro s s - s e c tio n  of both the 14-m s 
iso m e r ic  s ta te  as w ell as  the  P u242(d, 2n) rea c tio n  leading to the ground s ta te  of 
Am242, fo r  d iffe ren t bom bard ing  e n e rg ie s , a r e  g iven in  T ab le  I and in  F ig . 4. 
The is o m e r ic  y ie ld  r a t io  re s u lte d  from  the two ex c ita tio n  functions is  p lo tted  
in  F ig . 5. .

DISCUSSION

T he e x p e r im e n ta l m e a s u re m e n ts  w ere  a ffec ted  by the  follow ing e r r o r s :
(a) T he s ta t i s t ic a l  e r r o r  in  counting  N events*
(b) The e r r o r  o f the  g la s s  d e te c to r  e ffic ien cy  (10%);
(c) The e r r o r  on th e  b eam  in te g r a to r  (10%);



. TABLE I , .

C R O S S -S E C T IO N  O F  T H E  (d, 2n) R E A C T IO N  L E A D IN G  T O  T H E  IS O M E R  (erf ) AND 
. T H E  G R O U N D -S T A T E  (ct0 ) O F  A m 242

EdKleV 7.2  - . 8.3 9 .2 9 .6 10.4 11.3 12.1

Of x l.O30 cm2 0.0058 i 0.0044 0.056 ± 0. 013 0.47 ± 0,07 0. 83 ± 0.13, 1.34 ± 0 .2 0 2.43 ± 0. 40 3 ± 0.44

o 0 X lo27 cm2 0.031 ±0 .0 10 0. 29 i 0. 04 1. 20 ± 0.13 2 à 0 .22 ■ 4. 6 ± 0 .5 7 ± 0. 75 75 ± 0. 8
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Fig. 5-

Energy dependence of the isorneric yield ratio

(d) The e r r o r  on th e  in c id en t en e rg y  (3%);
(e) The d isc re p an c y  betw een  th eo ry  and ex p e rim en t fo r  the re c o il  nuclei

! ra n g e -e n e rg y  re la tio n  (20% [7] ).
Item (e) is  ir re le v a n t  in  ca lcu la tin g  the iso m e r ic  y ie ld  ra tio .
The s im i la r  sh ap e  of th e  two e x c ita tio n  functions in  F ig . 4 su p p o rts  the 

a s s e r t io n  th a t the  1 4 -m s  f is s io n in g  is o m e r ic  s ta te  is  o b ta in ed  v ia  a (d, 2n) 
p r o c e s s ,  i .  e . i t  i s  an  i s o m e r ic  s ta te  o f A m 242. '

T aking the  value  of 8 MeV as  the m in im um  d eu te ro n  en e rg y  a t which the 
iso m e r ic  s ta te  is  s ig n ific an tly  ex c ited ,o n e  m ay e s tim a te  i ts  ex c ita tio n  energy . 
The (d, 2n) th re sh o ld  fo r  P u 242 is  3.7 M eV. The n u c le a r  te m p e ra tu re  in  th is  
ran g e  of m a ss  n u m b e r is  about 1 MeV. C o n s id erin g  th a t each  of the  evapo
r a te d  n e u tro n s  c a r r i e s  aw ay a  k in e tic  e n e rg y  of 1 MeV (half the m ean  value 
of th e  s ta t i s t ic a l  d iè tr ib u tio n ) , one ob ta in s  a m axim um  value of ~ 2  MeV fo r 
the  e x c ita tio n  en e rg y  of the  is o m e r ic  s ta te .

The th e o re tic a l  c a lc u la tio n s  fo r  the  com peting  (d, xn) p ro c e s s e s ,  a s  w ell 
a s  fo r  the  is o m e r ic  y ié ld  r a t io s  co rre sp o n d in g  to  d iffe ren t a n g u la r  m om enta 
of the is o m e r ic  s ta te ,  a r e  a t p re s e n t in  p r o g re s s .

T h ese  e x p e r im e n ts  w e re  c a r r ie d  out a t the In s titu te  fo r  A tom ic P h y sic s , 
B u c h a re s t .  We w ish  to  th a n k  th e  D ir e c to r  of th e  In s t i tu te ,  P r o f e s s o r  
H o ria  H ulubei, and  a lso  th e  c y c lo tro n  s ta f f  fo r  o p e ra tin g  th e  c y c lo tro n ,
M. M acovei fo r  beam  e n e rg y  m e a s u re m e n ts , K. G av rilo v  fo r  p re p a r in g  the 
ta rg e t  la y e r s ,  E . R yndina.and  V. K ushn iruk  fo r  p re p a r in g  the s il ic o n  d e te c 
to r s ,  M. Sezon fo r h e r  valuab le  help in  the  g la ss  d e te c to r  scanning, L . Kumpf 
and  A . P ilk o v  fo r  c o n s tru c t in g  th e  a lp h a  s p e c t r o m e te r ,  arid th e  te c h n ic a l  

•group of the  C y c lo tro n  L a b o ra to ry  fo r  v a lu ab le  help  du rin g  th e  e x p e r im e n t.
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D I S C U S S I O N

D. B R EN N ER : H ave you s tu d ie d  th e  sp o n ta n eo u s  f i s s i l e  i s o m e r s  of
Am 240 and A m 244 and, if so , can you give us any in fo rm ation  about the  c r o s s 
se c tio n s?

N. MARTALOGU: No s tu d ies  have been m ade of th e se  iso m e rs .
M. N EVE DE M EVERGNIES: A re  you c e r ta in  th a t the  1 4 -m /s  p ro d u ct

th a t you ex c ite  in  you e x p e r im e n t is  A m 242m ?
E . IVANOV: Y es, we a r e  s u re  about th is .  The sa m e  is o m e r  w as e x 

c ite d  in  th e  fo llow ing re a c tio n s :  P u 239 + a;  A m 242 + n; and o th e r  re a c tio n s  
w ith  h eavy  ions (R efs. [l-:3]). ‘

N. MARTALOGU: O u r m e a s u re d  h a l f - l if e  T i  = 14. 0 ± 0 .  4 m / s  a g re e s
f a ir ly  w ell w ith the  e a r l i e r  e x p e r im e n ta l v a lu es  of 13.5 ± 1.2 m /s  (R efs. [1-3]).
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

MASS AND CHARGE DISTRIBUTION IN LOW-ENERGY FISSION. The mass and charge distributions 
for thermal-neutron fission of U235 are discussed in considerable detail and compared with the corres
ponding distributions in other low-energy fission processes. Points discussed in connection with the 
mass distributions for binary fission include the positions of the peaks, valley and fine structure in a mass 
yield curve with respect to filled nuclear shells and the changes in the positions that occur with changing fis
sioning nucleus and excitation energy. The mass distribution from ternary fission is discussed also. For both 
binary and ternary fission comments are made concerning the mass distributions of primary fragments 
(before neutron evaporation) and of fission products (after neutron evaporation).

Charge distribution is discussed in terms of charge dispèrsion among fission products with the' same 
mass number and the variation with mass number of Zp, the "mçst probable charge" (non-integral) for a given 
mass number. Although direct information about charge distribution is limited to fission products, estimates 
are presented of charge distribution for primary fission fragments.

Knowledge and estimates of mass and charge distribution for a fission process allow estimation of primary 
yields of all fission products or fragments. Although many estimated primary yields are quite uncertain mainly 
because of lack of knowledge of charge distribution, especially for fission products formed in low yield; some 
estimates of primary yields are presented to illustrate the need for and possible practicality of further 
experimentation. . .

Fission processes other than thermal-neutron fission of U235 that are discussed include thermal-neutron 
fission of U233 and Pu239, spontaneous fission of Pu240 and Cf252, 14-MeV neutron fission of U235 and U238, 
11-MeV proton fission of Ra226 and 22-MeV deuteron fission of Bi209 . .

RÉPARTITION DES MASSES ET DES CHARGES DANS LA FISSION A BASSE ÉNERGIE. L’auteur étudie 
de façon très détaillée la répartition des masses et des charges dans la fission de 235U par neutrons thermiques 
et la compare ensuite à la répartition correspondante dans les autres processus de fission à basse énergie. Les 
questions à examiner en ce qui concerne la répartition des masses dans la fission comprennent les positions 
des sommets et de la vallée et la structure fine de la distribution des produits de fission selon la masse pour 
des couches fermées, ainsi que les changements de position qui se produisent lorsque le  noyau subissant la 
fission et l ’énergie d'excitation ne sont pas les mêmes.. L'auteur examine également la répartition des masses 
dans le  cas de la fission ternaire. Au sujet de la fission binaire et de la fission ternaire, il fait des obser
vations touchant la répartition des masses entre les fragments primaires (avant «évaporation» des neutrons) 
et les produits de fission (après «évaporation» des neutrons).

L’auteur étudie la répartition des charges d'après la dispersion des charges entre les produits de fission 
ayant le  même nombre de masse, et la variation de Zp selon la masse, la «charge la plus probable» (non 
entière) pour une.masse donnée. Bien que des renseignements directs sur la répartition des charges soient 
limités aux produits de fission, l'auteur présente des estimations de la répartition des charges pour les fragments 
de fission primaires.

D'après des données et des estimations relatives à la répartition des masses et des charges pour un procédé 
de fission, on peut déterminer les rendements primaires en tous produits ou fragments de fission. Bien que 
l'estimation de nombreux rendements primaires soit tout à fait approximative en raison surtout de l'absence 
de données sur la répartition des charges, notamment pour les produits de fission dont le rendement est faible, 
l'auteur présente des estimations des rendements primaires pour illustrer la nécessité d’une nouvelle expéri
mentation et ses possibilités pratiques de réalisation.

* Work supported by the United States Atomic Energy Commission
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Les processus de fission - autres que la fission de 235U par neutrons thermiques - qui sont étudiés com
prennent la fission de 233U et d e 239 Pu par neutrons thermiques, la fission spontanée de240Pu et de 252 Cf, la 
fission de'235 U et de 238U par des neutrons de 14 MèV, la fission de 226Ra par des protons de 1 MeV, et la fission 
de 209Bi par des deutérons de 22 MeV. -

-v ■ ■ -
РАСПРЕДЕЛЕНИЕ МАССЫ И ЗАРЯДА ПРИ ДЕЛЕНИИ, ВЫЗВАННОМ ЧАСТИЦАМИ 

МАЛОЙ ЭНЕРГИИ. Распределения массы и заряда при делении урана-235, вызванном тепло
выми нейтронами достаточно подробно обсуждаются и сравниваются затем с соответствую
щими распределениями при других процессах деления, вызванного частицами низкой энергии.
В состав вопросов, подлежащих обсуждению в связи с распределениями м асс при делении 
на две части, включаются вопросы относительно расположения пиков, впадины и тонкой 
структуры кривой выхода массы в отношении заполненных ядерных оболочек и изменений 
в расположении, что случается при изменении делящегося ядра и энергии возбуждения. Об
суждается также распределение масс при делении ядра на три части. Как при двойном, так 
и при тройном делении сделаны замечания относительно распределения масс первичных о с
колков (до нейтронной эмиссии) и продуктов деления (после нейтронной эмиссии).

Распределение заряда обсуждается в рамках дисперсии заряда среди продуктов деле
ния с тем же массовым числом и изменением в массовом числе Zp, "наиболее вероятный 
заряд" (неинтегральный), для данного массового числа. Хотя непосредственная информация 
относительно распределения заряда ограничена продуктами деления, представлены предполо
жения относительно распределения заряда для первичных осколков деления.

Знания и предположения относительно распределения массы и заряда для процесса 
деления дают возможность оценить первичные выходы всех продуктов или осколков деления. 
Хотя многие расчетные данные относительно первичных выходов довольно неопределенны  
ввиду, главным образом, недостатка знаний относительно распределения зарядов, особенно 
для продуктов деления, образующихся при низком выходе, представлены некоторые оценки 
первичных выходов с целью иллюстрации необходимости проведения дальнейших эксперимен
тов и их практической возможности.
, В число процессов деления, кроме деления урана-235, вызванного тепловыми нейтро
нами, которые необходимо обсудить, включается деление урана-233 и плутония-239, вызван
ное тепловыми нейтронами, спонтанное деление плутония-240 и калифорния-252, деление 
урана-235 и урана-238 нейтронами с энергией 14 Мэв, деление радия-226 протонами с энер
гией 11 Мэв и деление висм ута-209 дейтронами с энергией 22 М эв.

DISTRIBUCION DE MASAS Y DE CARGAS EN LA FISION A BAJAS ENERGIAS. El autor examina 
con bastante detalle la distribución de las masas y de las cargas en la fisión del 235U inducida por neutrones 
térmicos, comparándola seguidamente con las distribuciones observadas en otros procesos de fisión a bajas 
energías. Entre las cuestiones qué estudia en relación con la distribución de las masas en la fisión binaria, 
figura la posición de los picos y del valle, así como la estructura fina en una curva de rendimiento másico 
respecto de las capas nucleáres completas y los desplazamientos que se producen al cambiar el núcleo que 
se'fisiona y la energía de excitación. ' También estudia la distribución de las masas en la fisión ternaria. Tanto 
en el caso de la fisión binaria como en el de la fisión ternaria, formula observaciones acerca de la distribución 
másica de los fragmentos primarios emitidos (antes de la evaporación de neutrones) y de los productos de 
fisión (emitidos después de esa evaporación).

Examina la distribución de las cargas atendiendo a la dispersión de éstas entre los productos de fisión 
de igual número de masa, y a la variación, en función de este número de masa, de Zp, esto es, la "carga 
más probable" (valor no entero) para un número de masa dado. Aunque la información directa acerca de 
la distribución de las cargas se limita a los productos de fisión, el autor evalúa también la distribución de las 
cargas para los fragmentos de fisión primarios.

Los dátos conocidos y los calculados, relativos a la distribución de las masas y de las cargas en un proceso 
de fisión, permiten calcular el rendimiento de todos los productos o fragmentos de fisión. Aunque muchos 
de los rendimientos calculados para los fragmentos primarios encierran considerables incertidumbres, debido 
principalmente a la falta de conocimientos sobre la distribución de las cargas, en particular en el caso de 
productos de fisión formados con un bajo rendimiento, el autor presenta algunos cálculos de los rendimientos- 
primarios para destacar la necesidad de proseguir la labor de experimentación y la posibilidad de hacerlo.

Entre los procesos de fisión que examina, además de la fisión del 235U inducida por neutrones térmicos, 
figuran los siguientes: fisión del 233 U. y del 239 Pu inducida por neutrones térmicos, fisión espontánea del 240 Pu 
y del 252Cf, fisión del 235U y del 238U inducida por neutrones de 14 MeV, fisión del 226 Ra inducida por protones 
de 11 MeV, y fisión del 209Bi por deuterones de 22 MeV.



MASS' AND CHARGE DISTRIBUTION 319

N u c le a r  f is s io n  r e s u l t s  in  m an y  h u n d re d s  of f is s io n  p ro d u c ts ;  n e a r ly  
400 h av e  b e e n  id e n tif ie d , and s e v e r a l  h u n d re d  m o re  a r e  p ro b a b ly  fo rm e d  
in  a p p re c ia b le  y ie ld  bu t r e m a in  u n d isc o v e re d . The r e la t iv e  p ro b a b il ity  of 
fo rm a tio n , o r  f is s io n  y ie ld , of e a c h  p ro d u c t n u c lid e  b o th  b e fo re  and  a f te r  
n e u tro n  e v a p o ra tio n  w ould  c o n s ti tu te  a  c o m p le te  d e s c r ip t io n  of m a s s  and 
c h a rg e  d is tr ib u tio n  fo r  a g iven  f is s io n  p r o c e s s .  T h is  co m p le te  d e s c r ip tio n  
d o es not e x is t .  T he p a r t i a l  d e s c r ip t io n s  th a t  do e x is t  fo r  v a r io u s  f is s io n  
p ro c e s s e s  include to ta l cum ulative  y ie ld s  fo r m any m a ss  n u m b ers  (the m a ss  
d is trib u tio n ) and independen t y ie ld s  and av e ra g e  o r "m o st p ro b a b le "  atom ic 
n u m b e rs  fo r som e of the  p r im a ry  p ro d u c ts  (the ch a rg e  d is trib u tio n ) .

This p ap e r su m m a riz e s  the c u r re n t knowledge of m a ss  and charge d is t r i 
bu tio n  fo r  th e rm  a l-n e u tro n  f is s io n  of U235, th e  f is s io n  p r o c e s s  about w hich 
m o s t is  known, and th e n  c o m p a re s  it w ith  s e v e r a l  o th e r  f is s io n  p r o c e s s e s  
to  i l lu s t r a te  the  e ffe c ts  of n u c le a r  co m p o sitio n  and ex c ita tio n  en e rg y  on the 
m a s s  and  c h a rg e  d is t r ib u t io n s .  O nly e x c ita t io n  e n e rg ie s  l e s s  th a n  abou t 
20 M eV a r e  c o n s id e re d .

M uch of the in fo rm atio n  p re se n te d  has been  ob ta ined  from  e a r l ie r  rev iew s 
and com pila tions [1 - 5] . HERRMANN [1] has been  e sp e c ia lly  u sefu l. M ore 
re c e n t in fo rm atio n  known to  the  au th o r has been  included , but an exhaustive  
l i t e r a tu r e  s e a r c h  h as not been  m ad e . . .

T h ro u g h o u t th e  r e s t  of th is  p a p e r  th e  te r m  f is s io n  f ra g m e n t r e f e r s  to  
f ra g m e n ts  b efo re , p ro m p t n e u tro n  e m is s io n ,  and  th e  t e r m  f is s io n  p ro d u c t 
r e f e r s  to  p ro d u c ts  a f te r  p ro m p t n e u tro n  e m is s io n .

INTRODUCTION

MASS DISTRIBU TION

In lo w -en erg y  fis s io n  the p r im a ry  p ro d u c ts  a re  neu tron  r ic h  and undergo 
n e g a tiv e  b e ta  d ec ay , th o se  of a  g iv en  m a s s  n u m b e r  fo rm in g  a  b e ta - d e c a y

TABLE I

.. . B E T A  D EC A Y  CH A IN  F O R  MASS N U M B E R  93.
Y ie ld s  a r e  f o r  th e r m  a l -n e u tro n  f i s s io n  o f Ü 235: ~  v a lu e s  a r e  e s t im a te d  

f ro m  th e  c u rv e  in  F ig . 7; R b 93 and  S r 93 y ie ld s  [ 6] ;
• Y93 y ie ld  [7]; o th e r  y ie ld s  [1, 5].

Fractional independent yields

~ 8x  10‘ 4 0.074 0.59 0.32 0.016 ■ ~6  x 10'5 ~1 x 10'7

I ■ 1 i. I ! I 1
Br93 ----- + Kr93 — * Rb93 — - , Si»j _ -» y  93 ----- > Zr93 — * . Nb93

(?) (1..2 s) (5.1 s) (7 .5  min) (10.2 h) ( lx l0 6yr). (stable)

Cumulative yields: Zr93, 6.45 ± 0.32% 
Y 93, 6.1 ± 0.6%

6.4 ± 0.3% = total chain yield
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chain . S ince fo r  a g iven  m a s s  n u m b er th e  c h a rg e  d isp e rs io n  is  n a rro w  and 
is  c e n tre d  s e v e r a l  c h a rg e  u n its  below  a s ta b le  iso b a r,^  the  cu m u la tiv e  y ie ld  
of th e  s ta b le  is o b a r ,  o r  of a  ra d io a c t iv e  is o b a r  n e a r  th e  end  of th e  ch a in , 
is  to  a  v e ry  good a p p ro x im a tio n  the  sum  of p r im a ry  o r  in d ep en d en t y ie ld s  
of a l l  p ro d u c ts  w ith  th a t m a s s  n u m b e r, i. e . th e  to ta l  c h a in  y ie ld . C um u
la tiv e  y ie ld s a re  m e a sù re d  rad io c h em ica lly  o r m a s s -s p e c tro m e tr ic a lly  a fte r 
the  e a r ly , s h o r t- l iv e d  cha in  m e m b e rs  have d ec ay e d .. T ab le  I show s a ty p i
c a l b e ta -d e c a y  chain .

Y ie ld s  of p r im a ry  f ra g m e n ts  m ay  be d e te rm in e d  by p h y s ic a l m e th o d s . 
V e lo c itie s  d e te rm in e d  by t im e -o f - f l ig h t  m e a s u re m e n ts  o r  k in e tic  e n e rg ie s  
d e te rm in e d  w ith  io n iz a tio n  c h a m b e rs  o r  s o l id - s t a te  d e te c to r s  a r e  r e la te d  
to  m a ss  th ro u g h  m om entum  co n se rv a tio n . The m a ss  re so lu tio n  is  not p e r 
fec t, as  it is  fo r the  p ro d u c t y ie ld s , and. c o r re c tio n s  m u s t be m ade fo r  d is 
p e rs io n . .

F ig u re  1 show s the y ie ld s  of both  p ro d u c ts  and f ra g m e n ts  a s  a  function  
of m a s s  n u m b e r  fo r  th e rm a l- n e u t ro n  f is s io n  of U235. T he a p p ro x im a te  
p o sitio n s  of n u c lea r  sh e ll ed g e s1 a re  shown as shaded  a r e a s .  The d iffe rence

' Fig* 1

Yield versus mass number for thermal-neutron fission of U235. Continuous line represents yields 
of fragments from tim e-of-flight measurements [8];  broken line represents fragment yields from 
kinetic-energy measurements with solid-state detectors [9 ]. Filled circles represent measured 
product yields: Se81 and Se83 [ 10] ; Sb125 [ 11] ; Sb127 and Sb129 [ 12] ; other products [1 ,2 ];

Shaded areas indicate approximate positions of. nuclear shell edges (see text).

b e tw e en  th e  p ro d u c t and f ra g m e n t y ie ld s  is  th e  r e s u l t  of n e u tro n  e m is s io n  
and of m a s s  d is p e rs io n  in  th e  f ra g m e n t y ie ld  m e a s u r e m e n ts .  T E R R E L L  
has u se d  the y ie ld s  to  ca lc u la te  the  nu m b er щ of n eu tro n s em itte d  p e r  f ra g 
m e n t a s  a  function  of m a s s  n u m b e r, and o b ta in ed  functions, in  good a g r e e 
m en t w ith  th o se  d e r iv e d  f ro m  d ire c t  m e a s u re m e n ts  [13]. S ince m a s s  d is -

1 In a yield versus mass number plot nuclear shell edges cannot be located precisely because their 
effect, if  any, is on the yields o f. individual primary products and fragments, and these yields can be 
estimated only approximately. The shaded regions in Figs. 1, 2.and 4 cover mass numbers for which it 
is estimated (see section Estimation of Primary yields) that > 10% of a cumulative yield is from primary 
products or fragments having a closed-shell structure. Of course, yields of complementary fragments 
would also be affected; these regions are not indicated but may be visualized approximately from the 
symmetry involved. • . . ' .
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p e r s io n  h a s  p re v e n te d  a c c u ra te  m e a s u re m e n t  o f f ra g m e n t y ie ld s  th a t a r e  
v e ry  s m a ll ,  T e r r e l l  w as not ab le  to  d e te rm in e  v a lu e s  of Vf fo r  m a s s  
n u m b e rs  in  th e  v a lle y  o f th e  m a s s - y ie ld  c u rv e  o r  on th e  w ings of th e  tw o 
p e a k s . .
. A s e m i- lo g a r i th m ic  p lo t of th e  p ro d u c t y ie ld  d a ta  in  F ig . 2 show s w hat 

is  known fo r m a s s  n u m b e rs  fo rm e d  in  s m a ll  y ie ld s  in  the  v a lle y  and on the

Mass Number

F ig .2 . '

Product yield versus mass number for thermal-neutron fission of U235. Sources of data are 
the same as for F ig .l. An arrow indicates that the yield of only one isomer has been determined.

w ings of the  peaks in the  m a s s  y ie ld  c u rv e . As can be seen  th e re  a re  m any 
m a s s  n u m b e rs  in  th e  v a lle y  and a  few  on th e  w ings fo r  w hich  th e r e  a r e  no 
y ie ld  v a lu es . The shape of the v a lley  is  obviously  poo rly  defined, and addi
tio n a l y ie ld  m e a su re m e n ts  a re  needed. The p o sitio n s of the sh a rp ly  drooping 
w ings, on th e  o th e r  hand , a r e  qu ite  w e ll defined , and m ay  be u se d  to  e s t i 
m a te  the  to ta l  n u m b e r of n e u tro n s  e m itte d  in  fo rm in g  "c o m p le m e n ta ry "  
p ro d u c ts  by no ting  the  m a s s  n u m b e rs  th a t have eq u a l y ie ld s  o r  eq u a l y ie ld  
sum m ations [13]. The e s tim a te s  show tha t as asy m m etry  in c re a se s  (А!<~90, 
Ah> ~144) the  value  of vt d rops fro m  ~ 2 .  6 to  ~ 2 . 0, r a th e r  than  in c re as in g  
to  ~ 3 .  8 a s  d educed  fro m  th e  d ir e c t  m e a s u re m e n ts  of th e  n e u tro n  n u m b e r 
Vf [1 4 ]. -

The s h a rp  p eak  a t A = 134 in  th e  p ro d u c t-y ie ld  c u rv e  (F ig . 1) h a s  b een  
a t tr ib u te d  to  tw o c a u s e s :  (a) a  p ile -u p  of p ro d u c ts  fo rm e d  by n e u tro n
e m is s io n  of h e a v ie r  f ra g m e n ts ,  a  r e s u l t  of th e  s h a rp  in c r e a s e s  in  Vf w ith  
m a s s  n u m b e r  above 134 [13, 1 4 ], and  p o s s ib ly  a s s o c ia te d  w ith  ch an g in g  
n eu tro n  b ind ing  e n e rg ie s  n e a r  the  8 2 -n eu tro n  sh e ll  edge; (b) a p re fe re n c e  
in the f is s io n  p ro c e s s  i ts e lf  fo r f ra g m en ts  tha t lead  to  p ro d u c ts  w ith A = 134, 
a g a in  p o s s ib ly  a s s o c ia te d  w ith  c lo s e d - s h e l l  s t r u c t u r e s .  S u p p o rt fo r  (a) 
is  g iven by. th e  lo w er y ie ld s  of p ro d u c ts  w ith  m a s s  n u m b e rs  (~100) co m p le 
m e n ta ry  to  134 and by the  o c c u rre n c e  of p eak s n e a r  A = 134 in p roduct y ie ld
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cu rv e s  fo r o th er f iss io n  p ro c e s s e s . (The peaks a re  sm a ll except for therm  al- 
neu tro n  fis s io n  of U235, P u239 and P u 241 [15].) Support fo r (b) is  given by the 
fra g m en t y ie ld  cu rv e  shown in  F ig . 1 from  MILTON and FR A SER 's tim e -o f-  
f lig h t d a ta  [8] (so lid  lin e ) . T he b ro a d  p e a k  a t A = 135 co u ld  b e  due to  a  
s h a rp  fra g m en t peak  th a t w as b ro ad e n ed  by th e  m a ss  d isp e rs io n  a s so c ia te d  
w ith th e  m e a s u re m e n ts . The f ra g m en t y ie ld  cu rv e  fro m  the k in e tic  en e rg y  
d a ta  of GIBSON, THOMAS and  JVHLLER [9] (b ro k e n  lin e )  d o es  no t show  
th is  peale, h o w ev er. A lso  th e re  a re  no ap p a re n t p ea k s  n e a r  A = 135 in  the  
f ra g m e n t y ie ld  c u rv e s  fo r  o th e r  f is s io n  p r o c e s s e s  [8, 16] .

T e r n a ry  f is s io n  in  w hich  one of th e  th r e e  f ra g m e n ts  is  v e ry  lig h t 
(He4 o r H3) is  w ell e s tab lish ed . The y ie ld s  of the o ther two fragm en ts fo rm ed 
w ith an alpha p a r t ic le  v a ry  w ith m a ss  num ber s im ila r  to  the y ie ld s in  b in a ry  
.fission , but w ith a sm a ll sh ift to  lo w er m a ss  num bers, the shi f t  being largest  
on the heavy side  of each  peak  [1 7 ,1 8 ].

T e rn a ry  f is s io n  in  w hich th e  th re e  fra g m e n ts  a re  of s im i la r  m a s s  h as  
been  re p o r te d  by MUGA [19]. He m e a su re d  en e rg ies  of coincident fragm ents 
u s in g  th r e e  s o lid - s ta te  d e te c to r s  in  a. p la n e  and  s e p a r a te d  b y  120°. T he 
o b se rv e d  y ie ld  fo r  th e rm  a l-n e u tro n  f is s io n  of U235 w as 1. 2 te rn a r y  f is s io n s  
p e r  106 b in a ry  f is s io n s  and  w as c o n s id e r e d  a  lo w e r  l im i t  b e c a u s e  of th e  
a n g u la r  r e s t r i c t io n s  im p o sed  by  the  e x p e r im e n ta l  s e t-u p .  The y ie ld  a s  a 
fu n c tio n  of m a s s  n u m b e r is  show n in  F ig . 3. As can  be  s e e n  th e  r e p o r te d  
m in im a l f ra g m e n t y ie ld s  a r e  g r e a te r  than  the  f is s io n  y ie ld s  of som e ra d io -

Mass Number , . .

Fig.3

Yields versus mass number for ternary fission of U235 by thermal neutrons. Solid line represents 
minimum yields of fragments [19]. Points represent yields of products: Be7, Mg28, Ni66 [20] ;

Ar41, Ar42 [ 21] : He4 [22]: H3 [2 3 ].

ac tiv e  nu clid es  in the  m a ss  reg io n  of in te r e s t  [20, 21]. B ecause  of the  la rg e  
f ra g m e n t e x c ita tio n  e n e rg y  (e s t im a te d  to  be  a s  h igh  a s  ~ 5 5  M eV ), M uga 
p o in ts  out th a t n e u tro n  e m is s io n  cou ld  r e s u l t  in  so m e  b e ta  s ta b le  p ro d u c ts . 
H ow ever, th is  cannot be tru e  fo r a l l  th re e  co m p lem en ta ry  fra g m en ts , s in ce  
e m is s io n  of about 20 n eu tro n s  would be re q u ire d ; and it should  be noted th a t



d isc re p a n c ie s  in  y ie ld  of s e v e r a l  o rd e r s  of m agnitude ex is t in  d iffe ren t m a ss  
re g io n s . .

R e tu rn in g  to  b in a ry  f is s io n , a  s tr ik in g  fe a tu re  of the  m a s s  d is tr ib u tio n  
fo r  a  n u m b e r  of d if fe re n t f is s io n in g  n u c le i is  th e  c o n s ta n c y  in  p o s it io n  on 
the A ax is of the  heavy m a ss  peak , e sp e c ia lly  the light s ide  of the peak . The 
p o sitio n  of the  ligh t peak  changes w ith changing m a ss  of the  fiss io n in g  nucleus; 
th e :p o s it io n  of th e  heavy  p ea k  is  e s s e n t ia l ly  co n s ta n t a s  is  show n in  F ig . 4.
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Mass Number

. . . Fig. 4

Product yield curves for thermal-neutron fission of U233, U 235 and Pu239 and spontaneous fission 
of Cf252 [1 ] .  Shaded areas indicate approximate positions of nuclear shell edges (see text).

Curves are denoted by the symbol of the fissioning nucleus.

The 50 -p ro ton  and 82 -n eu tro n  sh e ll edges a re  n e a r  the ligh t s ide  of the heavy 
m a s s  p e a k s , and a r e  o ften  a s s o c ia te d  w ith  th e  co n s tan c y  of p o s itio n . The 
d iffe ren t sh a p e s  of th e  p ea k s  in  th e  v a r io u s  p ro d u c t y ie ld  c u rv e s  have been  
a ttr ib u ted  to  d iffe ren t co n trib u tio n s of v a rio u s  c lu s te r  p a irs  (Aj = 84, 90, 96, 
o r  100 w ith Ah = 132) [24] .

T he e ffec t of th e  e x c ita tio n  e n e rg y  of U236 on th e  m a s s  d is t r ib u t io n  of 
i t s  f is s io n  p ro d u c ts  is  show n in  F ig . 5. T he y ie ld s  of p ro d u c ts  f ro m  n e a r  
s y m m e tr ic  f is s io n  in c re a s e  sh a rp ly  w ith en e rg y , the  fine s t r u c tu re  peak  at 
A = 134 d is a p p e a r s ,  and  th e  p e a k s  a r e  b ro a d e n e d  so m e w h a t. T he r a p id  
d e c r e a s e  in  y ie ld s  of p ro d u c ts  in  th e  v a l le y  of th e  c u rv e  w ith  d e c r e a s in g  
ex c ita tio n  en e rg y  su g g e s ts  th a t s y m m e tr ic  f is s io n  r e q u ir e s  m o re  ex c ita tio n  
e n e rg y  th a n  a s y m m e tr ic  f is s io n  and  r a i s e s  th e  in te r e s t in g  q u e s tio n  of th e
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Fig. 5 . '

Variation of product yields from neutron-induced fission of U235 as the neutron energy is varied [1 ].
Neutron energies are indicated. .

p ro b a b il ity  of sy m m e tr ic  f is s io n  at z e ro  e x c ita tio n  e n e rg y . E x tra p o la tio n  
of v a lle y  y ie ld s  fo r  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of U235 in d ic a te s  th a t th e  p r o 
b a b i l i ty  co u ld  be  v e r y  s m a l l  o r  z e r o .  U n fo rtu n a te ly , low  in te n s i t ie s  of 
sp o n ta n e o u s  f is s io n  s o u r c e s  h av e  m a d e  m e a s u re m e n t  o f y ie ld s  l e s s  them 
~ 0 . 01% im p ra c t ic a l .  (F o r  Cf 252 in te n s ity  is  not a  p ro b le m , bu t th e  v a lle y  
is  too  n a rro w .)

S m a ll v a r ia t io n  of n e u tro n  e n e rg y  in  th e  re s o n a n c e  re g io n  ju s t  above 
th e rm a l e n e rg ie s  ca u se s  s m a ll v a r ia tio n s , both up (22% m axim um ) and down 
(50% m ax im u m ), in  y ie ld s  of p ro d u c ts  in  the  v a lle y  of th e  m a s s  y ie ld  cu rv e  
fo r n eu tro n -in d u c ed  f is s io n  of U235 [25] . The v a r ia tio n s  a re  a lso  s m a ll fo r 
n e u tro n -in d u c ed  f is s io n  of U233 and P u 241 [26, 27] ; how ever, fo r  P u239 th e re  
a r e  d e c re a s e s  in  y ie ld s  by f a c to rs  of 2 and 3 fo r  so m e en e rg y  re g io n s  [27].

A s th e  m a s s  and a to m ic  n u m b e rs  of f is s io n in g  n u c le i d e c r e a s e  below  
th o se  of th e  u ran iu m  iso to p e s , th e  p ro b a b il ity  of f is s io n  at s m a ll ex c ita tio n  
en e rg ie s  d e c re a s e s  sh a rp ly , and, at the  h igher exc ita tion  en e rg ie s  n e c e s sa ry  
fo r  f is s io n , n e a r ly  s y m m e tr ic  m a s s  d iv is io n  b e c o m e s  m o re  p ro b a b le  th a n  
a s y m m e tric  d iv is ion . T his change is  i l lu s tr a te d  in  F ig . 6. It is  no tew orthy  
th a t a s  long as a s y m m e tr ic  d iv is io n  o c c u rs  th e  p o s itio n  of th e  heavy  m a s s  
p ea k  r e m a in s  n e a r ly  co n s ta n t.

CHARGE DISTRIBUTION

C h arg e  d is tr ib u tio n  is  u su a lly  d is c u s se d  in  t e r m s  of c h a rg e  d isp e rs io n  
am ong f is s io n  p ro d u c ts  w ith the  sam e m a ss  num ber and v a r ia tio n  w ith m a ss  
n u m b e r  of Z P, the  "m o st p ro b a b le  c h a rg e "  (not n e c e s s a r i ly  in te g ra l) ,  fo r 
a g iven m a ss  num ber. Both ty p es of in fo rm atio n  m ay be deduced from  ra d io 
c h e m ic a l ly  d e te rm in e d  y ie ld s  of in d iv id u a l p r im a r y  f is s io n  p ro d u c ts ,  fo r  
w hich bo th  m a ss  and a tom ic  n u m b e rs  a re  known p re c is e ly . H ow ever, each  
y ie ld  d e te rm in a tio n  in v o lv es  a  m a jo r  r e s e a r c h  e ffo rt r e q u ir in g  c a re fu l  and



MASS AND CHARGE DISTRIBUTION 325

•. . ■ Mass number .

Fig. 6

Variation of product yield curves with nuclear composition:
■ — — 14- MeV neutron-induced fission of U235 [ 1 ] (о = ~2 x 10' 24 cm2 U236 excitation energy ~20 MeV); 
— 11- MeV proton-induced fission of Ra226 (o = ~2xlO "ZTcm2, Ac227 excitation energy ~16MeV) [28]; 

. . .  O i • • 20-MeV deuteron-induced fission of Bi209 (o = ~1 x 10*29 cm2, Po211 excitation 
energy ~27 MeV, -yields not shown: Sb127 <0.13%; Ba139 < 0.08%) [29].

z .

Fi8-7 . - 
Charge dispersion for products with A = 93 from thermal-neutron fission of U235 [5 ,6 ,7 ] :

О independent yield, •  cumulative yield. Solid line represents Eq. (1) with с = 0.82 and Zp -37.30; 
broken line is for cumulative yields, SP(Z).

often  ra p id  c h e m ic a l s e p a ra tio n s  and ra d io a c tiv ity  m e a s u re m e n ts ,  so  d a ta  
a c c u m u la te  slow ly , and a t p r e s e n t  p r im a r y  y ie ld s  a r e  a v a ila b le  fo r  only a 
s m a ll  f ra c tio n  of th e  f is s io n  p ro d u c ts .  . .
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T h e re  a r e  a lso  tw o p h y s ic a l m e th o d s  u n d e r  in v e s tig a tio n  th a t g iv e  in 
fo rm a tio n  abou t th e  a v e ra g e  c h a rg e  of p r im a r y  p ro d u c ts  a s  a  fu n c tio n  of 
m a ss  num ber. In one m ethod, f is s io n  p ro d u c ts  a re  se p a ra te d  in  a g a s -f ille d  
m a s s  s p e c t r o m e te r ,  and  th e  n u m b e r  of b e ta .d is in te g r a t io n s  p e r  f is s io n  is  
d e te rm in e d  fo r ea ch  in te rv a l  of m a s s  [30]. U n fo rtu n a te ly , th e  m a s s  r e s o 
lu tion  i,s p o o r  so  th a t th e  a to m ic  n u m b e r v a lu es  ob ta ined  a re  av e ra g e d  o v er 
m any  m a ss  n u m b e rs . .

T he o th e r  p h y s ic a l  m e th o d  in v o lv e s  s im u lta n e o u s  m e a s u r e m e n t  of 
K -X - ra y s  in  co in c id en ce  w ith  f ra g m e n ts  w hose k in e tic  e n e rg ie s  a r e  d e te r 
m in e d  w ith  s o l id - s t a te  d e te c to r s  [3 1 /3 2 ] . T he X - r a y  e n e r g ie s  d efin e  th e  
a to m ic  n u m b e rs , and k in e tic  e n e rg ie s  define  th e  m a s s e s  of th e  f ra g m e n ts . 
A lthough  th e r e  a r e  abundan t K -X - ra y s  (~ 0 . 6 p e r  f is s io n ) ,  th e i r  o r ig in  
a p p e a r s  to  be  v a c a n c ie s  p ro d u c e d  by  in te r n a l  c o n v e rs io n  o f g a m m a  r a y s  
e m itte d  a f te r  f iss io n . T h e re fo re , X ^ray  in te n s it ie s  a re  d e te rm in e d  not only 
by  th e  f is s io n  y ie ld s  of is o to p e s  of an  e le m e n t b u t a ls o  by  th e  g a m m a -ra y  
in te n s i t ie s  and c o n v e rs io n  c o e ffic ie n ts  fo r  ea ch  iso to p e , a l l  unknown quan
t i t i e s .

The ch arg e  d isp e rs io n  am ong p ro d u c ts  w ith A = 93 from  th e rm al-n eu tro n  
f is s io n  of U235 is  show n in T ab le  I and F ig . 7. As can  be  s e e n  in  F ig . 7 th e  
f ra c t io n a l  in d ep en d en t y ie ld  o r  r e la t iv e  p ro b a b il i ty  P  (Z) o f fo rm a tio n  of a  
p ro d u c t w ith  a to m ic  n u m b e r  Z is  w e ll  r e p r e s e n te d  by  a  G a u s s ia n  c u r v e 2,

P ( Z )  = e -(Z-zP)2/c ' ^

A lso  fo r  th r e e  o th e r  m a s s  n u m b e rs  (92, 140, 141) th e re  a re  th r e e  indepen 
den tly  d e te rm in e d  f ra c tio n a l  y ie ld s , and  th e  d is p e rs io n  of c h a rg e  fo r  ea ch  
m a s s  n u m b e r is  w e ll r e p r e s e n te d  by a  G a u ss ia n  cu rv e  w ith  с  = 0. 84, 1. 09 
and 0. 86, re sp e c tiv e ly  [5, 6, 7] . In addition  to  the ábove evidence tha t charge 
d is p e rs io n  is  G a u ss ia n  and a p p ro x im a te ly  co n s ta n t in  w id th , th e r e  a r e  s ix  
m a s s  n u m b e rs  (91, 94, 95, 139, 142, and  143) fo r  w h ich  tw o  f r a c t io n a l  
y ie ld s  have  b e e n  d e te rm in e d ; th e s e  e s ta b l is h  th e  w id th s of th e  d is p e rs io n  
cu rv e s  if  the  G au ss ian  shape is  a ssu m ed . The av e rag e  value  of the  constan t 
с fo r the  10 m a ss  n u m b e rs  is  0. 86 ± 0. 04 [ 7] .

The Zp va lu es fo r the ten  m a ss  nu m b ers  d isc u sse d  above a re  determ ined  
d ir e c t ly  f ro m  th e  d is p e rs io n  cu rye . fo r  e a c h  m a s s  n u m b e r. Zp v a lu e s  fo r  
o th e r  m a ss  n u m b e rs , fo r  w hich only one f ra c tio n a l y ie ld  has been  m e asu red , 
can  be e s tim a te d  on the  assu m p tio n  th a t a  G aussian  iso b a ric  d isp e rs io n  curve 
w ith  с = 0. 86 ± 0. 15 ap p lie s . A p lo t of th e  e m p ir ic a l  ZP v a lu es  th u s d e te r 
m in e d  is  show n in  F ig . 8. T he p lo t show s c le a r ly  th a t lig h t p ro d u c ts  have 
m o re  and heavy  p ro d u c ts  l e s s  th an  th e . a v e ra g e  d en s ity  of c h a rg e . The 
a v e rag e  dev iation  from  un ifo rm  ch a rg e  density  is  about o n e-h a lf  ch arg e  unit. 
If  f is s io n  f ra g m e n ts  r a th e r  th a n  p ro d u c ts  a r e  c o n s id e r e d  by  add ing  i/f to  
A a s  an  e s t im a te  o f f ra g m e n t m a s s  n u m b e r ,  s im i l a r  c o n c lu s io n s  c a n  b e  
d ra w n  [5, 7] .

A lso  show n in  F ig . 8 a r e  th e  b an d s  of a v e ra g e  c h a rg e  ZAy d e te rm in e d  
by ARMBRUSTER, HOVESTADT, M EISTER and SPECHT [30] . The bands,

2 In the actual practice of fitting a Gaussian curve to fractional yield data it is convenient to use 
the cumulative form of the Gaussian representation [5]. '
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Empirical Zp values and average charge bands (Z ^ y ) [30] for products from thermal-neutron 
fission of U235 . •  Zp values obtained from Gaussian charge dispersion curves determined by two or more 

fractional yields [5 ,6 ,7 ] .  О Zp values estimated from the Gaussian isobaric charge dispersion curve 
with с = 0.86 ± 0.15 fitted to a single fractional yield value: Nb" [33], Sn121 [3 4 ], Sb124 andSb126 [11], 

Sb121 [3 5 ], Pm146 [3 6 ], others [5 ] .  Continous lines are for average charge density, A(92/233.6).
Broken lines represent an empirical Zp function derived from the points.

0. 3 ch a rg e  un it in w idth, c o v e r  th e  a r e a  in  w hich m o st of th e  d a ta  fa ll. As 
s ta te d  e a r l ie r ,  a  m e a s u re d  a v e ra g e  is o b a r ic  c h a rg e  v a lue  is  av e rag ed , b e 
c a u se  of th e  p o o r  m a s s  re so lu t io n , o v e r  m any  m a s s  n u m b e rs  so  no ab ru p t 
c h a n g es  w ith  m a s s  n u m b e r  co u ld  h av e  b e e n  o b s e rv e d  [30]. A lthough th e  
s lo p e s  of the  Zp and Zav func tions a r e  d if fe re n t, th e  m a g n itu d e s  of th e  two 
fu n c tio n s  a r e  s im i l a r  and  a g re e  in  v a lu e  w h e re  e a c h  is  b e s t  know n. T he 
d if fe re n c e s  m ay  w e ll be  due to  th e  u n c e r ta in t ie s  in  th e  Zp fu n ctio n  c a u se d  
by la c k  of know ledge of c h a rg e  d is p e r s io n  fo r  т а л у  m a s s  n u m b e rs  and  to  
th e  u n c e r ta in t ie s  in  th e  Zav fu n c tio n  c a u s e d  by  p o o r  m a s s  r e s o lu t io n  and  
u n c e r ta in t ie s  in  th e  m a s s  c a lib ra t io n . (The d if fe re n c e  b e tw een  ZP and Z AV 
fo r G au ss ian  d is p e rs io n  is  sm a ll.)  -

C h arg e  d is tr ib u t io n  fo r  o th e r  lo w -en e rg y  f is s io n  p r o c e s s e s  a p p e a rs  to  
be s im ila r  to  th a t fo r th e rm a l-n e iitro n  f is s io n  of U23̂  [37]. F o r  s e v e ra l m ass 
n u m b e rs  and d if fe re n t f is s io n  p r o c e s s e s  two f ra c tio n a l y ie ld s  have been  in 
dependen tly  d e te rm in e d  and a r e  r e p r e s e n te d  w ell by a G a u ss ia n  cu rv e  w ith 
с = 0. 86 ± 0 .15 , as is  shown in F ig . 9. The e m p ir ic a l Zp values fo r th e rm a l 
n e u tro n  f is s io n  of U233 and  P u 239, fo r  14 -M eV  n e u tro n  f is s io n  o f U 235 and  
U238 [37], and  f o r  sp o n ta n e o u s  f is s io n  o f C f252 [5] show  t r e n d s  w ith  m a s s  
num ber s im ila r  to  th o se  o b se rv ed  fo r th e rm a l-n eu tro n  fis s io n  of U235, nam ely, 
th a t light p ro d u c ts  have m o re  and heavy p ro d u c ts  le s s  charge  than tha t needed 
fo r the av e rag e  ch a rg e  density  by about o n e-h a lf  ch arg e  un it. T his g e n e ra li
za tio n  is  r e s t r i c t e d  fo r  a l l  of th e  f is s io n  p r o c e s s e s  to  th o se  m a s s  n u m b e rs



328 A .С . WAHL

z' zp 

Fig. 9

Isobaric charge dispersion. Therm al-neutron fission of U233: □ (Xe140 [37], La140 [5]).
14-MeV neutron-fission of Ü235: О (Kr92 and Xe140 [37], Y92 [38], La140 [39] ; and 14-MeV neutron fission 

. of U238 : Д (1138 and Xei38[37,40], I139 and Xe139 [37,41]).
Filled symbols represent cumulative yields, and open symbols represent independent yields.

fo rm e d  in  h igh  y ie ld ; l i t t le  in fo rm a tio n  is  av a ila b le  fo r  m a s s  n u m b e rs  
fo rm e d  in  low  y ie ld .

ESTIM A TIO N  O F PRIM AR Y  YIELDS .

S ince y ie ld s  a r e  known fo r  r e la t iv e ly  few  p r im a ry  p ro d u c ts ,  m e th o d s  
of e s tim a tin g  p r im a r y  y ie ld s  a re  o ften  n eed ed . The m e th o d s g e n e ra lly  in 
vo lve e s tim a tio n  of Z P fo r  the  m a ss  n u m b e r of in te r e s t  and then  ca lc u la tio n  
of the  f ra c tio n a l y ie ld  fro m  th e  a p p ro p r ia te  c h a rg e  d is p e rs io n  c u rv e . F o r  
m a s s  n u m b e rs  fo r w hich d isp e rs io n  c u rv e s  have been  d e te rm in e d  fro m  two 
o r  m o ré  m e a su re d  y ie ld s , th e  m ethod  is  s tra ig h tfo rw a rd  and p ro b ab ly  quite 
r e l ia b le .  F o r  o th e r  m a s s  n u m b e rs  an  is o b a r ic  c h a rg e  d is p e r s io n  c u rv e  
m u s t be  a s su m e d , and at p r e s e n t  th e  b e s t  a s su m p tio n  is  a  G a u ss ia n  cu rv e  
(Eq. (1)) w ith с -  0. 86 ± 0. 15. It should  be noted th a t .the cu rve has not been 
te s te d  fo r m a ss  n u m b ers  fo r which a p r in c ip a l p r im a ry  product has a c losed- 
s h e l l  s t r u c tu r e  o r  fo r  m a s s  n u m b e rs  r e s u l t in g  f ro m  n e a r ly  s y m m e tr ic  o r  
v e ry  a s y m m e tr ic  f is s io n .

The p o s s ib le  in fluence  of c lo s e d - s h e l l  s t r u c tu re s  on ch a rg e  d isp e rs io n  
is  i l l u s t r a te d  by  th e  fo llow ing  e x a m p le s .  (1) If  136 is  th e  c o r r e c t  m a s s  
a s s ig n m e n t fo r  th e  8 6 - s. iod ine  f iç s io n  p ro d u c t,; i ts  low  cu m u la tiv e  f is s io n  
y ie ld  [3] le a d s  to  a la rg e  independen t y ie ld  fo r 54X e ^ 6 and, w ith the sm a ll 
in d ep en d en t y ie ld  of C s 136, in d ic a te s  th a t th e  c h a rg e  d is p e rs io n  is  n a r ro w  
(if G au ss ian , с = ~  0 .4  fo r  th e rm a l-n e u tro n  f is s io n .o f  U233, U2>*5, and P u239).
(2) A la rg e  cu m u la tiv e  f is s io n  y ie ld  fo r  soSn^1 [42] fro m  th e rm a l-n e u tro n
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f is s io n  of U 235 in d ic a te s ,  w ith  th e  in d e p en d e n t y ie ld s  o f T e131 [5, 43] and  
I131 [5], th a t th e  c h a rg e  d is p e rs io n  is  b ro a d  (if G a u ss ia n , с = ~ 2 . 7). .

F o r  e s t im a t io n  o f Zp v a lu e s ,  p ro b a b ly  th e  b e s t  th a t  c a n  b e  done a t 
p r e s e n t  is  to  u se  e i th e r  e m p ir ic a l  v a lu e s  d e r iv e d  f ro m  a  s in g le  f ra c t io n a l  
y ie ld  o r  an  e m p ir ic a l  Zp function , su c h  a s  is  show n in  F ig . 8, f i t te d  to  the  
e m p ir ic a l  v a lu e s  [5, 7]. If to o  few  'd a ta  a r e  a v a ila b le  fo r  th is  t r e a tm e n t ,  
s t i l l  o th e r  p r e s c r ip t io n s  a r e  n e c e s s a r y .

W OLFSBERG [37] h as  in v e s tig a te d  v a r io u s  p re s c r ip tio n s  fo r es tim a tin g  
Zp by com paring  p re d ic te d  v a lu es  w ith e m p ir ic a l v a lu es fo r the rm al-neu tron  
f is s io n  o f U233 and  P u 239, an d  fo r  14 -M eV  n e u tro n  f is s io n  of U235 and  U238. 
He found the  m o st s a t is fa c to ry  p r e s c r ip t io n  to  be one th a t u se s  as re fe re n c e  
e m p ir ic a l  Z P v a lu e s  fo r  th e rm a l- n e u t ro n  f is s io n  o f U235 [44]. H o w ev er, 
n e i th e r  th is  m ethod  n o r th e  eq u a l c h a rg e  d isp la c e m e n t p o s tu la te  w as s a t i s 
f a c to ry  fo r  c h a r g e d - p a r t ic le  in d u c ed  f is s io n  a t m o d e ra te  e n e r g ie s .  C on
v e r s e ly ,  the  u n c h a n g e d -c h a rg e -d is tr ib u tio n  p o s tu la te , w hich  h as  been  u se d  
fo r  c h a r g e d -p a r t ic le - in d u c e d  f is s io n  [4 5 ], is  no t a p p lic a b le  to  f is s io n  in 
d uced  by n e u tro n s  of < 14-M eV  e n e rg y .

The com bination  of a  Zp function , a g e n e ra l  is o b a r ic  c h a rg e  d isp e rs io n  
cu rv e , and the m a s s  y ie ld  c u rv e  fo r  a f is s io n  p r o c e s s  a llow s e s tim a tio n  of 
y ie ld s  of ind iv id u al p r im a ry  f is s io n  p ro d u c ts . Such e s tim a te s  a re  p ro b ab ly  
not v e ry  re lia b le , in g e n e ra l, but m ay  be heip fu l in  c o r re la tin g  ex is ting  data  
in  new  and  in fo rm a tiv e  w ays and  in  su g g e s tin g  new  e x p e r im e n ts .  F o r  
e x a m p le , th e  e s t im a te s  m a k e  p o s s ib le  th e  lo c a tio n  of th e  m a s s  n u m b e rs  
w hose y ie ld s  m ay be affec ted  by n u c le a r  sh e ll  edges (F ig s . 1, 2 and 4)?. A lso 
the  e s tim a te s  m ake p o ss ib le  the p re se n ta tio n  of m a ss  and charge  d is trib u tio n  
d a ta  a s  iso to p ic  and  iso to n ic  y ie ld  p lo ts  [46]. T he d e r iv e d  iso to p ic  y ie ld  
v a lu e s  s e rv e  a s  a  u s e fu l  ch e ck  on th e  p r im a r y  y ie ld  e s t im a te s  b e c a u s e  of 
th e  re q u ir e m e n t  th a t e le m e n ts  w ith  c o m p le m e n ta ry  a to m ic  n u m b e rs  m u s t 
h av e  p r im a r y  y ie ld s  th a t  a r e  e q u a l, o r  on ly  s l ig h tly  d if fe re n t  b e c a u s e  of 
s m a ll  c o n tr ib u tio n s  f ro m  te r n a r y  f is s io n . E s t im a te s  th a t have b een  m ade 
to  da te  do no t m e e t th is  r e q u ir e m e n t v e ry  w ell.

New e x p e rim en ts  su g g ested  by p r im a ry  y ie ld  e s tim a te s  include s e a rc h e s  
fo r  new  f is s io n  p ro d u c ts  fo r  w h ich  y ie ld s  a r e  p r e d ic te d  to  b e  m o d e ra te ly  
la r g e  [1, 46] , and  m e a s u r e m e n ts  o f p r im a r y  f r a c t io n a l  y ie ld s  p r e d ic te d  
to  b e  r e a s o n a b ly  l a r g e  fo r  f i s s io n  p ro d u c ts  w ith  f i l le d  n u c le o n  s h e l l s  o r  
fo rm e d  in  sy m m e tr ic  o r  v e ry  a s y m m e tr ic  f is s io n . Such e x p e r im e n ts  could 
add g re a tly  to  o u r know ledge of c h a rg e  and m a s s  d is tr ib u tio n  in  lo w -en e rg y  
f is s io n .

3 The fractional yields of products from thermal-neutron fission of U235 were calculated from the 
Gaussian isobaric charge dispersion curve (E q .l) with с = 0.86 and the empirical Zp function shown in 
Fig. 8 (dashed line). Mass numbers having an isobar with a closed-shell structure and formed with a 
fractional independent yield of > 0.1 were chosen. The largest mass number associated with a particular 
shell was increased by one so as to include fragments as well as* products in each mass-number range.'

For other fission processes estimates were made in a similar way except that the Zp values were 
estimated by the method of CORYELL et al. [44] ; the empirical Zp function shown in Fig. 8 was used 
as reference. '
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FISSION MASS YIELD STUDIES*
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

FISSION MASS YIELD STUDIES. Mass yields from fission induced by a span of neutron energies up 
to 18 MeV have been measured for Th232 , U235 and U238 target nuclei. Particular attention has been given 
to the dependence of symmetric fission yields on energy. To study the effect of angular momentum, fission 
yields from the U236 compound nucleus formed by alpha-particle irradiations of Th232 were also studied over 
the same span of excitation energies. A standard set of Pd109, Ag111, Pd112 and Ag113 symmetric fission yields 
was generally measured for all irradiations. In addition, yields of Eu156, Cs136 and 2 .3-d Cd115 were measured 
for some selected combinations of projectile, energy and target nucleus. Assays for Zr97 and sometimes also 
Ba139 served as fission monitors. Altogether 150 fission yields were measured for these combinations of target 
nucleus, projectile and incident energy. About one-third of these were checked by replicated irradiations.

At highest energies for the U236 compound nucleus the symmetric fission yield from alpha-particle-induced 
fission is about 13% higher than for neutron-induced fission. Dips in symmetric fission yield were observed 
at the energy onset of third-chance fission for each target and 'projectile. Some indication of a small central 
peak in the mass distribution was observed in the yields from U236 compound nucleus fission, but not from the 
Th233. compound nucleus-fission. . .

Detailed mathematical methods have been developed to separate the effects of fissions preceding and 
following neutron emission. These methods were used to remove the effects of second- and third-chance fissions 
from the measured symmetric fission yields. These calculated yields for first-chance fission show no dips with 
energy. The calculations also show that perhaps half the difference between symmetric yields for alpha- 
particle-induced fission of Th232 and neutron-induced fission of U235 is attributable to angular momentum effects.

Both calculated first-chance yields and measured yields (resulting from first-, second- and third-chance 
fissions) for the U236 compound nucleus are compared with the two-mode-of-fission hypothesis. Similar ana
lyses are made for yields from neutron-induced fission of Th232 and U238 .

- ÉTUDES SUR LES RENDEMENTS DE FISSION SELON LA MASSE. Les auteurs ont mesuré la distribution, 
selon la masse, des produits de la fission de 232Th, 235U et 238 U par des neutrons d'une énergie allant jusqu'à 
18 MeV. Ils ont accordé une attention particulière à la variation des rendements de la fission symétrique 
selon l'énergie. Pour étudier l'effet du moment cinétique, ils ont également étudié, pour la même gamme 
d'énergies d'excitation, les rendements de la fission du noyau composé 236U formé avec une particule alpha 
comme projectile et 232 Th comme cible. Ils ont mesuré un ensemble normalisé de rendements de la fission 
symétrique de 109 Pd, 111 Ag, 112 Pd et 113 A g, pour toutes les irradiations. En outre, ils ont mesuré les 
rendements en 156Eu- de 136Cs et de 115Cd (2,3 j) pour certaines combinaisons projectile-énergie-noyau cible. 
Les dosages de 97Zr et parfois de 139Bà ont servi à vérifier les processus de fission. Les auteurs ont mesuré en 
tout 150 rendements de fission pour ces combinaisons noyau cible-projectile-énergie incidente. Environ un 
tiers de ces rendements ont été contrôlés par répétition.

Aux énergies les plus élevées pour le  noyau composé 236 U, le  rendement de la fission symétrique par 
particules alpha est plus élevé d'environ 13% que celui de la fission par neutrons. Les auteurs ont observé 
des dépressions dans le rendement de fission symétrique pour chaque combinaison cible-projectile lorsque 
l'énergie augmente et qu'apparaît le  phénomène de la fission précédée de l'émission de deux neutrons. Ils 
ont observé des indications d'un petit pic central dans la distribution, selon la masse, des produits de la fission 
de noyau composé 236U, mais non dans celle des produits de la fission du noyau composé 233Th.

Les auteurs ont mis au point des méthodes mathématiques détaillées pour séparer les effets des fissions 
précédées ou suivies de l'émission de neutrons. Ils ont eii recours à ces méthodes pour éliminer, des rendements 
mesurés de la fission symétrique, les effets des fissions précédées de l'émission d'un ou de deux neutrons.

45 Work done under the auspices of the United States Atomic Energy Commission.

333



334 G. P. FORD and R. B. LEACHMAN

La courbe des rendements ainsi calculés de la fission précédée de l'émission d'un neutron en fonction de l'énergie 
n'accuse aucune dépression. Les calculs indiquent également que peut-être la moitié de la différence entre 
les rendements symétriques pour la fission du 232Th par particules alpha et la fission de 235U par neutrons peut 
être attribuée aux effets du moment cinétique.

Les auteurs comparent à la fois les rendements calculés de la fission non précédée de l'émission de 
neutrons et les rendements mesurés (de la fission précédée ou non de l'émission d'un ou de deux neutrons) 
pour le  noyau composé de 236 U avec l'hypothèse des deux modes de fission. Ils ont procédé à des analyses 
similaires pour les rendements de la fission de 232 Th et de 238U par des neutrons.

ИЗУЧЕНИЕ ВЫХОДА МАССЫ ПРИ ДЕЛЕНИИ. Выходы массы при делении, вызванном 
нейтронами в интервале энергий до 18 Мэв, были измерены для ядер мишеней из тория-232, 
урана-235 и урана-238. Особое внимание уделялось зависимости образующихся при делении 
симметричных выходов от энергий. Для изучения влияния углового момента были исследо
ваны также в том же интервале энергий возбуждения, выходы при делении сложных ядер ура
на-236, образующиеся при облучении тория-232 альфа-частицами. Для всех облучений обыч
но измерялась одинаковая серия образующихся при делении симметричных выходов 
палладия-109, серебра-111, палладия-112 и серебра-113. Кроме того, для некоторых и з
бранных комбинаций налетающих частиц, энергий и ядер мише*ки были измерены также вы
ходы европия-156, цезия-136 и кадмия-115 (с полупериодом жизни в 2,3 дня). ' В качестве 
регистраторов делений служили анализы по цирконию-97, а иногда также и по барию -139. 
Для этих комбинаций ядра мишени, налетающей частицы и энергии бомбардирующих частиц 
было измерено в общем итоге 150 полученных при делении выходов. Около одной трети этих 
выходов были проверены путем повторных облучений.

При наиболее высоких энергиях для сложного ядра урана-236 симметричный выход при 
делении, вызванном альфа-частицами, приблизительно на 13% выше, чем выход при делении, 
вызванном нейтронами. Спады в симметричном выходе при делении наблюдались в момент 
установления энергии, дающей для каждой мишени и для каждой налетающей частицы третий 
шанс деления. В выходах при делении сложного ядра урана-236 наблюдалось указание на 
наличие малого центрального пика в распределении м ассы , чего, однако, не наблюдалось 
при делении сложного ядра тория-233.

Были разработаны подробные математические методы для отделения влияний делений, 
происходящих до и после эмиссии нейтронов. Эти методы были использованы для исключе
ния из измеренных симметричных выходов воздействия делений, которые происходят при 
втором и третьем шансах соударений. Для полученных по расчету выходов, образующихся при 
первом шансе деления, спадов в зависимости от энергии не наблюдалось . Расчеты показы
вают также, что, может быть, половина разницы между симметричными выходами при делении 
тория-232 под действием альфа-частиц и при делении урана-235 под действием нейтронов 
может быть приписана воздействию углового м ом ента. .

Как подсчитанные для сложного ядра урана-236 выходы при первом шансе деления, так 
и измеренные суммарные выходы (в результате делений при первом, втором и третьем шан
сах соударений) сопоставляются с гипотезой двойственного вида делений. Аналогичные ана
лизы производятся-для выходов при вызванном нейтронами делении тория-232 и урана-238.

ESTUDIOS SOBRE RENDIMIENTOS MASICOS EN LA FISION. Los autores han medido los rendimientos 
másicos en la fisión inducida por neutrones en el intervalo energético de hasta 18 MeV, respecto de núcleos- 
blanco de 232Th, 235 U y 238U. Han prestado particular atención a la variación de los rendimientos de fisión 
simétrica en función de la energía. Para estudiar el efecto del momento angular, han determinado también 
los rendimientos de fisión del núcleo compuesto de 236U, formado por irradiación del 232 Th con heliones, para 
el mismo intervalo de energías de excitación. También han medido en general, para todas las irradiaciones, 
un conjunto normalizado de rendimientos de fisión simétrica del 109Pd, 111 Ag, 112 Pd y 113Ag. Además, han 
determinado los rendimientos del 156Eu y d e l136 Cs, asi como del 115Cd (período: 2, 3 d) para diversas com
binaciones seleccionadas de proyectil, energía y núcleo-blanco. . Las determinaciones d e l97 Zr y, en ocasiones, 
también del 139 Ba, se emplearon como indicadores de la fisión. En conjunto, se midieron 150 rendimientos 
de fisión para estas combinaciones de núcleo-blanco, proyectil y energfa incidente. Una tercera parte de 
ese total se comprobó mediante irradiaciones por duplicado. .

Para las energías más altas del núcleo compuesto de 236U, el rendimiento de la fisión simétrica inducida 
por heliones es aproximadamente un 13% mayor que en el caso de la fisión inducida por neutrones. Han podido 
observarse depresiones en la curva representativa del rendimiento de fisión simétrica correspondiente al umbral 
energético de la tercera probabilidad de fisión para cada blanco y proyectil. También se han observado indicios
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de la existencia de un pequeño pico central en la curva de distribución másica para los rendimientos de fisión 
del núcleo de 236U compuesto, pero no de la fisión del núcleo de 233Th compuesto. . . ■

Los autores han perfeccionado métodos matemáticos detallados para separar los efectos de las fisiones 
que preceden y siguen a la emisión neutrónica, y han empleado esos procedimientos para eliminar de los 
rendimientos de fisión simétrica medidos los efectos de la segunda y tercera probabilidad de fisión. Estos 
rendimientos calculados para la primera probabilidad de fisión no presentan depresiones al variar la energía. 
Los cálculos realizados ponén también de manifiesto que tal vez la mitad de la diferencia entre los rendimientos 
de fisión simétrica correspondientes a la fisión del 232 Th inducida por heliones y los correspondientes a la fisión 
del 235 U inducida por neutrones, sé deban a efectos del momento angular.

Los autores comparan con los resultados' de la hipótesis de la fisión binaria tanto los rendimientos 
calculados de la primera probabilidad de fisión como los rendimientos medidos (resultantes de la primera, 
segunda y tercera probabilidad de fisión) del núcleo compuesto de 236U. De manera análoga, analizan los 
rendimientos de la fisión del 232Th y del 238U inducida por neutrones.

INTRODUCTION ,

F i s s io n  y ie ld s  f ro m  p ro to n - in d u c e d  f is s io n  of T h 232, p h o to n - in d u c e d  
f is s io n  of U238, alpha p a r tic le - in d u c e d  f is s io n  of U238 , and deu te ro n -in d u ced  
f is s io n  of n a tu ra l  u ra n iu m  have  p re v io u s ly  b e e n  te s te d  [1] fo r  c o n s is te n c y  
w ith the tw o -m o d e -o f-f iss io n  hypo thesis  [2]. D eviations w ere  not s ta t is t ic a l
ly  s ig n if ic a n t  e x c e p t f o r  th e  y ie ld s  o f a  few  m a s s  n u m b e rs  a t th e  h ig h e s t  
e x c ita t io n  e n e r g ie s  f o r  p h o to n - in d u c e d  f is s io n  of U238 . SCH M ITT and 
SUGARMAN [3] h av e  p ro p o s e d  th a t one m ode of f i s s io n  is  p re d o m in a n tly  
s y n im e tr ic  and  th e  o th e r  p re d o m in a n tly  a s y m m e tr i c  w ith  th e  s y m m e tr ic  
m ode being  m o re  p re v a le n t  a t  h ig h e r  e x c ita tio n  e n e rg ie s .  FORD [1] found 
no com pelling  re a s o n  in  the  da ta  then  ava ilab le  to  r e s t r i c t  the mode dom inant 
a t h igh  e n e r g ie s  to  a  s in g le -h u m p  y ie ld  c u rv e .  H o w ev er, m o re  r e c e n t ly  
B R IT T  e t a l . [4], f ro m  c o n s id e rá t io n s  of f is s io n - f ra g m e n t  k in e tic  e n e rg ie s  
and v e lo c i t ie s ,  have found su p p o r t f o r  th e  tw o -m o d e -o f - f is s io n  h y p o th e s is  
and have  d e r iv e d  m a s s  y ie ld  c u rv e s  th a t a r e  th e  s in g le -  and d o u b le -h u m p  
c u rv e s  e n v is io n e d  by S ch m itt and  S u g a rm a n .

R ecen t m a s s  y ie ld  d a ta  o b ta ined  by LEV Y  e t a l . [5] fo r  the  U236 com pound 
n u c leu s  g e n e ra lly  a g re e d  w ith  th e  tw o -m o d e -o f - f is s io n  h y p o th e s is .  How
e v e r , i t  w as d is tu rb in g  th a t the  y ie ld s  f ro m  th e rm a l-n e u tro n - in d u c e d  f iss io n  
of U235 d id  no t c o n fo rm  w ith  th e s e  d a ta  w ith in  th e  f ra m e w o r k  of th e  tw o -  
m o d e -o f - f is s io n  h y p o th e s is .  C o n tin u a tio n  of th is  w o rk  [6] sh o w ed  d e v i
a tio n s  a t h ig h e r  e x c ita tio n  e n e rg ie s  fo r  so m e  m a s s  n u m b e rs . T h e se  d ev i
ations gave r i s e  to  a second  co n cern  about m a ss  y ie ld  te s ts  of the tw o-m ode- 
o f -f is s io n  h y p o th es is , nam ely , th a t f is s io n s  follow ing n eu tro n  e m iss io n  p e r 
tu rb  th e  r e s u l t s ;  th e  f is s io n  y ie ld  c u rv e s  fo r  th e  tw o h y p o th e tic a l m o d es of 
f i s s io n  ca n n o t be  e x p e c te d  to  be  e x a c t ly  th e  s a m e  f o r  f i s s io n  of d if fe r e n t  
com pound n u c le i. H ow ever, y ie ld s  f ro m  the o r ig in a l com pound nucleus* un
c o n ta m in a te d  by  f is s io n s  of th e  o th e r s ,  m a y  s t i l l  be e x p e c te d  to  c o n fo rm  
to  th e  h y p o th e s is .

T h e  p r e s e n t  s tu d y  c o n c e rn s  r e c e n t  d a ta  and  an  a n a ly s i s  m e th o d  o b 
ta ined  by FORD and LEACHMAN [7] th a t a re  re le v an t to  th ese  two significant 
dev iations fro m  the  tw o -m o d e -o f-f iss io n  hypo thesis .

F o r  an in itia l U236 com pound nucleus the e m iss io n  of one o r  two neutrons 
fo llow ed  by f is s io n  is  p o s s ib le  a t e x c ita tio n  e n e r g ie s  of a p p ro x im a te ly
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13.5 MeV and h ig h e r, o r  20.5 MeV and h ig h e r, re sp e c tiv e ly . F is s io n  before 
th e  e m is s io n  of a n e u tro n  is  c a lle d  f i r s t - c h a n c e  f is s io n ,  f is s io n  a f te r  th e  
e m iss io n  of one n eu tro n  is  ca lle d  seco n d -ch an ce  f is s io n , e tc . The com 
p e titio n  betw een  n eu tro n  e m is s io n  and v a r io u s  f is s io n  ch an ces is  ca lle d  the 
f is s io n -c h a n c e  s p li t .  O u r d a ta  a r e  b e t te r  ad ap ted  to  c o n s id e r  the  e ffec t of 
th e  f is s io n -c h a n c e  s p li t  th a n  th e  d a ta  of HICKS e t a l . [6] in  th a t th e  e x c i
ta tio n  en e rg y  of the  o r ig in a l U236 com pound n u c leu s  is  b e t te r  known-.

O u r d a ta  a n a ly s is  m ethod  is  d is c u s s e d  in  the  follow ing se c tio n ; it  con
s i s t s  of rem ov ing  the effec t of the  f is s io n -c h a n c e  sp lit to. ob ta in  f irs t-c h a n c e  
y ie ld s  f ro m  m e a s u r e d  y ie ld s .  A lso  a v e r a g e s  and  s ta n d a rd  d e v ia tio n s  of 
e x c ita tio n  en e rg y  fo r  se c o n d -  and th ird -c h a n c e  f is s io n  and p ro b a b il it ie s  fo r 
f i r s t - ,  se co n d - and th ird -c h a n c e  f iss io n , which a re  byproducts of the method, 
a re  given in  the following sec tio n . The te s t  of the tw o -m o d e-o f-fiss io n  hypo
th e s is  fo r  the  U236 in it ia l  com pound n u c leu s is  th en  c o n s id e re d  fo r  both ob
se rv e d  and f ir s t-c h a n c e  f is s io n  y ie ld s . The te s t  of the tw o -m o d e-o f-f iss io n  
h y p o th e s is  fo r  o b se rv e d  m a s s  y ie ld s  f ro m  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of T h232 
and U238 is  a lso  c o n s id e re d . F in a lly , the  r e s u l t s  of the te s t  a r e  d is c u s se d .

MASS YIELDS FO R FIR ST-C H A N C E FISSION

In th e  fo llow ing, Y t e r m s  a r e  f is s io n  m a s s  y ie ld s  and a  te rm s  a re  
f is s io n  c r o s s - s e c t io n s .  S u p e rsc r ip ts  1, 2 and 3 r e f e r  to  f i r s t - ,  se co n d - and 
th ird -c h a n c e  f is s io n  of U236, U235 and U234, re s p e c t iv e ly .  T he ab se n c e  of 
a su p e rs c r ip t  denotes a com bination  of ava ilab le  s ta g e s . F irs t-c h a n c e  y ie lds 
w e re  e s t im a te d  f ro m  o b s e rv e d  y ie ld s  a s  fo llo w s: (1) In  th e  r e g io n  below  
1 3 .5 -M eV  e x c ita tio n  e n e rg y  of e x c lu s iv e ly  f i r s t - c h a n c e  f is s io n  of th e  U236 
com pound n u c leu s, Y1 is  the  o b se rv e d  y ie ld  Y; (2) In the reg io n  below  20 .5 - 
M eV in it ia l  e x c ita tio n  e n e rg y  of f i r s t -  and se c o n d -c h a n c e  f is s io n , th e  f i r s t  
chance  y ie ld  is  g iv en  by

Y1 = [Ya-<Yz>w¡ cr2) /  a l. (1)

(3) Above 20.5-M eV  in it ia l ex c ita tio n  en e rg y  w here  f i r s t - ,  seco n d - and th i r d -  
chance f is s io n  a re  p o ss ib le , the  f ir s t-c h a n c e  y ie ld  is  given by

Y 1 = (Ycr- <  Y^>av# а 2- < у З > ау> a3)/<ji. (2)

In  E q s . ( l )  and (2) the  a v e ra g e s  a r e  o v e r ex c ita tio n  e n e rg ie s  popu la ted  below
13.5 M eV and  20.5  M eV, r e s p e c t iv e ly .  I t w as n e c e s s a r y  to  a p p ro x im a te  
< Y 2>av. and <Y 3>av. by < Y 1>av. s in c e  Y 1 is  th e  on ly  m a s s  y ie ld  know n, in  
ad e q u a te  d e ta il .  No a tte m p t w as m a d e  to  c o r r e c t  f o r  y ie ld s  f ro m  d i r e c t -  
in te r a c t io n  f is s io n s .

T h e  p ro b a b il i t ie s  of th e  v a r io u s  p o s s ib le  h is to r ie s  r e s u l t in g  f ro m  th e  
U236 in it ia l  com pound n u c leu s u se d  in  a v e ra g in g  Y1 o v e r  the e n e rg ie s  of 
s e c o n d - and th ird -c h a n c e  f is s io n  w ere  obtained fro m  M arkov chain  [8] th eo ry  
w hich is  app licab le  s in ce  the p a r t ia l  f is s io n  w idths and p a r tia l  neu tron  w idths 
a t any  s ta te  of d e -e x c ita t io n  a r e  in d ependen t of th e  p re v io u s  d ec ay  h is to ry .  
In  o u r  c a lc u la t io n s  the  p o p u la tio n s  of 101 s ta te s  of the sy s te m  a r e  g iven  by
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a 101-d im e n s io n a l v e c to r .  S ta tes  1 to  99 a re  nucle i in  one of 99 equal e x c i-  
ta t io n - e n e rg y  in te r v a ls .  T he s y s te m  is  in  s ta te  100 if  a n u c le u s  in  a p r e 
v ious s tag e  h as f is s io n e d , and the  sy s te m  is  in  s ta te  101 if both neu tro n  
e m is s io n  and f is s io n  w ere  e n e rg e tic a l ly  im p o s s ib le  fo r  a n u c leu s  in  a p r e 
v ious s ta g e . F o r  th e  in i t ia l  com pound nucleus U236 at o u r  fixed  ir ra d ia t io n  
e n e rg ie s , th is  population  v e c to r  q 1=(q / , • • • ,  qjoi ) is  s im p ly  qi = (1, 0, . . . ,  0) 
but the  c o rre sp o n d in g  popu la tion  v e c to r s  q 2 fo r  U235, c|3 fo r  U234 and cf4 fo r  
U233 a re  to  be ca lc u la te d . . The p ro b a b ility  of a nucleus being in  s ta te  j a f te r  
th e  f i r s t  n e u tro n  e m is s io n  is  qj2 and  th e  c o n d itio n e d  p ro b a b il i ty  p ^ 3 . is  
th e  p ro b a b il i ty  of su c h  a  n u c le u s  in  s ta te  j c o n tr ib u tin g  to  th e  p r o b a b il i ty  
q 3 of s ta te  к by m ean s of n eu tro n  e m iss io n  (o r f is s io n ,o r  n e ith e r) . The con
d itio n a l p r o b a b il i t ie s  a r e  m a tr ix  e le m e n ts  of t r a n s i t io n  m a t r i c e s  P i 1-*2) , 
p(2^3)  ̂ e -¡-c> i n t e r m s  of th e s e  m a t r ic e s

q 2 = c|i P 1"2

q 3= q 2 P 2"*3 = q 1 p i -*2 p2->3 .

^ 4 = q3 p3-»4 = q l p]r*2 ~p2r+3 p3-*4

T he l a s t  eq u a tio n s  r e s u l t  f ro m  th e  C h a p m a n -K o lm o g o ro v  eq u a tio n  
p(u-^) p^^w)fo r  u < у < w . (Only the  f is s io n  s ta te  100 w as needed  in  q 4. ) T h is  
d e ta iled  ca lcu la tio n  of the decay  cha in  w as m ade a t about 1-M eV  in te rv a ls  of 
in itia l U2S6 exc ita tion  en e rg ie s  o ver the span of e n e rg ie s  under consideration . 
F o r  ea ch  in c id en t e n e rg y  of th e  c a lc u la t io n s  th e  n u m b e rs  qjf p ^ 0 g ive the  
p ro b a b il ity  of s e c o n d -c h a n c e  f is s io n  fo r  n u c le i in  th e  e n e rg y  in te rv a l  , i . 
T h e re  a r e  s im i la r  e x p r e s s io n s  f o r  t h i r d -  and fo u r th -c h a n c e  f is s io n .  T he 
popu la tion  v e c to rs  q ^  a re  i l lu s tr a te d  in  F ig . 1 w here  p ro b a b il it ie s  have been 
co n v e rted  to  p ro b ab ility  d e n s itie s  by d ividing by the span  en e rg y  of the s ta te . 
Som e of the t r a n s i t io n s  and co n d itio n a l p ro b a b il i t ie s  a r e  a lso  i l lu s tr a te d  in  
F i g . l .  S ta te s  100 and 101 a r e  not show n.

T he co n d itio n a l p ro b a b il i t ie s  u se d  in  the  tr a n s i t io n  m a tr ic e s  depend on 
the s ta t is t ic a l  fo rm u la tio n  (N = 1 o r  3 space co -o rd in a te s  fo r the phase spaces 
of the  t r a n s i t io n  s ta te ,  o r  sad d le-p o in t co n fig u ra tio n , fo r  f iss io n )  and on the 
le v e l  d e n s ity  fo rm u la  and i t s  p a r a m e te r .  T he F e r m i- g a s  le v e l- d e n s i ty  
fo rm u la  p(E) = Ca exp [2(aE)¿] and th e  c o n s ta n t - te m p e ra tu re  le v e l - d e n s i ty  
fo rm u la  p ( E) =Cx  exp (E /T ) w ith the p a ra m e te rs  an = 23.4 M eV '1 and Tn = 0.827 
MeV, re sp e c tiv e ly , fo r  n e u tro n  e m iss io n  w ere  u sed  w ith both N = 1 and N = 3. 
T h e  c o rre sp o n d in g  p a r a m e te r s  a f  and Tf fo r  f is s io n ,  th e  f is s io n  th re s h o ld  
f o r  th e  U235 com pound n u c leu s  and  th e  r a t io  К  of Ca o r  Ct fo r  n e u tro n  
e m iss io n  to C a o r  Ct fo r  f is s io n  w ere  de te rm in ed  by f its  to  m e a su re d  fiss io n  
c r o s s - s e c t i o n s  f o r  1 -  to  6 -M eV  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of U233 [9], U234 
[9] and U235 [10]. F u r th e r  d is c u s s io n  of th e  p a r a m e te r s  u se d  is  g iv en  in  
[7]. C a p tu re  c r o s s - s e c t i o n s  c a lc u la te d  f ro m  an  o p tic a l m o d e l w e re  u s e d  
[11]. The com binations w ith the F e rm i-g a s  le v e l-d e n s ity  fo rm u la  fo r f iss io n  
and th e  c o n s ta n t - te m p e ra tu re  le v e l - d e n s i ty  fo rm u la  f o r  n e u tro n  e m is s io n  
w e re  not c o n s id e re d ; the e ffec t of p a ir in g  on the  d e n s ity  of f is s io n  ch an n els  
fa v o u rs  the  c o n s ta n t - té m p e ra tu re  r a th e r  th a n  th e  F e r m i- g a s  le v e l-d e n s i ty  
fo rm u la  fo r  f is s io n  [12]. T he c o m b in a tio n s  w ith  th e  c o n s ta n t- te m p e ra tu re  
le v e l-d e n s i ty  fo rm u la  fo r  f is s io n  and th e  F e r m i- g a s  le v e l- d e n s i ty  fo rm u la

22
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Fig. 1

Population vectors cft ^ 3, and (j4 for an initial U236 compound nucleus excitation energy of 23.43 MeV.
, Probabilities have been converted to probability densities 

by dividing by the common length of the 99 energy intervals.
States 100 (fission) and 101 (neither fission nor neutron emission) are not shown.

fo r  n eu tro n  e m is s io n  r e s u lte d  in  e x tre m e ly  p o o r ag re e m e n t betw een  m e a su re d  
and  c a lc u la te d  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n s  in  th e  1 -  to  6 -M eV  n e u t ro n - e n e rg y  
r a n g e , and  so  w e re  not u se d  f o r  f u r th e r  c a lc u la t io n s .  ,

F ir s t- c h a n c e  y ie ld s  fo r  A g113, P d 112, A g111 and P d 109 fo r  o u r favoured  
co m b in a tio n  of the  n u m b e r  N of sp a c e  c o -o rd in a te s ,  le v e l-d e n s i ty  fo rm u la  
and  p a r a m e te r  s e t  a r e  g iv en  a s  an  ex a m p le  in  F ig . 2. In  th is  e x a m p le  (A), 
an= 23 .4  M eV '1 and af = 22.6 MeVy1 in  the  F e r m i- g a s  le v e l-d e n s ity  fo rm u la , 
N = 3, th e  f is s io n  th re s h o ld  fo r  th e  U235 com pound n u c leu s  is  Bp = 6.05 MeV, 
and К  = 10.5 . T h is  and the  o th e r  co m b in a tio n s  of p a r a m e te r  s e ts  th a t w ere  
u se d  a r e  g iven  in  T ab le  I.

A lthough o u r  p r im a r y  c o n c e rn  is  to  c a lc u la te  a v e ra g e  y ie ld s  to  u se  in  
E q s . ( l )  and (2), e n e rg ie s  w e re  a ls o  a v e ra g e d  o v e r  th e  v a r io u s  p o ss ib le  
h is to r ie s  re su lt in g  f ro m  the U236 in it ia l com pound nucleus fo r  v a rio u s  in itia l 
e x c ita t io n  e n e r g ie s  (a t n e a r ly  1 -M eV  in te r v a ls  f ro m  13 .44  to  26.41 M eV) 
to  g ive a v e ra g e  e n e rg ie s  f o r  s e c o n d -c h a n c e  (U235) and  th ir d - c h a n c e  (U234) 
f is s io n . S im ila r ly , s ta n d a rd  dev ia tions w ere  derived  by averag ing  the square  
of e n e r g ie s  o v e r  th e s e  p r o b a b i l i t ie s .  A ll th e  co m b in a tio n s  of th e  n u m b e r  
N of sp a c e  c o -o rd in a te s ,  le v e l-d e n s i ty  fo rm u la e  and p a r a m e te r  s e ts  l is te d  
above gave n e a r ly  the sa m e  a v e ra g e  e n e rg ie s  p lo tted  in  F ig .3 .  The la rg e s t  
d if fe re n c e  in  a v e ra g e  e n e rg y  w as 0.3 M eV fo r  s e c o n d -c h a n c e  f i s s io n  w ith  
an  in it ia l  U236 ex c ita tio n  en e rg y  of 18.45 MeV. The s ta n d a rd  d e v ia tio n s 'a re  
a lso  show n in  F ig . 3. E x tre m e s  of the  s ta n d a rd  d ev ia tio n s  (high fo r  co m b i
n a tio n  (C) and low  fo r  c o m b in a tio n  (B) a r e  show n fo r  th ird -c h a n c e  f is s io n ; 
fo r  lo w er e n e rg ie s  th ey  a re  n e a r ly  a ll the  sa m e  fo r  a l l  the com binations (A) 
to  (D) l is te d  above. .

T h e  m a jo r  d if fe re n c e  in  r e s u l t s  fo r  th e  d if fe re n t  c o m b in a tio n s  of th e  
n u m b e r N of the  sp a c e  c o -o rd in a te s ,  le v e l-d e n s i ty  fo rm u la  and p a r a m e te r
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ALPH A -PARTIC LE ENERGY (M *V )

Fig. 2

First-chance fission yields from fission of the U236 compound nucleus.
These yields were derived from observed yields by the method 

described in the text with the combination (A) of statistical formulation and parameter sets 
(see Ref. [7] for further information).

s e ts  is  in  the  f is s io n  chance s p li t .  T he p ro b a b il it ie s  fo r  s e c o n d -  and th i r d -  
ch an ce  f is s io n  f o r  th e  v a r io u s  c o m b in a tio n s  a r e  show n in  F ig . 4 . F u r th e r  
n u m e r ic a l  d e ta il s  a r e  a v a ila b le  f ro m  the. a u th o rs .  >



P A R A M E T E R  S E T S  U SED  .
T h e  p a r a m e t e r s  f r o m  f i t s  w e r e  d e r iv e d  in  R e f . [7 ]  

b y  f i t s  o f c a lc u la te d - to - o b s e r v e d  f i s s io n  c r o s s - s e c t i o n s  f o r  n e u t r o n - in d u c e d  f i s s io n  o f  U233, 
U234 an d  U235 in  th e  1 -  to  6 -M e V  n e u t r o n - e n e r g y  r e g io n  o f e x c lu s iv e ly  f i r s t - c h a n c e  f i s s io n

T A B L E  I

Combination letter 
and plotting 

symbol

Space co-ordinates 
assumed 

N

Level 
parameter 
assumed* .

Parameters from fits

Level
parameter*

U235 fission 
threshold 

(MeV)

Level-density
coefficient

К

A — ------------- . 3 ад = 23.4 a  ̂= 22.6 6.05 10.5

В --------------- 1 an = 23.4 af = 27.0 6.10 0.747

С ---------------- , 1 Tn = 0.827 T f=  0.80 6.25 5.33

D ----------- 3 Tn= 0.827 T f=  0.80 6.05 6.93

*  Parameters an and af are in units of MeV-1; Tn and Tf are in MeV.
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INITIAL EXCITATION ENERGY (MeV)

Fig-3

• Average energies and standard deviations.
The abscissa is the excitation energy of the original U236 compound nucleus. 

' All the combinations of statistical formulation and parameter sets . 
of Table I gave nearly the same average energy.
The standard deviations were nearly all the same 

except where the extremes are shown for third-chance fission.

INITIAL EXCITATION ENERGY ( MeV )

,  . . Fig-4 ■

Probabilities of first-, second - and third-chance fission.
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T E S T  O F  TH E T W O -M O D E -O F -F IS S IO N  HY PO THESIS

' It h a s  b ee n  show n [1] th a t th e  tw o -m o d e -o f - f is s io n  h y p o th e s is  im p lie s  
th a t  f i s s io n  m a s s - y ie ld  c u r v e s  (n - tu p le s  of m a s s  y ie ld s )  l ie  in  a  tw o d i 
m en sio n a l su b sp ace  of the v e c to r  sp ace  of n - tu p le s . T h is subspace inc lusion  
is  a lso  v a lid  fo r  m u ltip le s  of n - tu p le s  of y ie ld s  ( i .e .  n e c e s s a r i ly  n o rm alize d  
so  th a t th e i r  sum  is  200%). A l in e a r  re la tio n

Xji =u j a i + wj bi , (3)

w h ere  Xji is  th e  y ie ld  of m a s s  n u m b er Ai in  f is s io n  y ie ld  cu rv e  j (o r  n -tu p le  
of y ie ld s)  and Uj and Wj a r e  two o th e r  y ie ld s  f ro m  f is s io n  y ie ld  cu rv e  j, w as

/ Plot, based on Eq. (4), to test the two-mode-of-fission hypothesis
for the initial U236 compound nucleus for both observed and first -chance yields. 

The numbers are excitation energies in MeV of the initial U236 compound nucleus.
. Thermal-neutron-induced fission of U236 has an initial excitation energy of 6.5 MeV.
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d e r iv e d  f ro m  th e  su b sp a c e  in c lu s io n . (T he s u b s c r ip t  j d e n o te s  an  i r r a d i 
a t io n  c o n d itio n .)  W ith  th e  added  r e q u ir e m e n t  th a t  th e  f i s s io n  m a s s - y ie ld  
c u rv e s  be n o rm a liz e d  so  th a t the  su m  of y ie ld s  is  200% LEVY  e t a l . [5] 
show ed  th a t  th e  tw o - m o d e - o f - f is s io n  h y p o th e s is  im p l ie s  a  l in e a r  r e la t io n

, Xji = CiUj +di (4)

b e tw e en  tw o y ie ld s .  By th e n  re la x in g  th e  n o rm a liz a tio n  r e q u ir e m e n t  th e y  
a r r iv e  a t an  eq u a tio n  e q u iv a le n t to  E q .(3 ) ,  w h ich  th e y  u se  [5, 6] to  te s t  th e  
tw o ^ m o d è -o f-f iss io n  h y p o th e s is . O ur y ie ld s  a re  p u rp o rte d  to  be n o rm alized  
so  we a r e  ab le  to  u se  E q .(4 )  in  a g ra p h ic a l te s t  of the  tw o -m o d e -o f -f is s io n  
h y p o th e s is .  T h e  g ra p h s ,  w h ich  sh o u ld  be s t r a ig h t  l in e s  if  th e  tw o -m o d e -  
o f - f is s io n  h y p o th e s is  h o ld s , a r e  show n in  F ig s . 5 and 6. T he p o in ts  a r e

Fig. 6

Plots, based on Eq. (4) to test the two-mode -of-fission hypothesis 
for neutron-induced fission of Th232 and U238 for observed yields.
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la b e lled  w ith the exc ita tion  en e rg y  to  p rov ide read y  iden tifica tion  w ith en trie s  
in  T a b le  I of R ef. [7]. In  e v e ry  c a s e  th e  a b s c is s a  uj is  th e  y ie ld  of A g113. 
B o th  o b se rv e d  and f i r s t - c h a n c e  y ie ld s  a r e  show n fo r  th e  U236 in i t ia l  c o m 
pound n u c leu s . F ir s t - c h a n c e  y ie ld s  fo r  n eu tro n -in d u c ed  f is s io n  of U235 a re  
su f f ic ie n t to  i l l u s t r a te  th e  s i tu a tio n  above 19-M eV  e x c ita tio n  e n e rg y ; on ly  
n e u tro n - in d u c e d  f i r s t - c h a n c e  y ie ld s  w e re  c a lc u la te d  above 19 -M eV  e x c i
ta t io n  e n e rg y . F ir s t - c h a n c e  y ie ld s  above 13-M eV  in it ia l  e x c ita tio n  e n e rg y  
w h e re  s e c o n d -  and th i r d - c h a n c e  f i s s io n  a r e  p o s s ib le  w e re  no t c a lc u la te d  
f o r  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of T h 232 and U238 . .

DISCUSSION

N one of th e  p lo ts  show  any  s y s te m a t ic  o r  s ig n if ic a n t  d e v ia tio n s  fronrv 
l in e a r i ty  e x c e p t th e  p lo ts  of y ie ld s  o f P d 109 fo r  th e  U236 in i t ia l  com pound  
n u c le u s 1. F o r  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of U238 th e  d a ta  fo r  Ag111 and P d 112 
e x is t in  two c lu s te r s  th a t m ay  be connected  by a lin e  and thus do not p rov ide 
an  ad e q u a te  te s t  of th e  tw o - m o d e - o f - f is s io n  h y p o th e s is .  F o r  n e u t ro n - in 
duced f is s io n  of Th232 and U238 the P d 109 d a ta  a re  b e t te r  d is trib u te d  and show 
no tre n d  d ev ia ting  f ro m  l in e a r i ty  su ch  a s  is  show n by P d109 da ta  fo r  the  U236 
in it ia l  com pound n u c leu s . >

O ur p o in ts  fo r  th e rm a l-n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of U235 a g re e  w ell w ith 
th e  tw o - m o d e -o f - f is s io n  h y p o th e s is  in  c o n t r a s t  w ith  th e  r e s u l t s  of L E V Y  
e t a l . [5]2 . T he l in e s  in  F ig . 5 a r e  th e  r e s u l t  of le a s t  s q u a re s  c a lc u la tio n s  
b a se d  on E q . (4).

F o r  the  U236 in it ia l com pound nucleus HICKS et a l . [6] found s ig n ifican t 
d e v ia tio n s  f ro m  l in e a r i ty  f o r  Zn12, P d 112, C d 115™, C s136, S m 153 and Т Ы 6*. 
Of th e se  we have no d a ta  fo r  Zn72, S m 153 and T b 161. O ur d a ta  fo r  Cs136 and 
CdiiSm a re  r a th e r  s p a rs e ,  and f ir s t-c h a n c e  y ie ld s  in  the energy  reg ion  w here 
se c o n d -  and th ird -c h a n c e  f is s io n  a r e  p o ss ib le  w ere  not ca lcu la ted . O ur data  
fo r  P d112 show no s ig n ific an t d ev ia tio n s fro m  lin e a r ity ; ou r h ig h est e n e rg ie s  
a r e  l e s s  th a n  th o se  of HICKS e t a l . [6]. O u r f i r s t - c h a n c e  y ie ld s  fo r  P d 109 
do not so c le a r ly  dev iate  fro m  lin e a r ity  as  the observed  y ie lds; th is  can p artly  
be a t tr ib u te d  to  the  l a r g e r  s p r e a d s  and e r r o r s  in duced  by s u b s t ra c tin g  the 
e f fe c t of s e c o n d -  and  th i r d - c h a n c e  y ie ld s .  A ll th e  e r r o r s  show n  a r e  th e  
r e s u l t  of p ro p ag a tio n  of e r r o r  f ro m  the e r r o r s  in  the  o b se rv e d  y ie ld s  on the 
a s su m p tio n  th a t th e  lo w e r  e n e rg y  f i r s t - c h a n c e  y ie ld s  o c c u r r in g  in  E q s . ( l )  
and (2) a r e  a c c u ra te ly  known. The effec t of the rep la ce m en t of Y2 and Y3 in 
the a v e rag es  by Y1 w as not included  in  the e r r o r  ca lcu la tion . The rem ain ing  
p o s s ib le  d e v ia tio n  of P d 109 f i r s t - c h a n c e  y ie ld s  f ro m  l in e a r i t y  f o r  th e  U236 
in i t ia l  com pound n u c le u s  m a y  p o s s ib ly  be a t t r ib u te d  to  th is ,  o r  to  e r r o r s  
in  n o rm a liza tio n . N o rm aliza tio n  e r r o r s  would be expected to  affect the o ther

1 рук» occurs on the BRITT et al. [4] curve for the symmetric mode at a point down from the
maximum by approximately 0.75. .

2 A plot, using Eq. (3), of the data for neutron-induced fission of Pu239 in the near-thermal region
presented in a paper in Session 3 of this Symposium (COWAN, G., BAYHURST, B.P., PRESTWOOD, R. J . ,
GILMORE, J.S. and KNOBELOCH, G. W. , "Symmetry of neutron-induced Pu239 fission in resonance region" ,
these Proceedings I), shows no significant deviation from the two-mode-of-fission hypothesis for thermal
neutrons. .
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p lo ts  too . HICKS e t a l .  [6] u se  th e  th r e e -y ie ld  E q .(3 )  th a t does not r e q u ire  
n o rm a liz a tio n . C o r re c tio n  fo r  se c o n d -  and th ird -c h a n c e  f is s io n  is  fe a s ib le  
w ith  o u r  c o m p u te r  co d es only w hen the  y ie ld s  a re  n o rm a liz e d .

F i r s t - c h a n c e  y ie ld s  fo r  co m b in a tio n s  (В), (C) and (D) in  T a b le  I w ere  
in  s l ig h tly  b e t te r  a g re e m e n t w ith  the  tw o -m o d e -o f - f is s io n  h y p o th e s is  th an  
f o r  co m b in a tio n  (A) bu t not su f f ic ie n tly  b e t te r  to  w a r ra n t  any  one of th e m  
b ein g  c h o se n  o v e r  co m b in a tio n  (A).
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SYMMETRY OF NEUTRON-INDUCED P u 2 3 9  FISSION 
IN RESONANCE REGION
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L O S  A L A M O S ,  N . M E X .  ,  U N I T E D  S T A T E S  O F  A M E R I C A

Abstract — Résumé - г -  Аннотация — Resumen

SYMMETRY OF NEUTRON-INDUCED Pu239 FISSION IN RESONANCE REGION. Symmetry of fission 
produced in Pu239by time-of-flight energy-resolved neutrons has been radiochemicaliy measured in the resonance 
region by a neutron time-of-flight method, called the "wheel" method, which has been described previously.

Data were obtained from 200 eV to 600 eV in energy intervals ranging from 10 eV to 25 eV in width, 
containing 3 to 12 resonances per sample. Both increases and decreases in symmetry of fission were observed 
as compared with thermal-neutron fission of Pu239 . Measured by the ratio of Cd115, a "valley" fission product, 
to Mo99, a "peak" fission product, the symmetric yield decreased by 18% at 250 + 4 eV, 29% at 307 + 5 eV 
and 33% at 395+6 eV¿ The symmetric yield increased by 16% at 20ff eV. The average symmetry of fission 
over the energy region 196 eV to 585 eV showed a decrease of 8% from the thermal value. Changes in the 
ratio Agu l/Mo99 appeared to be about one-third as great as changes in the Cd115/Mo" ratio from level to level.

The ratio Ba140 /M o" showed no systematic changes from the thermal value within analytical error and 
the average is within 1% of the thermal ratio, which permits the assumption that Mo99 and Ba140 yields are not 
variable for resonance fission and are the same as in thermal fission.

SYMÉTRIE DE LA FISSION DE 239 Pu INDUITE PAR DES NEUTRONS DANS LA REGION DE RÉSONANCE. 
Les auteurs ont procédé à la mesure radiochimique de la symétrie de la fission de а9Ри produite par des neutrons 
dans la région de résonance, à l ’aide d'une méthode du temps de vol des neutrons, déjà décrite par les auteurs 
dans un article de revue.

Les données ont été obtenues dans la gamme de 200 eV à 600 eV pour des intervalles d’énergies de 10 à 
25 eV en largeur, contenant de 3 à 12 résonances par échantillon. Les auteurs ont observé à la fois les aug
mentations et les diminutions dans la symétrie de la fission par rapport à la fission de 239 Pu par neutrons ther
miques. Le rendement symétrique, mesuré par le rapport entre U5Cd (produit de fission de la « v a llé e » )  
et "Mo (produit de fission du «som m et»), a diminué de 18% à 250±4 eV, de 29% à 307 ± 5 eV et de 33% 
à 395+6 eV. Le rendement symétrique a augmenté de 16% à 206 eV. La symétrie de fission moyenne pour 
la région des énergies allant de 196 eV à 585 eV a accusé une diminution de 8% par rapport à la valeur cor
respondante pour la fission par neutrons thermiques. Les variations du rapport 111 A g /99 Mo semblent être d’un 
tiers plus grandes que le rapport 115Cd/"Mo d’un niveau à l ’autre.

Le rapport 140Ba/"Mo n’a accusé aucune variation systématique par rapport à la valeur correspondante 
pour la fission par neutrons thermiques, dans la lim ite de l ’erreur analytique, et la moyenne est égale, à 
1% près, au rapport de fission par neutrons thermiques, ce qui autorise l ’hypothèse selon laquelle les rendements 
de "Mo et de 140Ba ne sont pas variables pour la fission par neutrons de résonance et sont les mêmes que dans 
la fission par neutrons thermiques.

СИММЕТРИЯ ВЫЗВАННОГО НЕЙТРОНАМИ ДЕЛЕНИЯ ПЛУТОНИЯ-239 В ОБЛАСТИ 
РЕЗОНАНСА. Симметрия деления, произведенная в плутонии-239 нейтронами, разрешен
ными энергией по времени пролета, измерена радиохимическими методам и и способами в 
области резонанса методом по времени пролета нейтронов в качестве дублирования метода 
"колеса", описанного ранее.

Были получены данные от 200 до 600 эв в интервалах энергии от 10 до 25 эв по ширине, 
причем в каждом из интервалов содержалось от 3 до 12-резонансов для каждого образца. На
блюдались, как увеличение, так и уменьшение симметрии деления по сравнению с делением  
плутония-239 под действием тепловых нёйтронов. Симметричный выход,, измеренный на ос
новании соотношения между кадм ием -115, являющимся продуктом деления у "минимума", 
и молибденом-99, являющимся продуктом деления у "максимума", уменьшался на 18% при

347



348 G. COWAN et a l.

2 5 0± 4  эв , на 29% при 3 0 7 ± 5 э в  и на 33% при 395 ±6 э в .  При энергии 206 эв симметричный 
выход увеличивался на 16% . При средней симметрии деления в диапазоне энергии 196 — 585 эв 
имело место уменьшение на 8% по сравнению с величиной, полученной под действием тепло
вых нейтронов. Изменения в соотношении сер ебр о-111/м олибден-99, по-видимому, в три 
раза меньше, чем изменения в соотношении кадмий-115/молибден-99 при переходе от одного 
уровня к другому.

Соотношение барий-140/молибден-99 не указывает на систематические изменения по 
сравнению с величиной, полученной под действием тепловых нейтронов, в пределах анали
тической погрешности, и среднее значение его лежит в пределах 1% отклонений от соотноше
ния, полученного под действием тепловых нейтронов, что дает возможность предположить, 
что выходы молибдена-99 и бария-140 не изменяются при резонансном делении и остаются  
такими же, как и при делении под действием тепловых нейтронов.

SIMETRIA DE LA FISION DE 239 Pu INDUCIDA POR NEUTRONES EN LA REGION DE RESONANCIA. 
Los autores midieron por vía radioquímica, en la región de resonancia, la simetría de la fisión inducida en 
el 239 Pu por neutrones cuyo espectro energético se resolvía por el método del tiempo de vuelo; para ello utilizaron 
el procedimiento denominado de la "rueda", ya descrito con anterioridad.

Se obtuvieron datos entre 200 eV y 600 eV, en intervalos de energía del orden de 10 a 25 eV 
de amplitud, que corresponden a un número de resonancias por muestra comprendido entre 3 y 12. En com
paración con la fisión del 239 Pu inducida por neutrones térmicos, se observaron tanto aumentos como disminu
ciones de la simetría de fisión. Tomando como referencia la razón entre 115Cd, producto de fisión correspon
diente al "valle", y "Mo, producto de fisión correspondiente a la "cresta", el rendimiento simétrico dis
minuyó en 18% a 250 + 4 eV, en 29% a 307 + 5 eV y en 33% a 395+6 eV. El rendimiento simétrico aumentó 
en 16% a 206 eV. La simetría media de fisión en el intervalo de energía comprendido entre 196 y 585 eV, 
mostró una disminución de 8% respecto al valor térmico. Las variaciones de la razón !11Ag/99 Mo fueron aproxi
madamente un tercio de las experimentadas por la razón U5Cd/"Mo entre un nivel y otro. ,

Dentro de los límites del error analítico, la razón 140/  99Mo no presentó variaciones sistemáticas respecto 
ál valor térmico y el valor medio no difirió más de 1% de la razón térmica, lo que permite suponer que los 
rendimientos de "Mo y 140Ba son invariables para la fisión por resonancia, e iguales a los encontrados en la 
fisión térmica. .

’ N eu trons f ro m  a sm a ll n u c le a r  dev ice  exploded on 29 A p ril, 1964, have 
been  u sed  to  exam ine the sy m m e try  of P u 239 f is s io n  in the reso n an ce  reg ion . 
T he p r in c ip le s  of th e  e x p e r im e n ta l te ch n iq u e  u se d  have b een  d e s c r ib e d  in  
d e ta il  e ls e w h e re  [1, 2] . B r ie fly , f i s s i le  m a te r ia l  is  rev o lv e d  ra p id ly  p a s t  
a co llim ating  s l i t  tha t defines a beam  of n eu trons reso lved  in energy  by flight 
th ro u g h  a long, ev acu a ted  p ipe ; F is s io n s  in  v a r io u s  p a r ts  of the  w heel a r e  
ca u se d  by n eu tro n s  in  a known en e rg y  g roup  and can  be exam ined  by r a d io 
ch e m ic a l m ean s  fo r  changes in  sy m m e try . .

' T he iso to p e  P u 2 3 9  h a s  a g round  s ta te  sp in  j+ .  F o r  s -w av e  n e u tro n  a b 
so rp tio n , the  com pound n u c le a r  s ta te s  lead in g  to  f is s io n  a r e  0 + and 1+. It 
h a s  b een  re p o r te d  L3J th a t f is s io n  a t th e  0 .2 9 7 -e V  re so n a n c e  in  P u 2 3 9  p r o 
duces five tim e s  le s s  sy m m e tr ic  f is s io n  than  is  o b se rv ed  in th e rm a l f is s io n . 
If th is  effec t on sy m m etry  is  due to  spin , it m ay be expected th a t reso n an ces 
o f the  o th e r  p o ss ib le  sp in , if  th e y  a re  la rg e  enough and sh a rp  enough to  be 
c h a ra c te r iz e d  as re so n a n ce s , w ill have som e o th e r  c h a ra c te r is tic  sym m etry . 
A t low  e x c ita t io n s  f is s io n  m a y  o c c u r  th ro u g h  a  p re d o m in a n tly  0+ ch a n n e l 
w ith  a s y m m e tr ic  cr3 - v ib ra t io n a l  w ave fu n c tio n  th a t p e r m i ts  a  s y m m e tr ic  
m ode of f is s io n . It m ay be p o ss ib le  to  build  a 1+ s ta te  a t low exc ita tion  
e n e rg y , not invo lv ing  a  s in g le  p a r t ic le  s ta te ,  fo r  w hich s y m m e tr ic  f is s io n  
should be forb idden  [4] . The p re se n t investiga tion  was undertaken  p rin c ip a lly
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to  in v e s tig a te  f u r th e r  th e  ap p lic a b ili ty  of channel a n a ly s is  of f is s io n  in  p r e 
d ic tin g  s y m m e tr y  o f f is s io n  a t  in d iv id u a l r e s o n a n c e s  [ 5 ,6 , 7 ] .  O th e r  
m e a s u re m e n ts  w ith и235 [1 , 2] and U233 [8 ] have in d ic a ted , in  g e n e ra l, th a t 
d if fe re n c e s  e x is t in the  frequency  of sy m m e tr ic  f is s io n  a t v a rio u s  re so n a n ce s . 
T he h y p o th e s is  th a t such  d if fe re n c e s  a r e  r e la te d  to sp in  and m igh t fa ll into 
tw o m o re  o r  le s s  w e ll-d e fin ed  g ro u p s , ac co rd in g  to  th e  sp in  of th e  n u c le a r  
s ta te ,  h a s  no t ye t b een  ad eq u a te ly  te s te d .

E X PE R IM E N T A L  PRO CED URE

A 6 0 -cm  d ia m . w heel w ith  0 . 0 3 8 -c m -th ic k  P u 239 m e ta l fa s te n e d  to  th e  
o u te r  th ird  of the  w heel face  w as rev o lv ed  p a s t a ta p e re d  s te e l  co llim a tin g  
s l i t  1 0 -cm  long  and 0 . 2 -c m  w ide a t a d is ta n c e  of 2. 630 X 104 cm  fro m  th e  
s o u r c e .  T he v e lo c ity  of th e  w hee l a t th e  o u te r  edge of th e  b ea m  w as 
8909 c m /s .  U nder th e  co n d itio n s of th is  e x p e r im e n t the  d is ta n c e  a t w hich 
n eu tro n s of a given en e rg y  fa ll m e asu red  along the r im  of the plutonium  m etal 
is  given by the  equation

• S = 169. 3 /E  г

w here S is  in c e n tim e tre s  and E is  in e le c tro n -v o lts . •
T he c o llim a tin g  s l i t  w idth  defin ed  an  e x p o s u re  t im e  o r  ch a n n e l w idth  

of 2 2 . 4 j u s .  T he p u lse  w idth a t th e  so u rc e  w as a lm o s t n eg lig ib le  co m p ared  
w ith th is  in te rv a l .  T hus th e  en e rg y  re so lu tio n  c o rre sp o n d e d  to  0 .0 9  ju s /m . 
A t 100 eV and 200 eV , f o r  e x a m p le , th e  t im e  in te r v a l  d e fin e d  by th e  s l i t  
c o r re s p o n d s  to  re s o lu t io n s  of 2 . 4  eV  and 6 . 7  eV r e s p e c t iv e ly .  T he le v e l  
sp a c in g  in  P u 239 is  a p p ro x im a te ly  2 eV . A co m p o site  le a d , iro n  and p o ly 
e th y len e  m o d e ra to r  w as p la c e d  n e a r  th e  s o u rc e .  It w as d e s ig n e d  to  p ro d u c e  
> 109 n /c m 2 -e V  below  100 eV a t th e  w heel, ad e q u a te  f o r  th e  r e s o lu t io n  of 
s in g le  le v e ls .

T he w heel w as re c o v e re d  im m e d ia te ly  a f te r  the  even t and th e  lo ca tio n  
of the re so n a n c e  band w as e s ta b lish e d  by co n tac t a u to ra d io g rap h y  on X -ra y  
f ilm . T he a u to ra d io g ra p h  of th e  re le v a n t p o r tio n  of the w heel w as fa s te n ed  
to  the m e ta l and the  reg ions of m axim um  and m inim um  co n tra s t w ere sheared  
in  s t r ip s  o f ~ 0 . 2 -c m  m ax im u m  w idth , co rre sp o n d in g  to  the  co llim a tin g  s l i t  
w id th . T he m e ta l w as c lea n ed , d isso lv e d  and an a ly se d  fo r  Mo99 and B a140, 
"p e ak ' 1 f is s io n  p ro d u c tio n s , and A g in  and CdH5 г "v a lley "  f is s io n  p ro d u c ts .

. EX PER IM EN TA L RESULTS 

E xp e r im en ta l data

T he sa m p le  sc h e d u le  and r e s u l t s  a r e  s u m m a r iz e d  in  T a b le  I .  B a c k 
g ro u n d  c o r r e c t io n s  a r e  show n in  F i g . l  and d is c u s s e d  b e lo w . T h e  r a t io s  
" r "  in d ic a te  th e  r a t io  of C d115 o r  A g 111 a c t iv i ty  to  M o99a c tiv i ty  a t a  g iven  
n e u tro n  e n e rg y . T he P u 239 th e r m a l  r a t io s ,  r th, a r e  2 .1 7 5  X 10 - 2  fo r



T A B L E  I

E X P E R IM E N T A L  DA TA

S u p le
ВшЪег

Ho9s . obs 
c /b /g

S
E

(ev )

H o "" °  btad
сЛ>/в

Res Fast
M o" corr

c/m/g
Ae111 ^  obs

c/m/g

A* 111bted 
c/m/g 

Ree ' Past
Ag111 ^  corr. 

c/m/g
rAg111/Moss 

(unite o f  10“®)
Cdll s obs

=/m/g

Cd115 . bkgd 
■ c/m/g 
Res Fast

ca115 corr
c/m /g

rCd113/M o "  
(u n ite  o f  10“®)

çqrrN 
th Ag/Mo

■' 1  
f *  carr*N 

th Cd/Ho

Ftub middle 
a f t o  lin e

( as )
1 20600 12.10 i l  .88 199 3350 360 I689O ' *0é éé 11 329 1.95 428 58 13 357 2.11 O.9O 1.10
2 23560 ----- 11.73 206 ЗЗ80 590 19590 448 66 12 • 370 1.89 508 58 15 *35 2.22 0.87 1.16
5 23070 ----- 11.53 212 3U10 *50 I92IO 490 67 1* 409 2.14 453 59 17 377 I .9 6 O.98 I.0 3

2787O - — 11.35 219 3440 51*0 25890 5*5 67 17 461 1.93 509 59 20 430 I.8OO • O.89 O.94 ’
5 52200 ----- 11.18 226 3*70 650 28060 624 68 20 536 I.916 636 60 24 552 I.966 0.88 1.03
6 40390 — 11.01 233 5*90 810 56OOO 785 68 25 692 ; I.922 769 60 30 679 1.886 0.88 0.99
7 *6520 — 10.82 2*1 3530 950 ksouo 9^7 69 30 848 2.017 826 61 35 730 I.736 0.93 0.91
8 557*0 — 10.65 21*9 3550 1120 51070 1100 70 35, 995 1.948 905 61 42 802 1.570 0.90 0.8e
9 77280 ----- 10.51 256 3580 1*70 72230 1569 70 46 1453 2.012 1267 62 55 1150 I.592 0.93 0.83

10 103210 - — 10.35 26* З600 I89O 97720 2233 71 59 2103 2.152 1821 62 70 1689 1.728 0.99 0.90
11 13*590 — 10.16 273 З630 2330 128*30 2796 -71 73 2652 • 2.065 2502 62 87 2353 . I.837 0.95 0.96 .
12 116870 — 10.0k 281 З650 2O9O 111100 2466 72 65 2329 2.096 2353 63 78. 2212 I .9 9 I O.96 1.04
15 75*60 — 9.91 288 3680 1*70 70310 I58O 72 46 1462 2.079 1520 63 55 1402 1 .99* 0.96 1.04
11» 72330 — 9¿75 297 3700 1370 6726O 1372 72 *3 ' 1257 1.869 1159 64 51 1044 1.552 0.86 O.81
15 65570 — 9.59 307 3730 1250 6O59O 1286 73 39 1174 1.9З8 939 64 47 828 1.З66 0.89 0.71
16 *9710 ----- 9 Л 2 317 3760 990 4496O 921 7* 31 816 . 1.815 782 65 37 680 1.512 O.83 • 0.79
17 *1350 — 9.28 328 3780 830 367*0 838 7* 26 738 2.008 682 65 31 586 1 .59* 0.92 O.83
18 55690 — - 9.O6 5*1 3820 710 З116О 70* 75 22 607 1 .9*9 593 . 66 26 501 . 1.608 0.90 0.8*
19 59570 — 8.90 356 38*0 790 54940 7*0 75 25 640 1.832 691 66 29 596 I.706 0.8* 0.89
20 *21*0 - — 8.7* 369 З870 8*0 37*30 805 76 26 703 1.878 вез 67 31 725 1.937 0.86 1.00.
a i *3350 ----- 8.61 381 5890 870 38570 823 76 . 27 720 . 1.867 815 67 32 716 1.856 0.86 0.97
22 *7380 - — 8Л * 395 5920 9l»0 42520 819 77 29 713 I.677 648 . 67 35 5*6 • 1.284 O.77 0.67
23 5223О — 8.25 *12 5950 950 47ЗЗО 970 77 30 863 . 1.823 751 68 35 648 1.З69 0.84 0.72
34 58520 - — 8.01 43* 5990 730 ЗЗ6ОО 767 78 23 666 1.983 695 69 27 599 1.785 O.91 0.93
25 5798O — 7.89 45* *010 720 ЗЗ25О 818 79 22 717 2.156 • 648 ■ 69 27 552 1.660 0.99 O.87
26 57700 — 7.75 *69 *030 720 З295О 771 79 22 670 2.033 721 69 27 625 1.897 0.9З 0.99
27 52600 7.68 7.52 *96 *070 650 28080 641 80 ’ . 20 5*1 1.927 596 70 2* 502 . 1.788 0.89 0 . 9*
2S 28270 ----- 7.51 522 *110 560 23600 ' 563 81 * 17 465 ’ 1.970 509 71 21 *17 I.767 O.91 0.90
29 53970 — 7 .1* 5*9 *130 610 2923О 73* 81 19 634 2.169 661 72 23 566 I.936 1.00 1.00
JO 29U90 — - 7.00 57* *160 590 2* 7*0 646' ■ 82 18 546 2.207 608 73 22 513 2.073 ■ 1.01 1.08
31 7870 5.27 5.10 2800 *800 160 29IO 171 96 5 70 2.405 ■ 162 9* 6 62 2.130 1.11 1.11
32 8530 1.50 1 . 5* 14400 5500 170 2860 192 u o 5 77 2.693 207 110 6 91 3.182 1.2* 1.66
35 9570 1.06 O.92 29700 6500 190 • 288O 222 120 6 96 3.335 237 130 7 100 5.*72 1.55 1.82
3* 1*260 0.63 0.*2 . . . ----- ---- 322 —- . . . — — 366 — — — — . . «
35 122900 0.09 -  0 .09 . . . ----- '----- —  ' ---- ---- . . . — — — — — — —  ■ ___ ___
36 779O -  0 .* -  0 .6 . . . ----- ----- . . . 20* ---- — — 2.618. 265 — — — 5.*02 I .5 6 I.7 8
37 558O - 1 0 . 5 -  10.7 . . . ------- ------- . . . 67.8 ------ . . . —  , 1.895 5*.5 — —.- — - 1.522 0.87 O.8O
38 2210 4 18 .8 ♦ 19 . . . ------- ------- . . . З9.З ------ ----- ' . . . I.778 37.9 — — — 1.715 0.82 O.9O
59 800 18c0 frcn  to ------- — ------- ------- [1 1 .2 ] ------ ---- , — Г1.*о] Г< 12 j — — — :<  1 .51 Co.6*3 c< 0.81

350 
. 

G. 
COW

AN 
et 

al



SYMMETRY OF NEUTRON-INDUCED Pu239 FISSION 351

Fig-1

"General" background correction curve

A g in /M o "  and 1.911 X 10 -2  fo r Cd115/M o 99 . No data w ere obtained at energ ies 
below  200 eV due to  an u n ex p e c ted ly  h igh  a c c e le ra tio n  of th e  m o d e ra to r  by 
n u c le a r  shock , le a d in g  to  a  n e u tro n  s p e c trü m  in  th e  la b o ra to r y  f r a m e -o f -  
r e fe re n c e  th a t peaked  a t about 300 eV, and w as cut off ab so lu te ly  a t 200 eV. 
T h e re fo re  s ing le  le v e ls  w ere  not re so lv e d  in th is  ex p e rim en t. The probab le 
n u m b er of le v e ls  included  in  each  sam p le  v a r ie d  fro m  3-4  a t 200 eV to 10-12 
a t 600 eV.

The f ra c tio n  of P u 2 3 9  co n v e rted  by f is s io n  v e r s u s  n eu tro n  en e rg y  in  the 
reso n an ce  reg ion  is  p re se n te d  in  F ig . 2 to g e th e r  w ith the  P u 2 3 9  fiss io n  c r o s s 
se c tio n  ta k e n  f ro m  th e  K a r ls ru h e  c o m p ila tio n  [9] . T he c o r r e c te d  a c tiv ity  
r a t io s  fo r  Cd115 to  Mo99 n o rm a liz e d  to  th e  sam e ra tio  m e a su re d  fo r  th e rm a l 
f is s io n  in  P u 239, i . e .  ( r  corr/ith )cd/Mo< v e rsu s  neu tron  energy  in  the resonance 
reg io n s , a re  p re se n te d  in F ig . 3.

Background co rrec tio n s

T he back g ro u n d  f is s io n s  in  e a ch  sa m p le  w ere  ca u se d  by n e u tro n s  th a t 
can  be c h a r a c te r iz e d  in  th r e e  g ro u p s :

(1) S c a tte re d  n e u tro n s  f ro m  the  tra n s m itte d  beam  s tr ik in g  su rro u n d in g  
m a te r ia ls ;

(2) F a s t  n e u tro n s  f ro m  f is s io n  in d u ced  in  th e  P u 239  by  r e s o n a n c e  
n e u tro n s ;

(3) "B ad " n e u tro n s  f ro m  p ip e  w a lls ,  e tc .
The effec t of s c a tte re d  n eu tro n s  th a t p roduce a g e n e ra l "fog" is  re sp o n 

s ib le  fo r  th e  p r in c ip a l so u rc e  of unw anted f is s io n s .  T h e se  n e u tro n s  a p p e a r 
to  be in the reso n a n ce  reg io n . F ro m  m e a su re m e n ts  m ade on the p o rtio n s of 
th e  w h ee l th a t  w e re  n o t ex p o sed  d i r e c t ly  to  any  p a r t  of th e  n e u tro n  b e a m , 
a cu rv e  of " g e n e ra l"  backg round  v e r s u s  p o sitio n  on the  w heel w as con 
s tru c te d  ( F ig . l ) ,  and a  c o r r e c t io n  w as m ade  f o r  s c a t te r e d  n e u tro n s  o r ig i 
n a tin g  c h ie f ly  in  th e  s te e l  w h ee l and  a d ja c e n t h a r d w a r e .  T h e  c o r r e c t io n
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Fig. 2

Plot of fraction of Pu239 converted by fission in each sample versus neutron energy.
The fission excitation function is shown for comparison.

Width of individual sample cut is shown by width of horizontal bars in the bar graph.

Fig-3

The ratio of Cd115 activity to Mo99 activity, normalized to the same ratio for thermal fission in Pu239,
_ is plotted versus neutron energy. The horizontal bar indicates width of sample cut
and the vertical bar indicates the estimated standard error in the measurement of the activity ratio.

w as m ade i te r a t iv e ly  s in c e  i t  w as n e c e s s a r y  to  e s tim a te  a v e ra g e  y ie ld s  fo r  
A g in  and CdH5 fo r  f is s io n  in  th e  re so n a n c e  e n e rg y  re g io n , and to  a s su m e  
th a t reso n an ce  neu tro n s s c a tte re d  back to the w heel would s ti l l  be in the r e s o 
nance reg io n . S ince th e  c o r re c tio n  is  no m o re  than  10% of to ta l ac tiv ity  ob
se rv e d  in  reg io n s of g re a te s t  in te re s t  and a co rrespond ing  co rrec tio n  is  made 
to  o b se rv ed  M o 9 9  ac tiv ity , the  A g i n / M o 9 9  and C d H 5 / M o 9 9  c o rre c te d  ra tio s  a re  
no t v e ry  s e n s itiv e  to  th e  ex a c t A g111 and Cd115 y ie ld s  chosen  fo r  background  
f is s io n . The re la tiv e  y ie ld s  in  the  re so n a n ce  reg io n  used  fo r  the c o rre c tio n  
w e re  Ô.9 of th e  P u 239 th e rm a l  f is s io n  v a lu e s . T he y ie ld  v a lu e s  u se d  in  th e  
keV  re g io n  w e re  som ew hat h ig h e r  and a r e  in d ic a te d  in  F ig . 2.

T he e ffec t of f a s t  n e u tro n s  ( fo r  w hich th e  a p p ro p r ia te  (rfast/ r th)Ag/Mois 
ta k en  a s  1 .43  and th e  a p p ro p r ia te  ( r ^ t / r th)cd/Mo is  tak en  a s  1 .95) h as  been
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e s tim a te d  by m ean s of a  Monte C arlo  ca lc u la tio n . The ca lcu la tio n  ind icated  
th a t the  follow ing c o r re c tio n  ap p lies : . ■

Fsec = 1 .5 2 X 1 0 -* F P1 + 8 .2 X 1 0 - 4 (Fp2L+Fp2R) + 4 .6 X 1 0 - 4 (Fp3L+Fp3R)

+ 3. 2 X 10“4 (FP4l+ F p 4R) +2 X ¡L0- 4 (Fp5L+Fp5R )

w h e re  Fpi in d ic a te s  re so n a n c e  f is s io n s  in  th e  sa m p le  i ts e lf ;  Ep2L and FP2R 
in d ic a te  re so n a n c e  f is s io n  on th e  im m e d ia te ly  ad jo in ing  sa m p le  on the  le ft 

, and r ig h t r e s p e c tiv e ly ;  FP3L and Fp3R in d ic a te  th e  n ex t ad jo in in g  s a m p le s , 
e tc .  .

T he e ffe c t o f n o n -c o ll im a te d  n e u tro n s  s c a t t e r e d  f ro m  th e  w a lls  of th e  
p ip e  w as m in im iz e d  by b a f f le s  a long  th e  w a lls  and no c o r r e c t io n  h á s  b ee n  
a p p lie d .

Bai40 data  :

In add ition  to  th e  ta b u la ted  d a ta , Ba140 a n a ly se s  on a ll  sa m p le s  showed 
an a v e rag e  a c tiv ity  ra tio  to  M o "  of 0 .365  in  the  reso n a n ce  reg io n  com pared  
to  a  th e rm a l  ra t io  o f 0. 373, w ith  a  s p re a d  no g r e a te r  th a n  th e  a n a ly tic a l 
e r r o r .  B a sed  on th is  o b s e rv a tio n , th e  a s su m p tio n  is  m a d e  th a t  M o99and 
B a 14» y ie ld s  a r e  the  s a m e  a s  iñ  th e r m a l  f is s io n ; if  th e i r  y ie ld s  v a r ie d ,  i t  
would be n e c e s s a ry  to  a s su m e  th a t they  v a rie d  the sam e way and by the sam e 
am ount, which se em s un like ly .

DISCUSSION .

M easu red  by the  changes in  the  Cd11̂ /Mo 99 ac tiv ity  ra tio , the  sy m m etric  
y ie ld  d ec re a se d  by 18% a t 250±4 eV, 29% at 307± 5 eV, and 33% at 395± 6 eV. 
In th e  en e rg y  reg io n  200-600 eV th e  sy m m e tr ic  y ie ld  is  s ig n ifican tly  g re a te r  
th a n  th e  th e rm a l y ie ld  only  a t 206 eV (16%).

, The A g 111 y ie ld  o v e r  the  re so n a n c e  reg io n  is  m o re  n e a r ly  co n s tan t than  
is  th e  C d115 y ie ld . In th e  re g io n  o f m in im u m  Cd115 y ie ld  th e  y ie ld  of A g111 

i s  a lso  lo w e r  th a n  i t s  a v e ra g e  resonanc .e  v a lu e  by  an  am o u n t th a t is  abou t 
o n e - th i rd  of th e  e ffe c t on  C dn 5. .

T he C d 115/M o 99 a c tiv ity  r a t io ,  a v e ra g e d  o v e r  a l l  s a m p le s  in  th e  r e s o 
n an c e  re g io n , is  0 .9 2  of th e  P u 2 3 9 th e rm a l f is s io n  r a t i o .  T h e  A g i iy M o 99 

a c t iv i ty  r a t io ,  s im i la r ly  a v e ra g e d ,  i s  0 .9 1  o f th e  th e r m a l  f i s s io n  r a t i o .
If i t  is  a s su m e d  th a t v a r ia t io n s  in  th e  CdH5 y ie ld  á r e  due to  v a r ia t io n s  

in  th e  p ro p o rtio n s  in  ea ch  sa m p le  of f is s io n  p ro d u ced  a t two d if fe re n t k inds 
o f r e s o n a n c e s ,  a t te m p ts  can  be m ad e  to  e s t im a te  th e  r e la t iv e  p ro p o rtio n s  
of ea ch  o f th e  tw o k inds of le v e ls .  One m u s t f u r th e r  a s s u m e  th a t  e a c h  of 
the  two k inds of le v e ls  h as  a  c h a r a c te r is t ic  value  fo r  r Ctj/M0 th a t w ill be 
d es ig n a ted  r min and r max re s p e c tiv e ly .  The v a lue  of г ^ ц / г ^  m ay  be a s  low 
a s  0 .2  a t le v e ls  f o r  w hich  s y m m e tr ic  f is s io n  i s  fo rb id d e n  [3] and , b a s e d  
cm an  e x tra p o la tio n  of the  h ig h e s t o b se rv e d  v a lu e s , p e rh a p s  a s  h igh  a s  1 . 6  

of the  th e rm a l  value  fo r  le v e ls  a t w hich sy m m e tr ic  f is s io n  is  allow ed . The
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fra c tio n  of fiss io n , X, th a t o c c u rs  in the le s s  sy m m etric  m ode in any sam ple
w ill be given by ' . .

v  _ 1 ~ ( robs /  rmax ) .
• - l - ( r  • / r  ) ‘ ■' nun/ max' .

If r^ax aRd r min a r e  a s  a s su m e d , X w ill have a  m ax im u m  v alue  of 0 .6 7  a t 
395 eV in a cut con ta in ing  about e igh t le v e ls ,  and a m in im um  value of 0 .3 2  
a t 206 eV in  a  cu t co n ta in in g  abou t th r e e  le v e ls .  T he valiie  o f X a v e ra g e d  
o v e r  the  e n t ire  reg io n  f ro m  200 to  600 eV is  0 .5 .  A ssum ptions on rmax and 
r min th a t r e s u l t  in v a lu es of X a s  la rg e  as 0. 6 o r  as sm a ll as 0. 3 a re  so m e 
w hat le s s  c o n s is te n t w ith o b se rv a tio n s  o f th e  a v e ra g e  y ie ld  v a lu e s  in  each  
cu t. T h e re fo re  it is  rea so n ab le  to assu m e th a t th e se  m e asu rem en ts  ind icate 
th a t  th e  c o n tr ib u tio n  f ro m  le v e ls  w ith  th e  l e s s  s y m m e tr ic  m ode of f is s io n  
i s  ab o u t th e  s a m e  a s  th e  c o n tr ib u t io n  f ro m  th e  m o r e  s y m m e t r i c  m o d e .
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. Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

SOME YIELDS IN THE THERMAL- AND EPI-CADMIUM-NEUTRON FISSION OF Pu239 . The yields 
of several nuclides in the thermal- and epi-cadmium-neutron fission of Pu239 have been measured and are 
reportéd. In epi-cadmium-neutron fission a decrease, relative to thermal fission, in the yields of Agul and 
Ag113, i .e . an increased peak-to-valley ratio, was found. The yield of As77 and As78, which represent, highly 
unsymmetrical fission, were found to be greater in epi-cadmium-neutron fission than in thermal fission. This 
result is' shown to be inconsistent with the simple two mode of fission hypothesis. . .

' ■
QUELQUES RENDEMENTS DE LA FISSION DE 239Pu PAR DES NEUTRONS THERMIQUES ET ÉPI- 

CADMIQUES." Les auteurs indiquent les rendements en plusieurs nucléides de la fission de 239Pu par des neutrons 
thermiques et épicadmiques. Ils ont observé une diminution des rendements en 111 Ag et U3Ag dans la fission 
des neutrons épicadmiques par rapport à la fission par neutrons thermiques, c'est-à-dire une augmentation du 
rapport entre les valeurs «som m et»et « v a l lé e » . Ils ont établi que les rendements en 77As et 78As, qui 
•résultent d’une fission fortement asymétrique, sont plus élevés dans la fission par neutrons épicadmiques que 
dans la fission par neutrons thermiques. Il est apparu que ce résultat ne concorde pas avec l ’hypothèse simple 
des deux modes de fission. .

НЕКОТОРЫЕ ВЫХОДЫ ДЕЛЕНИЯ ПЛУТОНИЯ-239 ПОД ДЕЙСТВИЕМ ТЕПЛОВЫХ И 
ЗАКАДМИЕВЫХ НЕЙТРОНОВ. Сообщается об измерениях выходов ряда нуклеидов при 
делении плутония-239 под дёйствием тепловых и закадмиевых нейтронов. При делении под 
действием.закадмиевы х нейтронов было обнаружено уменьшение выходов серебра-111 и 
серебра-113 по сравнению с выходом под действием тепловых нейтронов; иными словами, 
было обнаружено увеличение соотношения между максимумом и минимумом. Было обна
ружено, что выходы мышьяка-77 и мышьяка-78, являющихся примером чрезвычайно асиммет
ричного деления под действием закадмиевых нейтронов, оказываются превышающими выхо
ды, полученные при делении под действием тепловых нейтронов. Указывается, что этот ре
зультат несовместим с простой теорией двойственного вида деления. .

RENDIMIENTO DE ALGUNOS NUCLIDOS EN LA FISION DEL 239Pu POR NEUTRONES TERMICOS 
Y EPICADMICOS. Los autores han medido los rendimientos de varios nüclidos en la fisión del 239Pu por neutrones 
térmicos y epicádmicos. En este último tipo de fisión han observado, en comparación con la inducida por 
neutrones térmicos, una disminución del rendimiento de la Ag y de U3Ag, esto es, un aumento de la razón 
cresta a valle. Los rendimientos de 71 As y de 18 As, que representan una fisión sumamente asimétrica, han 
resultado más elevados en la fisión provocada por neutrones epicádmicos que en la inducida por neutrones 
térmicos. Se demuestra que este resultado es incompatible con la hipótesis simple de fisión binaria.

INTRODUCTION

The y ie ld s  of s e v e r a l  n u c lid e s  f ro m  th e  f is s io n  of P u 239 by th e rm a l and 
e p i-c a d m iu m  n e u tro n s  a r e  r e p o r te d .  T h e se  m e a s u r e m e n ts  w e re  u n d e r 
ta k e n  to  f i l l  so m e  g ap s  in  th e  m a s s  y ie ld  c u rv e  of P u 239  t h e r m a l - n e u t ro n  
f is s io n  and to  p ro v id e  so m e in fo rm a tio n  on the  way th e se  y ie ld s  change w ith 
a s m a ll  in c re a s e  in  th e  in c id en t n e u tro n  en e rg y . T h e se  e x p e r im e n ts  w ere

355
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a lso  in tended to ca lib ra te  the counting sy s tem  fo r  w ork at p re se n t in p ro g re ss  
on y ie ld s  f ro m  the th e rm al-n eu tro n  f is s io n  of P u 241.

EXPERIM ENTAL .

A ll i r r a d ia t io n s  w e re  c a r r ie d  out in- the  p n eu m atic  " ra b b i t"  a s se m b ly  
in  th e  g r a p h ite - m o d e r a te d  r e a c to r  B E P O . S a m p le s  of p lu to n iu m  ox ide 
w rap p ed  in  0 . 0 1 - in - th ic k  a lu m in iu m  fo il, s e a le d  in s i l ic a  am p o u les , w ere  
u sed  f o r  the  to ta l ( th e rm a l-n e u tro n )  y ie ld s . F o r  the  ep i-c a d m iu m  n e u tro n s  
th e  a lu m in iu m  fo il p ack et w as p laced  in s id e .a  cadm ium  box of a v e ra g e  w all 
th ic k n e s s  1 m m , and th e  w ho le  s e a le d  in  a s i l ic a  am p o u le  f o r  i r r a d ia t io n .

A fte r  i r r a d ia t io n  arid a su ita b le  co o lin g  p e r io d  the  a lu m in iu m  fo il  and 
p lu ton ium  oxide w ere  d isso lv ed  p r io r  to  ra d io c h em ica l s e p a ra tio n  of the de
s ir e d  a c tiv i tie s .  The se p a ra tio n  and p u rifica tio n  sc h em e s used  in  th is  w ork 
a r e  d e sc r ib e d  in  Ref. [10]. In a l l  ex p e r im e n ts  M o " w as d e te rm in e d  fo r  use 
a s  a r e f e r e n c e  to  w hich  a l l  o th e r  y ie ld s  w e re  r e f e r r e d .  To e l im in a te  a s  • 
m any a s  p o ss ib le  of the  c o r re c tio n s  u su a lly  re q u ire d  in  rad io c h e m ic a l w ork 
a l l  y ie ld s  w ere  m e a su re d  in  te r m s  of an  R -v alu e  defined by

R _ (Yí /Y mq),
“ (Y i/Y M o ) 2 ’

w h ere  (Y i/Y Mo ) i s  the  r a t io  of the  y ie ld  of the nuclide i to  the  y ie ld  of M o "  
in  a g iven  type of f is s io n  p r o c e s s .  F o r  exam ple , s u b sc r ip t 1 r e f e r s  to  ep i-  
ca d m iu m -n e u tro n  f is s io n  of P u 239 and su b sc r ip t 2 to  th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  
of Pu239 f o r  m o s t of th e  n u c lid e s  c o n s id e re d  in  th is  w ork . E x c e p tio n s  a r e  
th e  d e te rm in a tio n s  of th e  y ie ld s  of A s77, A s 78 and B r83. H ere  su b s c r ip t  2 
r e f e r s  to  U 235 th e rm a l- n e u t ro n  f is s io n  and  s u b s c r ip t  1 to  e i th e r  th e r m a l -  
o r  e p i -c a d m iu m -n e u tro n  f is s io n  of P u 239.

To avoid confusion, R -v a lu es in  w hich 2 r e f e r s  to  P u 239 th e rm a l-n e u tro n  
f is s io n  w ill be la b e lle d  Rp and th o se  b a se d  on U235 th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  
w ill be c a lle d  Ru .

The only c o rre c tio n s  n e c e s sa ry  to obtain the R -values from  the observed 
co u n tin g -ra te s  a re  those  fo r  se lf-a b so rp tio n  and b a c k -sc a tte rin g  in the count
ing sa m p le s , fo r  c h e m ic a l y ie ld  in  th e  se p a ra tio n  p ro ce d u re , and fo r  grow th 
and decay  du rin g  and a f te r  the ir ra d ia tio n . In p a r tic u la r ,  no c o rre c tio n s  a re  
n e c e s s a ry  fo r  the  ab so lu te  effic iency  of the counting sy s tem .

The ra d io c h e m ic a lly  p u r if ie d  s a m p le s  w e re  counted  on an  end-w indow  
g as -f lo w  p ro p o rtio n a l co u n te r using  p u re  m ethane gas. D ecay cu rv e s  w ere  
fo llo w ed  a u to m a tic a lly , o v e r  s e v e r a l  h a l f - l iv e s  of th e  lo n g e s t- liv e d  co m 
ponent w h erev e r  p o ss ib le . Counting data  w as rec o rd e d  d ire c tly  onto punched 
c a rd s  using th e  AERE 3016 Readout S c a le r  S ystem  [1], and the decay cu rves 
a n a ly s e d  on an  IBM  7030 (S tre tc h )  c o m p u te r .  T he a n a ly s i s  p r o g ra m m e , 
EVA 2, is  a m odified  v e rs io n  of the  p ro g ra m m e  CODA re p o r te d  p rev io u s ly  [2].

Se I f -a b so rp tio n  and b a c k - s c a t te r in g  c o r re c tio n s  w e re  m ade u s in g  c a li
b ra tio n  c u rv e s  p r e p a re d  fo r  th e  sa m e  c o u n te rs  a s  u se d  in  th is  w o rk  [3 ] .  
In  a l l  c a s e s  s a m p le s  w e re  c o r r e c te d  to  th e  a c tiv i ty  e q u iv a le n t to  10 m g 
of p r e c ip i ta te  on  th e  co u n tin g  t r a y .



■ TABLE 1 ‘

R U-V A L U E S  F O R  A s 77/  A s 78 AND B r 83 IN P u 23 9  F ISSIO N

YIELDS IN NEUTRON FISSION OF Pu*» 357

Thermal-neutron fission Epi-cadmium-neutron fission

As77 0.900 ± 0.042 1.655 ± 0.079

As78- 1.352 ± 0.073 1.80 ± 0 .0 9  .

Br83 0.587 ± 0.048 ’ 0.622 ± 0 .0 4 6

TABLE II

R p V A LU E S  F O R  Y IE L D S  IN T H E  E P I-C A D M IU M - 
N E U T R O N  FISSIO N  O F P u 239

R E SU LT S

A m in im u m  of th r e e  s e p a ra te  d e te rm in a tio n s  of each  of the  p a r a m e te r s  
involved in  any given R -value  w ere  m ade. The e r r o r s  quoted on the R -values 
a r e  e s tim a te d  o v e r - a l l  s ta n d a rd  dev ia tions, i. e. they include p o ssib le  e r r o r s  
in  h a lf - l iv e s , and s e lf -a b s o rp t io n  and b a c k -s c a tte r in g  c o r re c tio n s  w h e re v e r  
p o ss ib le . . .

T ab le  I show s th e  R u- v a lu e s  fo r  th e  n u c lid e s  A s 77, A s 78 and  B r 83. R 
v a lu e s  f o r  a l l  o th e r  n u c lid e s  w e re  r e f e r r e d  to  th e  th e r m a l- n e u t r o n  f is s io n  
of P u 2 3 9 ,  a nd th e s e  r e s u l t s  a r e  p r e s e n te d  in  T ab le  II.

In  o r d e r  to  c o n v e r t th e s e  R -v a lu e s  to  f is s io n  y ie ld s  i t  i s  n e c e s s a r y  to  
a s su m e  c e r ta in  s ta n d a rd  y ie ld s . T he y ie ld  of M o "  in  th e  th e rm a l-n e u tro n  
f is s io n  of U 235 w as ta k e n  a s  6 . 06% [4 ] . T he y ie ld  of M o99 in  th e  th e r m a l -  
n e u tro n  f is s io n  of P u 239 w a s  ta k e n  a s  0.966% of th e  y ie ld  in  U235 th e rm a l  
f is s io n ,  i . e .  5.86% [5]. F o r  th e  e p i -c a d m iu m -n e u tro n  f is s io n  of P u 239 th e  
M o "  y ie ld  w as  a l s o  ta k e n  a s  5. 8 6 % [5 ].
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' Fig-1 '
Mass yield curve for thermal-neutron fission of Pu239

T o c o n v e r t th e  a r s e n ic  and  b ro m in e  R - v a lu e s  th e  fo llo w in g  y ie ld s  in  
the th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  of U235 w ere  assu m ed : A s77 0. 0083%, A s78 0:02% 
and B r8 3  0.51%  [4 ].

F o r  the y ie ld s  m e a su re d  a s  R p-v a lu e s  the  th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  y ie ld s  
f ro m  P u 239 w e re  ta k e n  f r o m  th e  l i t e r a tu r e ,  w ith  th e  e x c e p tio n  of th a t  f o r  
Agil-3  ̂ w h ich  h a s  no t p re v io u s ly  b e e n  d e te rm in e d . A ta b u la t io n  of y ie ld s  
f ro m  the  th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  is  given in  the Appendix, and a m a ss -y ie ld  
c u rv e  in  F ig . 1. The th e rm a l- f i s s io n  y ie ld  of AgH3 w as ca lc u la te d  f ro m  the  
p re s e n t  r e s u l t s  u sing  the  known A g in  y ie ld  of 0.23% a s  a r e fe re n c e .  T ab le  III 
show s the  y ie ld s  d e te rm in e d  in  th is  w ork .

DISCUSSION

T he th ic k n e s s  of ca d m iu m  u se d  in  th e s e  è x p e r im e n ts  is  su c h  th a t 
n e u tro n s  w ith  e n e rg ie s  l e s s  th a n  0. 4 eV do not p a s s  th ro u g h . The effec t of 
th e  c a d m iu m  i s  show n in  F ig . 2, w h e re  th e  n e u tro n  e n e rg y  s p e c t r a  b e fo re  
and a f te r  p a s sa g e  th ro u g h  1 m m  of cad m iu m  a r e  g iven. F ig u re  3 show s the 
v a r ia t io n  of the  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  of P u 2 ?9 w ith  n eu tro n  en e rg y , w ith  i ts  
p ro m in en t re so n a n ce  a t 0. 297 eV. By com bining th e se  two g rap h s the  v a r ia 
tio n  in  re la t iv e  num ber of f is s io n s  w ith n eu tro n  en ergy  can be p lo tted  (F ig . 4) 
f o r  th e  e p i-c â d m iu m -n e u tro n  s p e c tru m . It w ill be se e n  th a t m o s t f is s io n s  
ta k e  p la c e  in  th e  re g io n  0. 3-to  1. 0-eV n e u tro n  e n e rg y .

T he d e c r e a s e  o b se rv e d  in  th e  y ie ld  of A gm  and m o re  e s p e c ia lly  A g113 

in  the  e p i-c a d m iu m  f is s io n  is  c o n s is te n t w ith  e a r l i e r  w ork  on the  f is s io n  of 
P u 239 by  m o n o -e n é rg e tic  n e u tro n s . BURGUS [6 ] m e a s u re d  p e a k - to -v a lle y
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FISSION YIE LD S FR O M  P u 239

Nuclide

Thermal-neutron fission Epi-cadmium-neutron fission

(literature) ; 
№

(this work)
№

(this work) 
(%)

As77 0.0072 : 0.013

As78 0.026 0.035

Br8S 0.30 0.29 . 0.31 .

Sr” 1.71 . 1 .75  .

Zr95 5.00 5.08  .

Zr97 5.25 5.51

Ag111 0.23 ■ 0.214

Agiis 0.065 Ó.047

Ce141 4 .54 4.72

Ce143 4 .48 4 .53

r a t io s  defined  by the  M o " /C d 115 y ie ld  r a t io ,  and tak in g  the  r a t io  a s  1. 00 fo r  
th e  th e rm a l- n e u t ro n  f is s io n  of PU239, I t  w as found th a t f o r  n e u tro n s  of
0. 297 eV, w h ere  99% of the  f is s io n s  ta k e  p la c e  th ro u g h  th e  re so n a n c e  lev e l, 
th e  R p value; a s  defined  e a r l i e r ,  Was 0. 33. F o r  A g113.th e  Rp value we ob
ta in e d  w as 0. 720 (T a b le  II). T he change in  th e  A g il3  y ie ld  i s  not a s  g re a t  
a s  fo r  C d n s  due to  th e  co n trib u tio n  of le v e ls  o th e r  th an  the  0. 297 eV re s o n 
ance to  th e  to ta l  n u m b e r of f is s io n s .  * . ,

W ith  th e  e x c e p tio n  of A s 77 and  A s 78, th e  y ie ld s  of th e  o th e r  n u c lid e s  
m e a s u re d  in  th is  w o rk  do not change a p p re c ia b ly . T h is  i s  to  be  e x p e c te d  
a s  only s m a ll  ch an g es a r e  o b se rv e d  even  fo r  f is s io n  w ith  f is s io n - s p e c tr u m  
n e u tro n s  (see  th e  A ppendix). ,

The o b se rv e d  changes in th e  a r s e n ic  y ie ld s  a r e  m o st unexpected . A lthough 
i t  i s  know n th a t the  y ie ld s  of n u c lid e s  on th e  w ings of th e  m á s s - y ie ld  curve, 
in c re a s e  in  going f ro m  th e rm a l- to  14-M eV -neutron fis s io n  (see  e. g. Ref. [4] ), 
no p re v io u s  o b se rv a tio n s  of th is  e ffec t w ith  n e u tro n s  of re so n a n c e  e n e rg ie s  
h av e  b ee n  m ad e  f o r  P u 2?9 f is s io n .  RO ELA ND  e t a l . [7] u se d  an  io n iz a tio n  
ch a m b e r to  ob ta in  m a s s  y ie ld 'c u r v e s  fo r  th e  th e r m a l -  and 8 . 9 -eV  n eu tro n  
f is s io n  of U235. O nly a  s m a ll  change in  p e a k - to -v a lle y  r a t io  w as o b se rv e d , 
of about 2 0 %, but th e re  w as an  in d ic a tio n  of so m e change in  y ie ld  (< 1 0 %) in 
th e  m a s s  75-85  re g io n . In th e  c a se  of the  0. 297-eV  re so n a n c e  in  P u 2 3 9  we
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F ig . 2

Neutron energy spectra in a thermal reactor

- . ' Fig-3 .

Fission cross-section of Pu239

have a v e ry  la rg e  change in  p e a k - to -v a lle y  r a t io ,  and if th e re  is  any effec t 
in  th e  75-85 reg io n  it would a lso  be expected  to  be m o re  pronounced  than  fo r  
U235, c o n s is te n t w ith the  o b se rv e d  changes in  the A s77 and A s 78 y ie ld s .

R e s u lts  of p e a k - tó -v a lle y  m e a s u re m e n ts  fo r  re so n a n c e  f is s io n  have 
g e n e ra lly  been  in te r p re te d  [8 , 9] in  t e r m s  of changes in  th e  r a t io  of a sy m -
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. F i g . 4 ; . .

. Relative nùmber of fissions in Pu239 for epi-cadm ium  neutrons . •

m e tr ic  and an  a s y m m e tr ic  m ode of f is s io n , th e  im p lic a tio n  being  th a t each  
m ode h a s  a d is t in c t  and c o n s ta n t sh ap e  f o r  i t s  m a s s - y ie ld  cu rv e . The 
a r s e n ic  y ie ld s  g iven  h e re  in d ic a te  th a t the  sh ap e  of th e  a s y m m e tr ic  m a s s -  
y ie ld  c u rv e  a ls o  ch a n g e s  in  re s o n a n c e  f is s io n .  T h e se  y ie ld s  in c r e a s e  a s  
the a s y m m e tric  y ie ld s  d e c re a s e , and no com bination  of two m odes can s a t is 
fy th e se  r e s u l t s .  '
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APPENDIX

S E L E C T E D  Y IE L D S IN T H E T H E R M A L - AND 
F A S T -N E U T R O N  FISSIO N  O F  P u 289

M uclide . T h e r m a l F a s t R e fe re

Z n 72 0 . 0 0 0 1 2 1

A s 77 0. 0073 9 .

A s 78 ~ 0. 025 9

Se 81 0 .1 8 2 2  (b)

Se 83 0 . 16 2  (e)

B r 83 0. 30 2

K r 83 0. 29 . 3 ,4

B r  84 0 .4 1 2  (d)

K r  84 0 .4 7 3 ,4

K r  85 0. 54 4

» o' 00 СП 0 .5 4 3 •

K r 86 ’ 0 .7 5 4

R b 87 0. 912 3

S r  88 1 .4 2 3, 5

S r  89 1 .7 1  ' 1 . 80 1, 3, 6 , 23,

S r  9 0 2 .2 4 2 . 26 3, 5, 25

S r  91 2 . 6 1 , 6

Y  91 2 .9 1

Z r  91 . 2 . 6 3

Z r 92 3 .1 2 3

Z r 93 3 .9 4 3
Z r 94 4 .4 5 3

Z r 95 5. 0 , 5. 3 1 ,3 ,2 3

M o 9 5 5 .0 3

Z r 96 5. 13 3

Notes: (a) These references refer to the list at the end of this Appendix 
(b) Total for both isomers

1 (c) 25-min isómer only 
(d) 32-min isomer only
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APPENDIX (cont. )

N u c lid e  T h e r m a l  F a s t  R e f e r e n c e s

Z r 97 . 5. 25 4. 85 . 1 ,  19, 21, 25

M o 97 5 .6 1 3

M o 98 5. 84 3

M o 99 5. 8 6 1, 7, 21, 23, 24, 25

M o 100 7 .0 5 3

R u 101 5. 8 6 3

R u 102 5. 94 3

R u 103 5. 65 6 . 0 1 ,3 ,2 2 ,2 4

R u 104 5. 8 8 3

R h 105 3. 90 1 , 8

R u 106 4. 70 4 .9 0 1, 3, 22, 24

P d 109 1 .4 0 1 .6 5 1 , 7 ,8 ,2 0 ,2 1

Ag m  . . 0. 23 0 .4 3 1, 7, 8 , 23, 24, 25

p d H2 O'. 12 0 . 18 1, 7, 8 , 20

A g H 3 0 . 065 9

C d 115 0 .0 3 5 0. 075 1, 6 , 20, 23, 25

S b i27 0. 0378

¡131 3. 75 1 , 1 0

X e 131 3. 79 4

X e i32 5 .2 5 1 0

1 133 4 . 97 1

X e i33 . 6 .9 0 1 0

C s 133 6 . 90 3 ,4 ,  5

X e i34 7 .4 7  • 4, 10, 11

j  135 5 .6 1 2 ,1 3

C s i 35 7. 17 3, 5, 14

X e 136 6 .6 5  ; 4 ,1 0 ,1 4

C s 137 ' 6 . 30 6 . 06 3, 8 , 14, 15, 16, 25

B a 138 6 .2 8 3, 5 •
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APPENDIX (cont. )

Nuclide

Ba139 

В а 140 

Ce i40 

L a 141 

Се141
p  j*141

Се 142

Се143

Nd143

C e l4 4

Nd144

Nd145

Nd146

Nd147

P m 147

S m 147

Nd i48

P m 149

S m 149

Nd150

Sm151

Sm152

Sm153

Sm154

E u156

Gd159
Т Ь Ш

D y 166

Thermal

5. 78

5 .4 0  

5. 56 

5. 47

4 . 54

5. 30 

4 .9 7  

4 .4 8  

4 . 57 

3. 7 

3. 84 

3 .1 2  

2 .5 7  

2 . 2 0  

1 .9 4  

2. 07 

1. 70

1 .4 0  

1 .3 1  

1. 01 

0. 78 

0. 59 

0. 37 

0 .2 9  

0 . 1 1  

0. 021 

0. 0039 

6 .8  ÎO-5

Fast

4. 97

3. 76

2. 13

0 .4 8

0 .1 5

References

6

12, 13, 2.1, 23, 24, 25 

3, 5, 14 

6  

1 

5

3, 5, 14 

1

3

1, 3, 17, 18, 25 

3, 5, 14, 17 

3, 5, 14, 17 

3, 5, 14, 17

1 8 .2 5  

5

3 .1 4 .1 7

3 .5 .1 4 .1 7  

18

3, 5, 14, 17 

3, 5, 14, 17 

3, 5

3, 5, 14, 17, 21 

1 , 18

3, 5, 14, 17

1 .1 8 .2 5  

18

18

18
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D I S C U S S I O N  
(on th e  fo re g o in g  fo u r p a p e rs )

M. S. MOORE: R e g a rd in g  M r. C ow an 1 s p a p e r , I m ig h t m e n tio n  th a t,
in  th e  w ork  of R e g ie r  e t  a l . , th e  m e a s u re d  v a l le y - to - p e a k  r a t io  a t th e  
0. 2 9 -eV  re so n a n c e  in  P u 239 w as ~ 0 .  3, c o m p ared  to  th e rm a l .  C a lcu la tio n s  
y ie ld  a r a t io  of 0 . 2  betw een  two (assum ed) sp in  s ta te s , o r  com pared  to th e r 
m a l, l im itin g  v a lu e s  of ~ 0 .  3 and ~ 1 .  5. T h is  w ould be in  a g re e m e n t w ith 
th e  p r e s e n t  p a p e r .

; G. COWAN: Y e s , a  v a lu e  of 0. 3 w ould  be  m o re  c o n s is te n t  w ith  th e
id e a  of a 5 0 /5 0  d is t r ib u t io n .

A. MOSSOP: I shou ld  lik e  to  co m m en t on th e  d ire c tio n  of th e  change
in  s y m m e tr ic  to  a s y m m e tr ic  y ie ld s , a s  m e a s u re d  by p e a k - to -v a lle y  r a t io .  
A ccord ing  to  C ro a l l , th is  ra t io  in c re a s e s  w ith neu tron  en e rg y  fo r P u239, while 
in  W a h l1 s  p a p e r  th e  r a t i o  i s  show n to  d e c r e a s e  w ith  e n e rg y .  A d m itte d ly  
W ah l1 s r e s u l t s  r e f e r  to  U 235 and h is  f i r s t  e n e rg y  v a lu e  above th e r m a l  is  
1 M eV. In C ow an 1 s p a p e r  th e  r a t io  bo th  in c re a s e s  and d e c r e a s e s  fo r  Pu239 
w ith in  th e  ra n g e  200-600  eV.

A re  th e se  v a r io u s  co n c lu s io n s  c o n s is te n t w ith ea ch  o th e r?
G. COWAN: I am  not aw a re  of any m a jo r  in c o n s is te n c ie s  bu t I a g re e

it is  confusing th a t th e se  e ffec ts  should go in both d ire c tio n s . My im p ress io n  
is  th a t as soon as th e  e n e rg ie s  a r e  h igh enough, th e  e ffec t alw ays ta k e s  the  
fo rm  of an in c re a s e  in  th e  p ro p o rtio n  of sy m m e try  w ith  in c re a s in g  n eu tro n  
e n e rg y . A t low  e n e r g ie s ,  w h ich  m a y  am o u n t to  te n s  of keV , th e r e  a r e  
e ffec ts  in both d ire c tio n s  and th e se  p re su m a b ly  have to  do w ith sp in  a t th e se  
low er en e rg ie s  and a t som ew hat h ig h e r en e rg ie s  w here p-w ave f iss io n  com es 
in , w ith the  d if fe re n c e  betw een  s -  and p -w ave  f is s io n . P re su m a b ly  d-w ave 
f is s io n  is  so m e th in g  e l s e  a g a in . So i t  i s  on ly  a t an  e n e rg y  r e g io n  w h e re  
t h e r e  is  t r u ly  s t a t i s t i c a l  s a m p lin g  of a l l  o f th e s e  e f f e c ts  th a t  c o n s is te n c y  
b e g in s  to  a p p e a r .

M. MOSSOP: Have you c o n s id e red  u s in g  sa m a riu m  in s tea d  of cadm ium
fo r  th e se  m e a s u re m e n ts ?  T h is  w ould be  advan tageous in a sm u c h  as the p lu 
to n iu m  re s o n a n c e  p eak , w hich  is  n o t r e a l ly  f re e d  by ca d m iu m , is  f re e d  to  
a v e ry  m uch  g r e a te r  e x te n t by  s a m a r iu m , w hose m a x im u m  c r o s s - s e c t io n  
is  a lo w e r  v a lu e  of n e u tro n  e n e rg y .

G. COWAN: We h av e  c o n s id e r e d  th e  p ro d u c tio n  o f  f i l t e r e d  s p e c t r a
u s in g  a l l  s o r t s  o f f i l t e r s  - b o ro n , c a d m iu m , s a m a r iu m  and  o th e r  c o m 
b in a tio n s  of n e u tro n -a b s o rb in g  m a te r ia l s  w ith  good re s o n a n c e  p e a k s . The 
p ro b le m  is  r e a l ly  th e  one th a t  w as in v o lv e d  in  y o u r  f i r s t  q u e s tio n . A fte r  
th e  th e rm a l  s p e c tru m  h a s  been  f i l te r e d  out, th e re  r e m a in s  a slow ing-dow n 
sp e c tru m  p lus a f is s io h  u n m o d é ra ted  peale. The r a t io  of th e se  two does not 
v a ry  v e ry  m u ch , and  w hen th e  f i l te r e d  s p e c tru m  h a s  b ee n  p ro d u c e d  th e r e  
r e m a in s  a m ix e d  e f fe c t in  w hich  th e  w e ig h tin g  f a c to r  o f th e  s lo w in g -d o w n  
sp e c tru m  and th e  w eighting  fa c to r  of th e  u n m o d e ra ted  f is s io n  sp e c tru m  peak 
te n d  to  b e  in  d if fe re n t d ir e c t io n s  and to  g ive r i s e  to  an u n in tè r p re ta b le  r e 
s u lt .  It is  v e ry  d if f ic u lt  to  p ro d u c e  a r e a l  s lo w in g -d o w n  s p e c tr u m  a l l  by  
i ts e lf  in  a r e a c to r .  T hat is  why we have b een  ob liged  to  m ake u se  of a n e u 
t r o n  e x p lo s io n  s y s te m  in  o r d e r  to  p ro d u c e  in te r p r e ta b le  d a ta . T h e  t im e -  
o f-f lig h t m ethod  is  the  only m ethod  I know th a t w ill p ro d u ce  an unam biguous 
re s o n a n c e -re g io n  n eu tro n  flux.
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G. GORDON: In o u r  in v e s tig a tio n s  a t th e  M a s s a c h u s e t ts  In s t i tu te  of
Technology we have looked fo r  tw o-m ode effec ts  on fragm en t k inetic energies. 
In p a r t i c u la r ,  A ra s ,  M enon, and I m e a s u re d  d if fe re n tia l  r a n g e  c u rv e s  
f o r  n e a r - s y m m e tr ic  f ra g m e n ts  f ro m  th e  th e r m a l- n e u t r o n  f is s io n  o f U235 . 
On th e  a s su m p tio n  th a t th e  tw o -m o d e  h y p o th e s is-w as  v a lid , we thought th a t 
th e  two m odes m igh t have d iffe ren t to ta l k in e tic  energy  r e le a s e s ,  thus y ie ld 
ing  tw o d if fe re n t  ra n g e  g ro u p s  f o r  a g iven  f ra g m e n t h av in g  an a p p re c ia b le  
y ie ld  fro m  both  the  p ro p o sed  m o d es. O ur ran g e  cu rv e s  show no such  effec t 
fo r  p ro d u c ts  such  as A g111, Cd115 and Sb127.

D. S. B re n n e r  and I h av e  r e p e a te d  th e  R u ss ia n  s tu d ie s  (K o m ar e t a l . ) 
on k in e t ic -e n e rg y  d is t r ib u t io n s  a s  a  fu n c tio n  of m a s s  s p l i t  f o r  th e  p h o to 
f is s io n  of T h 232 and U238 . In o u r  w o rk , g o ld - s i l ic o n  s u r f a c e - b a r r i e r  d e 
te c to r s  w e re  u se d  to  m e a s u r e  th e  f ra g m e n t e n e rg ie s .  We did  no t o b se rv e  
th e  e f fe c ts  found in  K o m a r 's  w o rk , c a r r i e d  out w ith  ion  c h a m b e rs ,  w hich  
s tro n g ly  su g g ested  the  e x is te n ce  of two d iffe ren t to ta l k in e tic  en ergy  groups* 
p a r t i c u la r ly  fo r  U238. We co n c lu d e  th a t,  if  th e r e  a r e  tw o d if fe re n t f is s io n  
m o d e s  in  th e  s y s te m s  s tu d ie d , b o th  m o d e s  h av e  th e  s a m e  d e p e n d e n c e  of 
to ta l  k in e tic  en e rg y  r e le a s e  on th e  m a s s  r a t io  of d iv is io n . T h is  i s ‘ at 
v a r ia n c e  with the w ork done a t Los A lam os (B ritt e t a l . ) on c h a rg e d -p a r tic le  
f is s io n , which ind icated  lo w er to ta l k ine tic  energy  re le a se d  fo r the p resum ed  
" s y m m e tric  m ode".

■ G E N E R A L  D I S C U S S I O N  . . ..

M. TÁ LA T-ER B EN : C o n s id erab le  in te r e s t  a ttach es  to  the p u re ly  p h y si
c a l m ethods th a t a r e  u sed  in  p lace  of conven tional rad io c h em ica l techn iques 
fo r  d e te rm in in g  the  m o s t p ro b a b le  c h a rg e  Z p a s  a function  of th e  m a ss  
n u m b e r  A. .

By u s in g  th e  e x p e r im e n ta l  m a s s - y ie ld  c u rv e  to g e th e r  w ith  th e  c h a rg e  
d isp e rs io n  cu rve  and P ro fe s s o r  W ahl's "e m p ir ic a l"  Zp,function, it is  possib le  
to  c a lc u la te  a m a ss  d isp e rs io n  cu rv e  a s  w ell a s  the  m o st p ro b ab le  fra g m en t 
m a ss  Ap fo r  a g iven  c h a rg e -n u m b e r  Z . We have p e rfo rm e d  th is  ca lcu la tio n  
and.have o b se rv ed  tha t the Ap- v e r s u s - Z  line is  not iden tica ljv ith  the Z p -versus-A  
l in e . On th e  (A, Z) p la n e  th e y  in te r s e c t  a t  th e  p o in t (A, Z ), w h e re  th e  c o 
o rd in a te s  a r e  the m a ss  and c h a rg e  of the  a v é ra g e  (light o r  heavy) fra g m en t. 
T h is  r e s u l t  is  in  acco rd an c e  w ith the  b iv a r ia te  n o rm a l d is tr ib u tio n  app roach  
p ro p o s e d  by  L ev y  and  N ethaw ay  [U C R L -6948  (1962)] to  in te r p r e t  B la n n 's  
e x p e r im e n ta l r e s u l t s  [U C R L -9190 (I960)] on the f is s io n  of Au197 b o m barded  
by 1 1 0 -MeV C 12 io n s . .

I shou ld  lik e  to  d raw  a tte n tio n  to  th e  fac t th a t the  p h y s ic a l e x p e r im e n ts  
( e .g .  th o se  b a s e d  on m e a s u re m e n t  o f th e  c h a r a c t e r i s t i c  K -X - ra y s  by  the  
p r im a r y  f ra g m e n ts )  could  p ro b a b ly  be  p e r fo rm e d  to  ob ta in  the  re la tio n s h ip  
Ap-v e r s u s -Z  in  ad d itio n  to  Z p -v e r s u s -A . If  th is  w e re  done, i t  w ould  be  
e x tre m e ly  in te re s t in g  to  se e  w h e th e r the  two lin e s  do re a lly  d if fe r  and in te r 
s e c t  a t th e  m e an  p o in t fo r  e i th e r  g ro u p  of f is s io n  f ra g m e n ts .  If  th e  m a s s  
re so lu tio n  of th e  a p p a ra tu s  is  h igh enough, one would expect to  ob ta in  th e se  
s o -c a lle d  re g re s s io n  lin e s , s in ce  the c lp se d -sh e ll e ffec ts , although opera tive, 
would not a l te r th e .o v e r -a l l  s ta t is t ic a l  n a tu re  of.the phenom enon of low -energy  
f is s io n . [Cf. IAEA T ech n ica l R ep o rts  S e r ie s  No. 17. ]
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DETERMINATION OF THE PRIMARY NUCLEAR CHARGE OF FISSION FRAGMENTS FROM THEIR 
CHARACTERISTIC K-X-RAY EMISSION IN SPONTANEOUS FISSION OF Cf252. The distribution of nuclear 
charge in the spontaneous fission of Cf252 has been determined directly by simultaneous measurement of the 
masses and characteristic K-X-ray energies associated with the primary fission products. The X-rays were 
detected by a thin Nal (Tl) crystal (or by an argon-filled proportional counter) in coincidence with a pair of 
solid-state detectors for the complementary fission fragments. Preliminary to the three-parameter study of 
the charge-mass distribution the gross characteristics of the K-X-rays were examined in some detail. The 
average yield of K-X-rays is 0.55 ± 0 .1  per fission (the heavy group accounting for 70% of the total).- From 
delayed-coincidence and fragment time-of-flight experiments it was.found that about 30% of the X-rays 
are emitted within 0 .1  ns after fission, another 30% between 0 .1  and 1 ns, 25% between 1 and 10 ns, the 
remainder appearing as two delayed components of equal intensity with half-lives of ~ 3 0  ns and ~  100 ns. 
These characteristics indicate that the X-rays arise from internal conversion during de-excitation of the primary 
fission fragments, an interpretation supported by the observed yield (~ 1 per fission) of 50 - 300 - keV electrons 
emitted within 2 /as of fission. In the three-parameter experiments the yield and energy of K-X-rays emitted 
in the first centimeter (ns) of fragment flight were determined as a function of fragment mass. The yield of 
K-X-rays per fragment is a pronounced saw-tooth function of mass, rising from <0.01 in the region below 

. mass 92 (N ~  50) to 0.1 in the light group, falling abruptly to near-zero in the mass region 128 - 132 (Z ~50), 
rising to 0.2 in the region of the heavy group mass-yield peak, and then increasing rapidly beyond mass 148 
(region of.deformed nuclei) to a maximum of 1 ardund mass 158. The observed correlation of K-X-ray energies 
with fragment mass leads to a smooth primary charge (Zp) function in better agreement with the empirical 
rule of equal charge displacement (ECD) than with other, postulates for charge division in nuclear fission.

DÉTERMINATION DE LA CHARGE NUCLÉAIRE PRIMAIRE DES FRAGMENTS DUS A LA FISSION SPONTANÉE 
DE 252Cf, D'APRÈS L'ÉNERGIE CARACTÉRISTIQUE DES RAYONS X K QU'ILS ÉMETTENT. Les auteurs 
ont déterminé directement la distribution de la charge nucléaire, lors de la fission spontanée de 252 Cf, en 
mesurant simultanément les masses des produits de fission primaires et les énergies caractéristiques des rayons X 
K émis par ces produits. Pour déceler les rayons X, ils ont utilisé un cristal mince de Nal(Tl) (ou un compteur 
proportionnel rempli d'argon) monté en coïncidence avec deux détecteurs à semi-conducteurs pour les frag
ments de fission complémentaires. Avant de commencer l'étude à trois paramètres de la distribution charge- 
masse, ils ont examiné en détail les caractéristiques brutes des rayons X K. Le rendement moyen en rayons X K 
est de 0, 5 5 ± 0 ,1 par fission (le groupe des éléments lourds représentant à lui seul 70% du total). Des ex
périences sur la coïncidence retardée et le  temps de vol dès fragments ont permis de déterminer que 30% 
environ des rayons X sont émis dans le dixième de nanoseconde (ns) qui suit la fission, 30% entre 0,1 et 1 ns, 
25%. entre 1 et 10 ns„ le reste apparaissant sous la forme de deux composantes retardées d'intensité égale et 
de périodes voisines d'environ 30 ns et d'environ 100 ns respectivement. Ces caractéristiques montrent que 
les rayons X proviennent d'une conversion interne durant la désexcitation des fragments de fission primaires, 
cette interprétation étant étayée par le rendement observé en électrons de 50 à 300 keV (environ 1 par fission) 
émis dans les deux microsecondes qui suivent la fission. Lors des expériences à trois paramètres, le rendement

- *  Based on work performed under the auspices of the United States Atomic Energy Commission.
Present address: Department of Chemistry,. The University of Michigan, Ann Arbor, Michigan.
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et l'énergie des rayons X K émis sur le premier centimètre (ns) du vol des fragments a été déterminé en fonction 
de la masse des fragments. Le rendement en rayons X K par fragment constitue une fonction en dents de scie 
de la masse; il passe d'une valeur inférieure à 0, 01 dans la région des masses inférieures à 92 (N<«50) à 0,1 
dans le groupe des masses faibles, pour tomber brusquement au voisinage de zéro dans la région des masses de 
128 à 132 (Z“ 50) et remonter à 0,2 dans la région du pic du rendement en fonction de la-masse des éléments 
lourds, augmentant ensuite rapidement au-delà de la masse 148 (région des noyaux déformés) pour atteindre un 
maximum de 1 au voisinage de la masse 158. La corrélation observée entre l'énergie des rayons X K et la masse 
des fragments donne une courbe régulière pour la charge primaire (Zp) qui-est plus conforme à la règle empirique 
du déplacement égal des charges qu'à d'autres postulats relatifs au partage de la charge lors d'une fission 
.nucléaire.

ОПРЕДЕЛЕНИЕ ПЕРВИЧНОГО ЯДЕРНОГО ЗАРЯДА ПРОДУКТОВ ДЕЛЕНИЯ НА ОС
НОВАНИИ ХАРАКТЕРНОЙ ЭМИССИИ РЕНТГЕНОВСКИХ ЛУЧЕЙ "К" ПРИ САМОПРОИЗ
ВОЛЬНОМ ДЕЛЕНИИ КАЛИФОРНИЯ-252. Распределение ядерного заряда при самопроиз
вольном делении калифорния-252 было определено непосредственно путем одновременного 
измерения масс и характерных энергий рентгеновского излучения, относящихся к первичным 
продуктам деления. Рентгеновские лучи обнаруживали при помощи тонкого кристалла 
N aJ(T l) (или при помощи наполненного аргоном пропорционального счетчика) в совпадении 
с парой детекторов твердого состояния для регистрации дополнительных осколков деления. 
До трехпараметрового изучения распределения заряда в зависимости от массы предварительно 
были довольно подробно изучены общие характеристики рентгеновского К-излучения. Сред
ний выход лучей рентгеновского К-излучения составляет 0,55 ±0,1 на каждое деление (причем 
на долю тяжелой группы выпадает 70% общего количества). На основании экспериментов по 
запаздывающему совпадению, и времени пролета осколков было найдено, что около 30% рент
геновских лучей испускается за первые 0,1 наносекунды после деления,следующ ая доля в 
30% — за время от 0,1 до 1 наносекунды, еще 25% между 1 и 10 наносекундами, а остальная 
часть представляется в виде двух запаздывающих компонентов одинаковой интенсивности  
с полупериодами жизни приблизительно 30 и 100 наносекунд. Эти характеристики указывают 
на то, что рентгеновские лучи возникают и з-за  внутренней конверсии во время успокоения 
первичных осколков деления; это толкование подтверждается наблюдавшимся выходом (при
близительно 1 на каждое деление) электронов в интервале энергий от 50 до 300 кэв, испускае
мых за 2 микросекунды с момента деления. При трехпарамётровых экспериментах выход 
и энергия испускаемых лучей рентгеновского К-излучения на протяжении первого санти
метра (наносекунды) пролета осколка были определены в зависимости от массы осколка. Вы
ход рентгеновских лучей К-излучения на каждый осколок носит явно выраженный зубчатый 
характер функции массы , и расчет от величины <0,01 в области массы меньшей 92 (N ~50) 
до 0,1 для легкой группы затем  круто падает почти до нуля в области масс 128 — 132 (Z~50) 
и снова возрастает до 0,2 в области пика выхода массы тяжелой группы а затем быстро уве
личивается для массы свыше 148 (область деформированных ядер) до максимума, равного 
единице вблизи массы 158. Наблюдавшаяся корреляция энергий лучей рентгеновского К-излу
чения с массой осколка ведет к получению плавной функции ( Z p) первичного заряда, что луч
ше согласуется с эмпирическим правилом равного вытеснения заряда (РВЗ), чем с другими 
постулатами относительно разделения заряда при ядерном делении.

DETERMINACION DE LA CARGA NUCLEAR PRIMARIA DE LOS FRAGMENTOS DE FISION, PARTIENDO 
DE LA EMISION DE RAYOS X CARACTERISTICOS DE LA SERIE К EN LA FISION ESPONTANEA DEL 252 Cf. 
Los autores han determinado directamente, por medición simultánea de las masas y de las energías de los 
ravos X característicos de la serie К asociadas a los productos de fisión primarios, la distribución de la carga 
nuclear en la fisión espontánea del 252Cf. La detección de los rayos X se efectuó con ayuda de un cristal 
delgado de Nal(Tl) (o con un contador proporcional lleno de argón), en coincidencia con un par de detectores 
de estado sólido para el registro de los fragmentos de fisión complementarios. Antes de proceder al estudio 
con tres parámetros de la distribución de la cargas y de las masas, los autores examinaron con cierto detenimiento 
las características fundamentales de los rayos X característicos. El rendimiento medio de rayos X de la serie К 
es de 0, 55 + 0, 1 por fisión (correspondiendo el 70°/o del total al grupo de los fragmentos pesados). Los ex
perimentos realizados por los procedimientos de coincidencia retardada y de tiempo de vuelo de los fragmentos 
han revelado que un 30% aproximadamente de los rayos X se emite antes de transcurrir 0, 1 ns a contar desde 
el momento de la fisión, un 30% entre 0,1 y 1 ns, y un 25% entre 1 y 10 ns, presentándose la emisión restante 
como dos componentes retardados de igual intensidad con períodos de ~ 30 ns y ~ 100 ns. Estas características 
revelan que los rayos X proceden de la conversión interna durante la desexcitación de los fragmentos primarios;
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esta interpretación queda corroborada por el rendimiento observado (~1 por fisión) de electrones de 50 - 300 keV 
emitidos en los 2 /j s  que siguen a la fisión. En los experimentos realizados, haciendo intervenir tres parámetros, 
los autores han determinado el rendimiento y la energía de los rayos X característicos de la serie К en el primer 
centímetro (ns) del vuelo de los fragmentos como función de la masa de éstos. El rendimiento de rayos X 
característicos de la serie К por fragmento es una neta función en dientes de sierra de la masa, que aumenta 
desde <0, 01 en la región por debajo de la masa 92 (N~50) hasta 0,1 en el grupo de fragmentos ligeros, des
cendiendo bruscamente hasta las proximidades de cero en las regiones de masa de 128 - 132 (Z ~  50) para 
elevarse a 0, 2 en la región del pico de rendimiento de masas correspondiente al grupo de los fragmentos pesados 
y seguir ascendiendo luego rápidamente hasta rebasar la masa 148 (región de los núcleos deformados) y alcanzar 
un máximo de 1 en torno a la masa 158. ,La relación observada entre las energías de los rayos X característicos 
de la serie К y la masa de los fragmentos conduce a una función continua para la carga primaria (Zp) que 
concuerda mejor con la regla empírica del equidesplazamiento de las cargas que con los demás postulados 
relativos a la división de-las* cargas en la fisión nuclear.

INTRODUCTION

S ince th e  e a r l i e s t  s tu d ie s  [1] o f th e  d is t r ib u t io n  of n u c le a r  c h a rg e  in  
f is s io n  by  th e  in d ir e c t  r a d io c h e m ic a l  m e th o d  of f r a c t io n a l  ch a in  y ie ld  
m e a s u re m e n ts  th e  d e s i r a b i l i ty  of a m o re  d i r e c t  p h y s ic a l a p p ro a c h  to  th e  
p ro b le m  h as  b een  re c o g n iz e d . W ith th e  d is c o v e ry  of th e  e m is s io n  of c h a 
r a c t e r i s t i c  f is s io n - f ra g m e n t  X - r a y s  co in c id en t w ith  f is s io n  [2, 3, 4, 5] it  
becam e obvious th a t a d ir e c t  p h y s ic a l d e te rm in a tio n  of the  a v e rag e  n u c le a r  
c h a rg e  (Z P) of a p r im a ry  f is s io n  f ra g m e n t a s  a fu n ctio n  of i ts  m a s s  (A) is  
a t ta in a b le  f ro m  s im u lta n e o u s  m e a s u r e m e n ts  of th e  c h a r a c t e r i s t i c  X - r a y  
en e rg ies  and com plem entary  fragm en t m a sse s  asso c ia ted  with a fission  event 
T he r e c e n t deve lopm én t of s o l id - s ta te  d e te c to rs  w ith  good m a s s  re so lu tio n  
fo r f is s io n  fra g m en ts  (full w idth a t ha lf m axim um  (FWHM) 4 am u fo r C f25̂  
has  m ade th is  m ethod m o st a t tra c tiv e . .

T he r e s u l t s  of a n o th e r  p h y s ic a l ap p ro a ch  to  th e  p ro b le m  of ch a rg e  d i
v is io n  have b een  r e p o r te d  by ARM BRU STER e t a l . [6 ]. T h e ir  m e th o d  in 
vo lves the  m e a su re m e n t of the  av e rag e  j3-de с ay -ch ain  length  as a function of 
m a s s  by a b so lu te  co u n tin g  of th e  /З- p a r t i c l e s  e m itte d  by  m a s s - s e p a r a te d  
f is s io n  p ro d u c ts .  T h e se  r e s u l t s  (fo r th e r m a l- n e u t ro n - in d u c e d  f is s io n  of 
U235) a re  in d isa g re e m e n t w ith the  ch a rg e  d iv ision , o r  Zp fiinction (Zp v e rsu s  
A), d educed  f ro m  th e  la rg e  body  of r a d io c h e m ic a l  d a ta  o b ta in e d  o v e r  th e  
p a s t  20 y e a r s  and r e c e n t ly  s u m m a r iz e d  by  W AHL e t a l . [7].

In th is  p ap e r  we r e p o r t  the  r e s u l t s  of an inv estig a tio n  of charge  d iv ision  
in  th e  spon taneous f is s io n  of Cf 252. O ur p ro c e d u re  c o n s is ts  of a th r e e -  
p a ra m e te r  m e a su re m e n t of the  K -X -rays in  co incidence w ith co m p lem en ta ry  
fis s io n  fra g m en ts  w hose k ine tic  e n e rg ie s  a re  d e term ined  w ith a p a ir  of so lid- 
s ta te  d e te c to rs . The m e asu red  K -X -ra y  en e rg ies  define the p r im a ry  nuclea r 
ch a rg e s  o r a tom ic  n u m b e rs , and the  o b se rv e d  r a t io  of k in e tic  en e rg ie s  gives 
the  m a sse s  of the f ra g m en ts . The ava ilab ility  of Cf252 fo r our f i r s t  in v estig a
tio n  by  th is  m e th o d  p ro v e d  to  be  of g r e a t  v a lu e  s in c e  a sp o n ta n e o u s ly  f i s 
sion ing  so u rc e  p e rm its  conven ien t p ro b in g  of the  v a r io u s  a sp e c ts  of the  e x 
p e r im e n ta l  m e th o d , and o b v ia te s  th e  d if f ic u lt ie s  o ften  a s s o c ia te d  w ith  th e  
u se  of a r e a c to r  o r  an a c c e le ra to r .  A fu r th e r  advantage, undoubtedly owing 
to  th is  g re a t conven ience , is  th a t a w ea lth  of d e ta iled  in fo rm atio n  (obtained 
w ith h ig h -re so lu tio n  tim e -o f- f l ig h t  te ch n iq u e s) is  now a v a ila b le  on the  c h a 
r a c t e r i s t i c s  of Cf252 f is s io n  such  a s  m a s s  d is tr ib u t io n s ,  n e u tro n  e m is s io n
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and to ta l k in e tic  e n e rg y  as a function  of m a s s ,  and o th e r  da ta  re q u ir e d  fo r  
a c c u r a te  d e te rm in a tio n  of p r im a r y  f ra g m e n t m a s s e s  w ith  s o l id - s t a te  d e 
te c to r s .  The spon taneous f is s io n  of C f252 w ill th u s  becom e the  "c a lib ra tio n  
s ta n d a rd "  fo r  o u r fu tu re  s tu d ie s  of induced  f is s io n .

ORIGIN AND CHARACTERISTICS O F K-X -RA Y S IN FISSION

T he o c c u r re n c e  of K -X -ray s  co in c id en t w ith f is s io n  and c h a r a c te r is t ic  
of the f is s io n  frag m en ts  n a tu ra lly  r a i s e s  the  question  of o rig in . An expected 
so u rc e  of X -ra y s  l ie s  in in te rn a l co n v e rs io n  of the  p ro m p t 7 - r a y s  f ro m  the  
d e -e x c ita tio n  of the  p r im a ry  f is s io n  f ra g m e n ts .  The y ie ld  of K -X -ra y s  by 
th is  p ro c e s s  can  be  rough ly  e s tim a te d  f ro m  c o n v e rs io n  c o e ffic ie n ts  [8 ] and 
th e  known y ie ld  and e n e rg y  s p e c tru m  [9] of th e  p ro m p t 7 - r a y s  e m itte d  in  
spontaneous f iss io n  of Cf252. A ca lcu la tion  (based on the expected  dom inance 
of M l and E2 tr a n s i t io n s )  p r e d ic ts  a to ta l  y ie ld  of about 0. 6  K -X -ra y s  p e r  
f is s io n , w ith  tw o -th ird s  of the  to ta l  b e in g  e m itte d  by th e  heavy  group  f r a g 
m e n ts  [10]. A n o th er  p o s s ib le  s o u rc e  of X - r a y s  l ie s  in  th e  d is ru p t io n  of 
th e  e le c tro n  cloud d u rin g  th e  p ro c e s s  of n u c le a r  f is s io n  and th e  su b seq u en t 
r e a r r a n g e m e n t of e le c tro n s  a round  the  s e p a ra te d  f ra g m e n ts . If K -e le c tro n  
v a c a n c ie s  a re  p roduced  by th is  p r o c e s s ,  th e  K -X -ray s w ill be em itte d  w ith 
l ife tim e s  of th e  o rd e r  of 10 ' 16 s [11], w h e re a s  the  life tim e s  of K -X -ray s r e 
su ltin g  fro m  in te rn a l co n v e rsio n  w ill be c h a ra c te r is t ic  of tr a n s i t io n s  am ong 
th e  e x c ite d  n u c le a r  s ta te s  of th e  f ra g m e n t .  F o r  th e  e x p e c te d  t r a n s i t io n s  
of.low  m u ltip o la r ity  (M l, E2 and E l )  and of e n e rg ie s  p ro d o m in a n tly  in  th e  
ran g e  100-300 keV, as ind ica ted  by the p ro m p t 7 - ra y  sp e c tru m  [9], the l if e 
tim e s  of K -X -rays fro m  in te rn a l con v ersio n  should fa ll in the  ran g e  10-Ю 
to  1 0  7s [1 2 ]. C o n v e rs io n  e le c tro n s  co in c id e n t w ith  f is s io n  w ould a lso .b e  
ex p ected  (m ain ly  in  th e  e n e rg y  re g io n  of 50-300  keV) w ith a y ie ld  (K+L) of 
about 0. 9 p e r  f is s io n . M e asu rem en ts  w ere  th e re fo re  m ade [10] of the y ie ld , 
e n e rg y  s p e c tru m  and tim e  d is tr ib u t io n  of th e  К  X -r a y s  c o in c id e n t w ith  
fiss ion ; a c u rso ry  se a rc h  fo r coincident conversion  e lec tro n s  was also  m ade 

F o r  th e s e  m e a s u r e m e n ts  th e  f i s s io n  s o u rc e  c o n s is te d  of C f 252 

(~ 3 0 0 0  f i s s io n s /s )  d e p o s ite d  on a m ic a  b ac k in g  o f  su ff ic ie n t th ic k n e s s  
(5 m g /c m 2) to  stop  a ll f is s io n  f ra g m e n ts . F is s io n  ev en ts  w e re  s e le c te d  by 
a s il ic o n -g o ld  s u r f a c e - b a r r ie r  d e te c to r  fac in g  th e  so u rc e  a t c lo se  g eo m etry  
(n e a r ly  2тг) in  an a lu m in iu m  v ac u u m  c h a m b e r . T h is  a r r a n g e m e n t  e n s u re d  
the e n tra p m en t of all f ra g m e n ts  in the  sm a ll space  (~  2 m m ) betw een so u rce  
backing  and fis s io n  d e te c to r, thus p rov id ing  a reaso n ab ly  constan t geom etric  
e ff ic ie n c y  fo r  th e  d e te c tio n  of th e  X - r a y s  by a 2 5 -m m  d ia m . X 3 -m m  th ic k  
N al(T l) d e tec to r  p laced  outside the  cham ber at a d istance of ~ 4  cm . Absolute 
d e tec tio n  e ff ic ie n c ie s  and en e rg y  r e s p o n s e  fu n ctio n s fo r  X - ra y s  in  th is  a r 
ra n g e m e n t w e re  d e te rm in e d  w ith s ta n d a rd iz e d  sa m p le s  of F e55, Z n 65, S r 85, 
C d109, C s 137 and  D y159). A f a s t - s lo w  co in c id e n c e  and l in e a r  g a te  c i r c u i t  
(eq u ip p ed  w ith  v a r ia b le  d e la y  and r e s o lv in g  t im e s )  s e le c te d  e v e n ts  in  th e  
X - r a y  channel co in c id e n t ( 2 t  = 300 n s )  w ith  f is s io n  f ra g m e n ts  e n te r in g  th e  
s o lid -s ta te  d e te c to r. The output of the l in e a r  gate w as re c o rd e d  in a m u lt i- 
channel, a n a ly se r . An e m p ir ic a l  c o r re c tio n  fo r the  "background" sp e c tru m  
of p u lse -h e ig h ts  in the  X -ra y  reg io n  (10-50 keV) caused  by the h ig h e r-en e rg y
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p ro m p t 7 - ra y s  w as ob ta ined  w ith a g raded  f i l te r  (0.5 g Cu'/cm 2 + 0.1 g A l/c m 2), 
opaque to photons of en e rg y  ^50 keV. Chance co incidences w ere  d e term in ed  
by  in s e r t in g  a d e la y  of 0. 35 ц s in to  th e  X - r a y  c h a n n e l. T h e  n e t  K -X -ra y  
sp e c tru m  (e sse n tia lly  id en tica l w ith the cu rve lab e lled  "a ll m a sse s "  in F ig .4) 
h a s  lig h t-  and h e a v y -g ro u p  m a x im a  at about 18 and 32 keV , c o rre sp o n d in g  
to  a to m ic  n u m b e rs  of about 43 and 55 re s p e c tiv e ly .  W ith c o r r e c t io n s  fo r  
d e te c tio n  e ff ic ien c y , t r a n s m is s io n  th ro u g h  th e  m ic a  s o u rc e  b ack in g  and 
th ro u g h  the  b e ry ll iu m  windows of th e  vacuum  ch am b er and N al(T l) d e te c to r, 
the e sc a p e  peak  in  N al fo r  K -X -ray s  of E > 3 3  keV, and K -X -ray s  (~3% ) d e 
layed  beyond 150 n s , the  sum m ation  of the  sp e c tru m  fro m  10 to  50 keV  c o r 
re s p o n d s  to  a to ta l  y ie ld  of 0. 57 ±0. 06 K -X -ra y s  p e r  f is s io n .  Of th e  to ta l  
y ie ld  th e  lig h t and heavy  g roups account fo r  0. 17 ±0. 02 (30%) and 0.40±0. 04 
(70%) re sp e c tiv e ly . T h ese  r e s u l t s  fo r  Cf 252 a re  co m p arab le  w ith the heavy- 
g roup K -X -ra y  y ie ld s  of 0.45 ±0.15 and 0.42 ±0.12 r e p o r te d  by VOITO VETSKlf 
e t a l. [2] and SKLIAREVSKII e t a l. [3] fo r  th e rm a l- n e u t ro n  f is s io n  of U235, 
but a re  m uch h ig h e r than  HOHMANN's value of 0. 2±0. 06 fo r the to ta l K -X -ray 
y ie ld  in U235 f is s io n  [13]. '

T he tim e  d is tr ib u tio n  fo r  K -X -ra y  e m iss io n  w as s tud ied  by a com bina
tio n  of d e lay e d -c o in c id en ce  and t im e -o f- f lig h tm e th o d s . W ith the  e x p e rim en ta l 
a r ra n g e m e n t and tech n iq u es ju s t d e s c r ib e d  and a co incidence re so lv in g  tim e  
(2т) of 60 n s , delayed  co incidence d a ta  w ere  obtained o v er a ran g e  of 500ns. 
T he t im e  d e lay s  w e re  c a l ib r a te d  by c o m p a r iso n  w ith  s ta n d a rd  d e lay  l in e s  
and by m e asu rem en t of the A m 241 ^ -(Ь -Х -га у )  coincidences through the 63-ns 
s ta te  in N p237. T he d e lay e d  c o in c id e n c e  d a ta  fo r  e m is s io n  of K -X -ra y s  in  
the. en e rg y  reg io n  10-45 keV  (F ig . 1) is  r e so lv e d  into th r e e  com ponents w ith 
h a lf - l iv e s  (and in te n s it ie s )  of ^ 1 0  n s  (85%), ~ 3 0  n s (7%), and ~ 1 0 0  n s (8 %) 
to i l lu s tr a te  the re la t iv e  grouping of h a lf- liv e s  in what is  probably, a com plex 
m ix tu re . A dd itiona l d a ta  ob ta ined  s e p a ra te ly  fo r  lig h t-g ro u p  K -X -ra y s  
( 1 0  -25  keV ) and f o r  h e a v y -g ro u p  K -X -ra y s  (25 -45  keV ) in d ic a te  th a t  th e  
~ 3 0 - n s  com ponent is  a s so c ia te d  p red o m in an tly  w ith the ligh t group, w h e re 
as th e  < 1 0 -n s  and t h e ~ 1 0 0 -n s  com ponents a re  a s so c ia te d  w ith both g roups. 
T h ere  is  evidence fro m  p re lim in a ry  m e asu rem en ts  of the Cf252 fission  /3-rays 
th a t the  delayed s ta te s  a re  a s so c ia te d  with spec ific  m a ss  reg ions [14].

F o r  s h o r te r  tim e s  a fra g m en t tim e -o f-f lig h t technique was used  in which 
th e  X - r a y  d e te c to r  v iew ed  a b e a m  of f ra g m e n ts  (a t 90° to  th e  f lig h t path ) 
d u r in g  v a r io u s  p o r tio n s  of th e  to ta l  f lig h t ( 2  cm  o r  ~  2  n s) f ro m  s o u rc e  to  
frag m en t d e tec to r. C opper co llim a to rs  r e s tr ic te d  the field  of view to various 
tim e s  a f te r  f is s io n  as s h o r t  a s  0. 1 n s . By th is  m ethod  it w as o b se rv ed  th a t 
(30±10)% of the K -X -rays a re  em itted  in the in te rv a l 0 to  0. 1 ns and(30±10)%  
in the  in te rv a l  0. 1 to  1 n s . T h e se  r e s u l t s  in co m b in atio n  w ith  th e  d e layed  
c o in c id e n c e  d a ta  in d ic a te  an e m is s io n  of (25 ±10)% f ro m  1 to  ~  10 n s  and  
(15 ± 5)% a f te r  ~  10 n s .

T he o c c u r re n c e  of e le c tro n s  co in c id en t w ith f is s io n  as  expected  f ro m  
in te r n a l  c o n v e rs io n  w as v e r if ie d  e x p e r im e n ta lly  w ith  a w eak  C f 252 s o u rc e  
( ~ 1 0 0  f i s s io n s /s )  in  а 2ж g a s -f lo w  p ro p o rtio n a l c o u n te r  o p e ra te d  ill c o in c i
dence (2 r  = 4 /us) w ith a f is s io n - f ra g m e n t d e te c to r  s itu a te d  in the  f lo o r of the 
coun ter. A bsorp tion  cu rv e s  in b e ry lliu m , alum inium  and gold w ere  obtained 
in  o r d e r  to  d is t in g u ish  e le c tro n s  f ro m  lo w -e n e rg y  photons and to  e s ta b l is h  
ap p ro x im ate  e le c tro n  e n e rg ie s . T h ese  m e a su re m e n ts  in d ic a te  th e  av e rag e



374 L. E. GLENDENIN et al.

. DELA Y T !ME  (ns)

Fig. 1

Delayed coincidence data for emission of K“X-rays by C f252 fission fragments

e m is s io n  of 1. 0± 0 . 2 e le c tro n s  p e r  f is s io n  o v e r  an e n e rg y  r a n g e  of 50 to  
~  300 keV .

It is  c le a r ly  ev iden t f ro m  th e  o b se rv e d  c h a r a c te r is t ic s  of th e  K -X -ra y  
em iss io n  in fis s io n  of Cf252 th a t in te rn a l conversion  p ro c e s se s  in d e -ex c ita tio n  
of the  p r im a ry  fra g m en ts  p lay  the dom inant ro le  in fo rm ation  of K -vacancies. 
If any a re  fo rm ed  by d isru p tio n  of the  e le c tro n  clouc} in th e  f is s io n  p ro c e s s , 
an upper lim it of ~ 0 .  2 К-v ac an c ies  p e r  f iss io n  is  obtained from  the observed  
f ra c t io n  (30%) of K -X -ra y s  e m itte d  b e fo re  1 0 'iO s . F u r th e r  d a ta  l im it in g  
th e  p o s s ib le  r o le  of th is  p r o c e s s  is  p r e s e n te d  be low  in  th e  s e c tio n  on th e  
y ie ld  of K -X -ray s as a function  of fra g m e n t m a s s . In c e r ta in ,m a s s  re g io n s  
(n e a r  c lo se d  s h e lls )  th e  o b se rv e d  y ie ld  is  a s  low  a s  0. 05 К-v a c a n c ie s  p e r  
fra g m en t. At any ra te ,  the po in t of im p o rta n ce  in the in v e stig a tio n  of ch arg e  
d iv is ion  is  th a t the  K -X -ray  f ro m  e ith e r  m ode of fo rm a tio n  is  c h a ra c te r is t ic  
of the  atom ic nu m b er of the  p r im a ry  f is s io n  frag m en t.

VARIATION OF NUCLEAR CHARGE WITH FRAGM ENT MASS

E xp e rim en ta l p ro ced u re  and apparatus

E ss e n tia l ly  w e ig h tle ss  s o u rc e s  of Cf252 fo r  th is  in v e s tig a tio n  w ere  p r e 
p a r e d  by  v o la ti l iz a t io n  in  v ac u u m  f ro m  a ho t f i la m e n t on to  a  th in  c a rb o n
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f ilm  ( ~ 3 0  ju g /cm 2) th a t  w as th e n  p la c e d  b e tw e en  tw o  s u p p o r t in g  f i lm s  of 
VYNS p la s t ic  (each  ~  15 jug /cm 2) on a s o u rc e  h o ld e r; T he in te n s ity  of th e  
so u rc e  u sed  w ith the N al(T l) X -ra y  d e te c to r  (in fa s t co incidence, 2 t  = 100 ns) 
w as ~ 4 0 0 0  f i s s io n s / s  ( f /s ) ;  a s o u rc e  of l e s s  in te n s ity  (~  1600 f / s )  w as r e 
q u ire d  w ith  th e  g as -f lo w  p ro p o rtio n a l X - r a y  d e te c to r  (in slow  co in c id e n ce , 
2 r  = 2 / j s )  in  o r d e r  to  ac h ie v e  a r e a s o n a b ly  low  r a t io  ( ~ 1 0 % )  of c h a n c e - to -  
t r u e  c o in c id e n ce  r a t e s .  i

• F ig .2 •

Schematic diagram of source and detector arrangement and data recording system 
used in the three-parameter investigation of nuclear charge division in spontaneous fission of C f252

A sc h e m a tic  d ia g ra m  of th e  a r ra n g e m e n t of so u rc e  and d e te c to rs ,  the  
e le c tro n ic  sy s tem , and the  data  re c o rd in g  and com puting equipm ent is  shown 
in  F ig . 2. T he C f2 5 2  s o u r c e  w as lo c a te d  b e tw e en  tw o f is s io n - f r a g m e n t  d e 
te c to r s  a t  a d is ta n c e  of 2 cm  f ro m  ea c h . T he d e te c to r s  (n -ty p e  s u r f a c e -  
b a r r i e r )  w e re  o p e ra te d  a t an op tim u m  b ia s  (60-70  V) fo r  m in im u m  change 
in  r e s p o n s e  w ith  th e  in c re a s in g  le a k a g e  c u r r e n t  due to  d am ag e  by f is s io n  
f ra g m e n ts .  A c i r c u l a r  a lu m in iu m  c o l l im a to r  on e a c h  d e te c to r  d e fin e d  a 
d e tec tio n  a r e a  of 2. 0 c m 2 (g e o m e tric  effic ien cy  ~ 5 %). A co p p e r c o llim a to r  
(0. 75 g /c m 2) w as p la c e d  so  as to  r e s t r i c t  th e  "v iew " of th e  X -ra y  d e te c to r  
to  fiss io n , fra g m e n ts  in th e  f i r s t  c e n tim e tre  (~  1 ns) of f ligh t, co rre sp o n d in g  
to  abou t 60% of th e  to ta l  K -X - ra y  e m is s io n .  T h is  c o l lim a tio n  s e rv e d  no t 
only  to  m a in ta in  a re a s o n a b ly  w e ll-d e fin e d  g e o m e tr ic  e ff ic ie n c y  fo r  X - r a y  
d e te c tio n  bu t, m o re  im p o r ta n tly , to  avoid  m e a s u re m e n t of K -X -ra y s  f ro m  
delayed tra n s itio n s  (> 1 ns) in the fra g m en ts  th a t m ight em phasize  a p a r tic u la r  
n u c le a r  ch arg e  r a th e r  than  the  av e rag e  fo r a given m a ss  reg ion . The f iss io n  
so u rc e , d e te c to rs  and X -ra y  c o l lim a to r  w e re  en c lo se d  in  an a lu m in iu m  v a 
cuum  c h a m b e r  (m a in ta in e d  a t a p r e s s u r e  of ~ 1 0 /um) eq u ip p ed  w ith  a 
b e ry l l iu m  w indow  (285 m g /c m 2) fo r  h ig h  X - r a y  t r a n s m is s io n .  '

An X - r a y  d e te c to r  (y ith  a 95 m g /c m 2 Be window) w as lo c a te d  o u ts id e  
thé ch am b er at 90° to  the  fligh t path  of the f ra g m e n ts  (for m in im um  D oppler 
b ro a d e n in g )  a t a d is ta n c e  of ~ 4  cm  f ro m  th e  C f252 s o u r c e  (g e o m e tr ic  e f 
f ic ie n c y  ~ 3 % ). Tw o ty p e s  of X - r a y  d e te c to r s  w e re  u se d : a  th in  N a l(T l)  
s c in ti l la to r  (d esc rib ed  above), and a g as-flow  (90% argon-10%  m ethane) p ro 
p o r tio n a l c o u n te r  ( 9 - cm  d iam ) o p e ra te d  a t a tm o s p h e r ic  p r e s s u r e .  A gain



376 L. E. GLENDENIN et al.

s ta b il iz a t io n  c i r c u i t  th a t  s e n s e s  th e  p ea k  am p litu d e  fo r  an X - r a y  m o n ito r  
(F e55) and c o n tro ls  th e  h ig h -v o lta g e  supp ly  to  th e  p ro p o rtio n a l c o u n te r  w as 
u se d  to  c o u n te ra c t gain d r if t  c a u se d  by v a r ia tio n s  in a tm o sp h e ric  p r e s s u r e .  
The o b se rv e d  re so lu tio n  (FWHM), d e te rm in e d  w ith s e v e ra l K -X -ra y  so u rce s  
( l is te d  above), w as e q u iv a le n t to  5. 5 n u c le a r  c h a rg e  u n its  fo r  th e  N a l d e 
t e c to r  and 2 . 0  fo r  th e  p ro p o r t io n a l  d e te c to r .

T he p rea m p lifie d  s ig n a ls  fro m  the X -ra y  and f is s io n -fra g m e n t d e te c to rs  
w e re  fed  to  th e  a m p lif ie r s  of th e  t h r e e - p a r a m e te r  s y s te m  (F ig . 2). G ain  
s ta b ili ty  fo r a i r  th re e  channels  w as m o n ito re d  con tinuously  o v e r th e  c o u rse  
of each  ex p e rim en t. The m ax im um  gain d r if t w as ±0. 3% for. the  N al channel 
(u n stab iliz ed ) and ± 0 . 1% fo r  the  p ro p o rtio n a l co u n te r channel. T he f is s io n  
d e te c to r s  s u f fe re d  an u n av o id ab le  p u ls e -h e ig h t  d e c r e a s e  of ~ 0 . 6 % ow ing  
to  d am ag e  by th e  f ra g m e n ts  (a c o r r e c t io n  f o r  th is  e ffec t w as m a d e  by  th e  
c o m p u te r  d u r in g  d a ta  re d u c tio n ) .  A s in g le -c h a n n e l 'a n a ly se r  s e le c te d  th e  
p u ls e -h e ig h t ra n g e  of i n te r e s t  fo r  e a ch  p a r a m e te r ,  and p i le -u p  r e j e c to r s  
w ere  u sed  in the  f is s io n  channels  to  p re v e n t s p e c tra l  d is to rtio n  by the  alpha 
ra d ia tio n  fro m  Cf252.. P u lse s  in t r ip le  co incidence w ere  se lec ted  by the co in
cidence c irc u it ,  p a ssed  th rough  lin e a r  g a tes , d ig itized  in the A .D.C. c irc u its , 
s to r e d  te m p o r a r i ly  in  a 3 0 -b it  b u ffe r , and  f in a lly  s to r e d  in  g ro u p s  of 512 
w ords (events) on a 7 - tra c k  m ag n etic  tap e  fo r subsequen t com pu ter an a ly s is .

T he m a in  bulk of d a ta  s o r t in g  and re d u c tio n  w as ac co m p lish e d  o ff- lin e  
w ith  a CDC 3600 c o m p u te r  p r o g ra m m e d  to  o b ta in  th e  p r im a r y  f r a g m e n t  
m a s s  and  to ta l  k in e tic  e n e rg y  d is t r ib u t io n s ,  th e  to ta l  k in e tic , e n e rg y  a s  a 
function  of m a s s  and th e  co in c id en t K -X -ra y  s p e c tr a  as, a function  of m a s s .  
F u r th e r  ca lc u la tio n s  and d a ta  re d u c tio n  of a le s s  co m p lica ted  n a tu re , such  
as d is p e rs io n  c o r re c tio n s  and su b tra c tio n  of p ro m p t 7 - r a y  backg round  and 
chance co incidence effec ts  (see  above), w ere  accom plished  w ith an IBM 1620 
com pu ter.

F r a g m e n t  m a s s  d i s t r i b u t i o n

The p r im a ry  frag m en t m a s s e s  (before neu tron  em ission ) w ere  com puted 
fo r  ea ch  even t in  th e  fo llow ing  m a n n e r: (a) T he f in a l e n e rg ie s  of th e  co in 
ciden t fra g m en ts  (a fte r neu tron  em issio n ) w ere  ca lcu la ted  fro m  the observed  
p u ls e  h e ig h ts  u s in g  th e  f in a l - f r a g m e n t-m a s s  dependen t e n e rg y  c a lib ra t io n  
d e s c r ib e d  by SCHMITT et a l . [15]. (b) T h ese  final e n e rg ie s  w ere  c o rre c te d
f o r  th e  a v e ra g e  n u m b e r  of n e u tro n s  e m itte d  a s  a fu n c tio n  of th e  f ra g m e n t 
m a s s ,  VA, u s in g .th e  da ta  of BOWMAN e t a l . [16], to  y ie ld  th e  k in e tic  e n e r 
g ie s  of th e  ligh t and heavy fra g m e n ts , E L and EH, b efo re  n eu tro n  e m iss io n , 
(c) T h e  p r im a r y  m a s s e s  of th e  f is s io n  f ra g m e n ts ,  A L and A H, w e re  th e n  
c a lc u la te d  u s in g  th e  fo llow ing  e q u a tio n s :

AL =AF ^ - a n d  A h = A f - A l (1)

w h ere  Ap is  the  m a s s  of th e  f is s io n in g  n u c leu s .
S ince th e  c a lc u la tio n s  (a) and (b) depend on th e  p r im a ry  and f in a l f r a g 

m e n t m a s s e s ,  th e s e  m a s s e s  w e re  f i r s t  a p p ro x im a te d . F ro m  th e  p r im a ry  
m a s s e s  c a lc u la te d  a f te r  th e  f i r s t  a p p ro x im a tio n  and th e  n e u tro n  e m is s io n  
d a ta  [16], b e t te r  e s t im a te s  of th e  p r im a ry  and fin a l m a s s e s  w e re  ob ta ined .
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Fig. 3

Binary mass distributions for C f252 obtained from double-fragment kinetic energy measurements. 
Open circles represent experimental data from this work.

Dashed curves show, for comparison, the mass distribution obtained using tim e-of-flight techniques [17] 
with an experimental mass resolution FWHM= 2.1 amu. •

fa) Mass distribution obtained during proportional counter experiments. Solid curve shows the mass 
distribution calculated by dispersing the tim e-of-flight mass distribution (corrected for experi- 

. . mental resolution)using a Gaussian dispersing function with o ,̂ given by Eq. 2 .and B =0: average
FWHM = 4. 2 am u.. •

(b) Mass distribution obtained during Nal experiments. Solid curve as in (a) except В = 2. 5; average 
FWHM = 5. 6 amu. .

T he c a lc u la tio n s  (a), (b) and (c) w e re  then  re p e a te d  u n til th e  com puted  p r i 
m a ry  m a s s é s  fo r  each  even t co n v e rg ed  to  w ith in  0 . 1 am u.

T he m a s s  re s o lu t io n  fo r  each  e x p e r im e n t w as d e te rm in e d  by co m p arin g  
the com puted b in a ry  m a ss  d is trib u tio n  w ith th a t d e te rm in e d  by WHETSTONE 
[17] u s in g  t im e - o f - f l ig h t  te c h n iq u e s  (d ash e d  c u rv e s  in  F ig . 3). T h e  m a s s  
re so lu tio n  in  Ref. [17] is  re la tiv e ly  sm a ll and w ell-know n (FWHM = 2. 1 am u). 
T h e  m a s s  d is t r ib u t io n  f ro m  [17] w as f i r s t  c o r r e c te d  f o r  th e  q u o ted  m a s s  
re so lu tio n  and then d isp e rs e d  w ith a G aussian  function having a to ta l variance,
Г 2 T J

ctt (A L, h )
4i/A l Ah M nE n ^ 1 ^ 2  

3A f E t + 4 cr¿(i/) + [ A 2l + A2h ] + B. (2)

H e re  v  r e p r e s e n t s  th e  a v e ra g e  to ta l  n u m b e r  o f n e u tro n s  e m itte d  f ro m  AL 
and AH; MN and En are, th e  m a ss  and a v e ra g e  c e n tr e - o f - m a s s  en e rg y  of the



378 L. E. GLENDENIN et al.

n e u tro n s , Ë T is  th e  a v e ra g e  to ta l  f ra g m e n t k in e tic , en e rg y ; and a 2(V) i s  the  
v a r ia n c e  about the av e rag e  n u m b er of em itte d  n eu tro n s . The dom inant f i r s t  
two te r m s  of E q. (2) ap p ro x im a te  th e  b ro a d e n in g  fo r  a c a lc u la te d  m a s s  due 
to  v a ry in g  d ir e c tio n s ,  e n e rg ie s  and n u m b e rs  of e m itte d  n e u tro n s  [18]; the  
th ird  sm a ll te rm  is  due to  an in tr in s ic  en e rg y  re so lu tio n  (FWHM = 1 .5  MeV) 
fo r  h e a v y -io n  e n e rg ie s  m e a s u re d  w ith  s o l id - s t a te  d e te c to rs  [15]; and th e  
l a s t  t e r m ,  B, is  an e m p ir ic a l ly  a d ju s ta b le  p a r a m e te r  to  ta k e  in to  accoun t 
any u nexpected  in s tru m e n ta l m a s s  b ro ad en in g . The so lid  cu rv e  of F ig . 3(a) 
show s th e  r e s u l t  o f th is  co m p u ta tio n , fo r  В = 0, c o m p a re d  w ith  th e  e x p e r i 
m e n ta lly  d e te rm in e d  b in a ry  m a ss  d is tr ib u tio n  (open c irc le s )  ob ta ined  during  
th e  e x p e r im e n ts  in  w hich  th e  p ro p o r tio n a l  X - r a y  d e te c to r  w as u se d . T he 
m a s s  re s o lu t io n  e s ta b l is h e d  in  th is  m a n n e r  c o r re s p o n d s  to  an  a v e ra g e  
FWHM =4. 2 am u. The b in a ry  m a ss  d is tr ib u tio n s  obtained during  ex p erim en ts  
w ith the N al X -ra y  d e tec to r  exhibited  a b ro a d e r  m a ss  reso lu tio n  due to p o o re r 
q u a lity  f is s io n - f ra g m e n t  d e te c to rs .  By e m p ir ic a l  ad ju s tm e n t of В a m a s s  
r e s o lu t io n  w ith  an a v e ra g e  FWHM = 5 .6  am u w as d e te rm in e d  fo r  th e s e  e x 
p e r im e n ts .  W ith th is  re s o lu t io n ,  th e  m a s s  d is t r ib u t io n  c a lc u la te d  u s in g  
W h e ts to n e 's  unfolded m a ss  d is trib u tio n  is  shown as a so lid  cu rve in F ig . 3(b) 
to  be com pared  with the  ex p e rim en ta l m a ss  d is trib u tio n  (open c irc le s ) . W ith - 1 

in  e x p e r im e n ta l e r r o r  th e  a g re e m e n t of o u r d a ta  w ith th e  th e o re tic a lly  d is 
p e r s e d  t im e -o f- f lig h t d a ta  is  v e ry  good, and lends confidence to  th e  e x p e r i
m e n ta l m a s s  r e s o lu t io n  u se d  in  th e  d e te rm in a tio n  of th e  a v e ra g e  f ra g m e n t 
m a s s  f o r  a g iven  m a s s  in te rv a l .

E n e rg y  and y ie ld  o f  K -X -r a y s  as a fun c tio n  o f  m a s s

T he K -X -ra y  p u ls e -h e ig h t d a ta  fo r  ea ch  co in c id e n t ev en t w e re  s o r te d  
by the  com pu ter acco rd ing  to  the  ca lcu la ted  p r im a ry  fragm ent m a ss  d is tr ib u 
tio n  in to  c o m p le m e n ta ry  m a s s  in te rv a ls  of 4 am u o v e r  th e  ra n g e  A L = 82 to  
125 and A H= 127 to  170. In F ig . 4. a r e  show n so m e ty p ic a l K -X -ra y  en e rg y  
sp e c tra  fo r s e v e ra l in te rv a ls  o ver th is  range  in com parison  with the spec trum  
fo r  a ll m a s s e s .  The p lo tted  po in ts and so lid  cu rv e s  re p re s e n t  da ta  obtained 
w ith the  N al d e tec to r. T ypical sp e c tra  obtained with the p ropo rtiona l counter 
a r e  show n (d ash ed  c u rv e s  w ith  a r b i t r a r y  o rd in a te )  fo r  tw o in te r v a ls  in  th e  
lig h t-g ro u p  m a ss  reg io n . The u se  of th is  d e te c to r  w as re q u ire d  fo r the r e 
gion below  m a ss  100 w here  good K -X -ra y  s p e c tra  could not be ob ta ined  w ith 
th e  N al s c in t i l la to r  due to  s e r io u s  in te re fe re n c e  by th e  e sc a p e  p eak  fo r  K- 
X - r a y s  ( E > 3 3  keV) of th e  h eavy  g roup . T he p ro p o rtio n a l c o u n te r  w as not 
u se fu l, how ever, fo r K -X -ra y  m e a su re m e n ts  in the  heavy  group b ec au se  of 
i ts  poor efficiency  at h ig h e r en e rg ie s . The sp e c tra  in F ig . 4 il lu s tra te  c le a r 
ly  the  ex p ected  tre n d  of a v e ra g e  K -X -ra y  e n e rg y  w ith m a ss  and a lso  r e v e a l  
the  in te re s tin g  fac t th a t n e a r  sy m m etry  (sp ec tru m  at le ft cen tre) the em ission  
of K -X -ray s by the  lig h t f ra g m en t is  g r e a te r  than  th a t fo r  the  heavy, w h e re 
as  th e  r e v e r s e  is  t r u e  fo r  v e ry  a s y m m e tr ic  m a ss  s p li ts  (sp e c tru m  a t r ig h t 
c e n tre ) .

The y ie ld s  of K -X -ray s p e r  f is s io n  fra g m en t ob ta ined  fro m  the  K -X -ray  
e n e rg y  s p e c t r a  a r e  l is te d  in  T ab le  I as  o b se rv e d  (co lum n 4) and c o r r e c te d  
fo r  m a s s  re so lu tio n  (co lum n 5). T he c o r re c te d  y ie ld s  a re  p lo tted  in F ig . 5 
as a function  of the av e rag e  p r im a ry  f ra g m e n t m a ss  (colum n 2 ) c o rre sp o n d -



K-X-RAY EMISSION IN SPONTANEOUS FISSION OF C f252 3 7 9

ENERGY (KeV) ENERGY(KeV)

'  Fl8 -4 .
Energy spectra of K-X-rays emitted by Cf252 fission fragments for various complementary mass intervals, 

refers to average primary fragment mass. Spectra obtained with a Nal detector and a gas-flow 
proportional detector are shown as continuous and broken curves respectively.

ing  to  th e  s e le c te d  m a s s  in te rv a l  (colum n 1). The e m is s io n  of K -X -ra y s  is  
se en  to  be a p ronounced  function  of m a ss  r a th e r  analogous to  tfye saw -to o th  
n eu tro n  e m iss io n  function  [16] th a t re f le c ts  the exc ita tion  energy  of the f ra g 
m e n ts . S ince th e  K -X -ra y s  a r i s e  p re d o m in a n tly  f ro m  in te r n a l  c o n v e rs io n  
of the p ro m p t 7 - r a y s ,  the  y ie ld  of K -X -ray s p e r  f ra g m en t would be expected  
to  d ep en d  n o t on ly  on th e  f ra g m e n t  e x c ita t io n  e n e rg y  b u t a l s o  on n u c le a r  
s t r u c tu re ,  i . e. th e  n u m b e r, en e rg y  and m u ltip o la rity  of th e  p ro m p t 7 - r a y s  
e m itte d  f ro m  e a ch  f ra g m e n t . T he o b se rv e d  d is tr ib u t io n  of K -X -ra y s  m ay  
then be in te rp re te d  in te rm s  of frag m en t excita tion  energy  and n u clea r s t r u c 
tu r e  in  th e  fo llow ing  w ay. In th e  l ig h te r  f ra g m e n ts  of th e  lig h t-  and heavy - 
m a s s  g ro u p s  n e a r  th e  c lo se d  s h e lls  (N = 50) and (Z = 50, N = 82) w h ere  ex -
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. TABLE I

V A LU ES O F  K -X -R A Y  Y IE L D  P E R  F R A G M E N T  (X /f)  
AND A V ER A G E P R IM A R Y  N U C L E A R  CHARGE (Zp) 
AS A F U N C T IO N  O F  A V ER A G E  PR IM A R Y  MASS (A)

Selected 
mass interval

Zp
X /f

(observed)
X /f

(corrected)

(Light group) 

86-89a 89. 0 ± 1 .0 a 0..05±0.03a 0.05 ± 0. 03a

. 90-93a 92. 5 ±1. 0a 36, 7 ± 0 .3a 0.05 ± 0 .02a 0.05 ± 0 .02a

94-97a 96. 5 ±0 . 6a 38.4 ± 0 .3a 0. 04 ± 0. 0 la 0. 05 ± 0.01a

98-101a 100. 5 ± 0 .3 a 39. 9 ± 0 .2 a • 0 .0 6±0 .01a 0. 06 ± 0. 0 1a .

98-101 101.1 ±0 .3 40.0 ± 0 .2 . 0.057 ±0. 005 0.056 ±0.005

102-105a 104.4 ± 0. 3a 41. 0 ± 0. 2a 0 .10±0.01a 0 .10  ± 0. 01a

102-105 104. 8 ± 0. 3 41. 5 ± 0 .2 0. 094 ±0. 005 0. 097 ±0.005

106-1093 • 107. 8 ±0 .3 42.1 ± 0. 2a 0 .12±0. 01a 0.12 ± 0.01a

106-109 ' 107. 9 ±0 . 3 . 42. 7 ± 0 .2 0.115 ±0.003 . 0.120 ±0.003

110-113a 11 1 .3 ± 0 .3 a 43.3 ± 0 .2a 0.14 ±0 . 02a 0.15 ± 0.02a

110-113 111.1 ±0 .3 .44 .0  ± 0 .2 0.123 ±0. 006 0.130 ± 0.006

114-117a 115. l ± 0 .3 a 0. l l± 0 .0 2 a 0. io ± o .o f

114-117 114. 8± 0.3 45 .4± 0. 2 0.106± 0.005 0 .102± 0.005

118-121a 118.'4±0.4a 0 .12± 0. 03a 0.13 ± 0. 03a

118-121 118.3 ±0 .3 47, 0 ± 0,5- 0.13 ±0 .01 0.13 ±0 .01

122-125 ■121.0 ± 0 .5 4 7 .1 * 0 .5 0 .12± 0.01 0 .13.±0,01

(Heavy group) 

127-130 131.1 ±1 .0 52.4 ±1 .0 0.05 ±0 .01 0.04 ±0.01

131-134 134.7 ± 1. 0 52.7 ± 1.0 0. 05 ± 0. 01 0.05 ±0.01

• 135-138 138.1± 0.5 53.0 ± 0. 2 0 .096± 0. 005 0. I l l  ±0.006

I 39 7 I 42 141.2 ±0 .3 54. 6 ± 0 .2 0.137 ±0 .004 . 0 .144 ± 0. 004

. 143-146 144.7 ± 0.3 55. 7 ± 0 .2 0.168 ±0.005 0.165 ±0.005

147-150 148. 6 ±0 .3 56.9 ± 0 .2  • 0.258 ±0.007 0.242 ± 0.007

151-154. 152. 5 ±0 .3 58.7 ± 0 .2 0 .49± 0. 03 0. 53 ± 0. 03

155-158 155. 7 ±0 .3 60. 2± 0 . 2 0. 84 ± 0. 04 0.94 ±0.05

159-162 158. 9 ± 0 .5 61. 5 ± 0 .2 0. 87 ± 0. 04 0. 95 ±0 . 05

163-166 162. 5 ±0 . 8 63.3 ±0 .3 .0. 67 ±0 .05 0.66 ±0 .04

167-170 166 ±2 64. 9 ± 0.5 0.60 ±0 .05

a
Data for experiments with proportional X -ray detector? a ll other data with Nal detector.
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PRIMARY FRAGMENT MASS

Fig. 5 .

Yield of K-X-rays emitted by C f252 fission fragments as a function of mass. Size of data symbol 
represents estimated errors in determinations of yield and mass. '

c ita tio n  energy  and le v e l d en sity  a re  lo w er, few er 7 - ra y s  (possib ly  of h igher 
a v e ra g e  en e rg y ) sh o u ld  b e  e m itte d  r e s u l t in g  in  a lo w e r  y ie ld  of K -X -ra y s . 
C o n v e rs e ly , in  th e  h e a v ie r  f ra g m e n ts  o f th e  tw o m a s s  g ro u p s  w h e re  e x 
c i ta t io n  e n e rg y  and  le v e l  d e n s ity  a r e  h ig h e r ,  one m ig h t e x p e c t  e n h a n c e d  
e m issio n  of 7 - ra y s  (possib ly  of low er average energy) and hence an in c reased  
y ie ld  of K -X - ra y s .  In add itio n , th e  s h a rp  in c re a s e  a t about m a s s  150 
(N ~ 9 2 )  o c c u r s  ju s t  a t th e  b eg in n in g  of th e  re g io n  of d e fo rm e d  n u c le i [19] 
c h a r a c te r iz e d  by ro ta t io n a l  s ta te s  and-an  abundance of lo w -en e rg y * (h ig h ly  
co n v e rted ) E2 tr a n s i t io n s .  The d e c re a s e  in K -X -ra y  y ie ld  above m a s s  160 
(N >98), how ever, is  not u n d ersto o d  at th is  tim e , but one is  tem p ted  to  in fe r 
th a t a change in  the  n u c le a r  s t r u c tu re  of the  f ra g m e n ts  o c c u rs  a t th is  point.

R e su lts  and d isc u ss io n  .

V alues fo r  the  m o s t p robab le  p r im a ry  n u c le a r  ch a rg e  (Z P) of the  fis s io n  
f ra g m e n t ca lc u la te d  f ro m  th e  o b se rv e d  a v e rag e  K -X -ra y  e n e rg y  a s so c ia te d  
with each frag m en t m a ss  in te rv a l (using X -ra y  energy  data ta b les  in Ref. {12]) 
a re  tab u la ted  in T ab le  I, colum n 3. V alues of the  av erag e  p r im a ry  fragm en t 
m a s s  fo r  each  m a s s  in te rv a l ,  c o r r e c te d  fo r  e x p e r im e n ta l m a s s  re so lu t io n  
(see  above) and th e  o b se rv e d  v a r ia tio n  of K -X -ra y  y ie ld  w ith  m a s s  (F ig . 5), 
a r e  l is te d  in  T ab le  I, co lum n 2. T he Z P v a lu es  a re  p lo tted  as  a function  of 
m a s s  in  F ig . 6 . E s tim a te d  e r r o r s  in  Z and A a r e  in d ic a te d  by th e  s iz e  of 
th e  d a ta  sym bol and a re  a lso  given in  T ab le  I. A lso  shown in the f ig u re  fo r  
co m p ariso n  w ith the  e x p e r im e n ta l data  a re  Zp functions acco rd in g  to  v a rio u s  
p o s tu la te s  f o r  th e  m o s t  p ro b a b le  c h a rg e  d iv is io n . T he u n ch a n g ed  c h a rg e  
d e n s ity  (UCD) function  is  b a s e d  on th e  s im p le  a s su m p tio n  th a t  th e  c h a r g e - 
to -m a ss  r a t io  of th e  f ra g m e n ts  is  co n s tan t and equal to  th a t of th e  fiss io n in g  
n u cleu s ( Z F/Ap= 0. 3889 fo r C f252). The M ER function  r e p re s e n ts  the charge  
d iv is io n  c o r re s p o n d in g  to  th e  m a x im u m  r e le a s e  of e n e rg y  in  f is s io n  ( c a l
cu la ted  fo r  C f252by M ILTON [16]). The ECD function is  given by the  em p ir ic a l
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. Ан
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Fig. 6

Average primary nuclear charge as a function of primary fragment mass in spontaneous fission of Cf252.
Size of data symbol represents estimated errors in determinations of Z and A.

Charge and mass of light-group (Z L, AL) and heavy-group (Z H, AH) fragments 
' . are folded around symmetric fission (Z = 49 and A = 126).

Curves for various postulates of charge division are identified as MER ( • - • ) ,  maximum energy release;
ECD (— ), equal charge displacement; and UCD unchanged charge density.

r u le  [ 1 ] th a t  th e  m o s t  p ro b a b le  c h a rg e s  of c o m p le m e n ta ry  f ra g m e n ts  a r e  
equally  d isp lac ed  f ro m  the s ta b ili ty  lin e  Za, i. e. (ZA- Z P) L = (ZA - ZP)H . F o r  
c a lc u la tio n  of th e  ECD  function  Z a  v a lu e s  w e re  ta k en  f ro m  th e  r e c e n t  a n a 
ly s i s  of b e ta -d e c a y  e n e rg ie s  by DEWDNEY [20] and th e  m o d e rn  m a ss  ta b le s  
by  HILLMAN [21]. T he Z a v a lu es  f ro m  th e se  co m p ila tio n s a re  in good 
a g re e m e n t  and d if fe r  on ly  s l ig h tly  f ro m  th o s e  u s e d  in  R ef. [1]. It is  a p 
p a r e n t  even  f ro m  th e  g r o s s  p lo t in  F ig . 6  th a t  only  th e  E C D  fu n c tio n  i s  in  
re a so n a b le  ag re e m e n t w ith ou r e x p e r im e n ta l da ta . The ra d io c h e m ic a l da ta  
fo r  Cf252 f is s io n  (open c irc le s )  b ased  on f ra c tio n a l chain y ie ld  m e a su re m e n ts  
fo r  C s13.6, X e139, X e 140and X e141 [7] a re  a lso  in good ag re em e n t w ith the phy
s ic a l  da ta  and w ith th e  ECD function .

A m o re  s e n s itiv e  te s t  of th e  f it of th e  e x p e r im e n ta l d a ta  to  the  v a r io u s  
Zp functions is  p rov ided  in F ig . 7 w here  the  function ZP - A(ZP/A F), r e p re s e n t
in g  th e  d if fe re n c e  of th e  m o s t  p ro b a b le  c h a rg e  Zp f ro m  th a t  g iven  by  th e  
c h a rg e  d e n s ity  of th e  f is s io n in g  n u c le u s  (UCD) is  p lo tte d  a g a in s t f ra g m e n t 
m a s s  A. T he s tr a ig h t  lin e  E X P T L  is  the  r e s u l t  of a w eigh ted  l in e a r  le a s t -  
s q u a re s  f it to  th e  e x p e r im e n ta l da ta  of T ab le  I o v e r  th e  m a ss  ra n g e s  89-115 
and 137-163 (with h ea v y -g ro u p  d a ta  co n v e rted  to  lig h t-g ro u p  co m p lem en ts). 
T he shaded  a r e a  r e p r e s e n ts  the  e r r o r  band (90% confidence leve l) fo r  the  le a s t -  
s q u a re s  a n a ly s is .  T he Z P fu n c tio n  /3 w as c a lu la te d  by A R M B R U STER  [22] 
and  r e p r e s e n t s  th e  c h a rg e  d iv is io n  e x p e c te d  f o r  C f252 by  an a lo g y  w ith  h is
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Fig. 7

Difference of the average primary nuclear charge, Zp,  from that given by the charge density 
of the fissioning niicleus, (Zp/Ap)A, as a function of fragment mass, A.

The functions MER (■-•), ECD(--) and UCD (---- ) are defined in the caption for Fig. 6.

The function 0(- • • ) is due to ARMBRUSTER [22] and represents the charge division expected for Cf252 
by analogy with the observed S -decay chain lengths in thermal-neutron-induced fission of U235 [6] . .

The straight line EXPTL is the result of a linear least-squares fit to the data of Table I 
over the mass ranges 89-115 and 137-163 (with heavy-group data converted to light-group complements).

The shaded area represents the error band (90°Jo confidence level) for the least-squares analysis.

m e a s u re m e n ts  of th e  a v e ra g e  /З-d e c a y  c h a in  le n g th s  in  th e r m a l - n e u t ro n -  
induced  f is s io n  of U 235 [6 ]. It is  c le a r ly  ev id en t th a t am ong th e  v a r io u s  Zp 
functions only ECD is  c o n s is te n t w ith  th e  e x p e r im e n ta l  d a ta . In fa c t, a x-  
s q u a re d  te s t  fo r  g o o d n e s s -o f - f i t  show s th a t th e  ECD and E X PT L  fu n c tio n s  
r e p r e s e n t  th e  d a ta  eq u a lly  w ell.

A few  conc lud ing  r e m a r k s  sh o u ld  be  m ade  re g a rd in g  th e  r e l ia b i l i ty  of 
th e  K -X - ra y  m e th o d  fo r  d e te rm in a tio n  of p r im a r y  n u c le a r  c h a rg e . S ince 
th e  K -X -ra y s  a r e  p ro d u c e d  by  th e  p r o c e s s  of in te r n a l  c o n v e r s io n ,  . t h e r e  
is  th e  p o s s ib il i ty  th a t th e  p r o c e s s  m ig h t be  s e le c tiv e  and give r i s e  to  K-X- 
r a y s  n o t r e p r e s e n ta t iv e  of th e  a v e ra g e  a to m ic  n u m b e r  f o r  a  g iv en  m a s s  
in te r v a l .  In th is  c a s e  one w ould  e x p e c t to  fin d  lo c a l  d e v ia tio n s  in  th e  Z p
v a lu e s  (w e ll o u ts id e  of e x p e r im e n ta l  e r r o r )  f ro m  one m a s s  in te r v a l  to  
an o th er, and a lso  f a i lu re ,o f  ch a rg e  co n se rv a tio n  (ZL + Z H = Z F) fo r  th e  co m 
p le m e n ta ry  Zp v a lu e s  a s s o c ia te d  w ith  a g iven  m a s s  sp li t .  By r e f e r e n c e  to  
F ig . 6  it  is  seen  th a t th e se  s ig n s  of s e le c tiv ity  do not o ccu r even in the  co m 
p le m e n ta ry  m a s s  r e g io n s  92 -104  and  148 -160  w h e re  th e r e  is  a w ide d i s 
p a r i ty  in K -X -ra y  y ie ld  ( i ’ig . 5). It is  th e re fo r e  co n c lu d ed  f ro m  th is  w ork  
w ith  sp o n tan eo u s  f is s io n  of C f252 th a t  th e  K -X -^ray m e th o d  g iv e s  a r e a s o n 
ab ly  a c c u r a te  p ic tu r e  of c h a rg e  d iv is io n  and  w ill b e c o m e  a p o w e rfu l to o l 
in  fu tu re  in v e s tig a tio n s  of c h a rg e  d is t r ib u t io n  in  n u c le a r  f is s io n .
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

X-RAYS EMITTED IN COINCIDENCE WITH THE FISSION OF Cf252 . A possible technique for studying 
charge distribution in fission is the simultaneous’measurement of the kinetic energies of both fragments and 
the energy of the K-X-rays emitted in coincidence with fission. The two kinetic energies define the masses 
of the fragments and the X-ray energy defines the atomic number of one fragment.

For such a measurement to yield information on charge distribution, it is necessary that the number 
of vacancies in the К-shell vary slowly with the mass and charge of the fragments. If the vacancies are pro
duced in the fission act itself, it seems likely that this condition is satisfied. X-rays so produced would be 
emitted within ~  10-15 s after fission, -

If, on the other hand, the vacancies are produced by internal conversion of gamma rays emitted after 
fission, it is quite possible tttât the yield of X-rays may vary markedly from one nucleus to the next. Such 
X-rays would be emitted with lifetimes characteristic of the converted gamma rays - probably at least as 
long as Í0-12 s. ' ■ ’

We have measured the lifetime of the X-rays emitted in coincidence with fission with a time resolution 
of ~1 ns. The spectrum of X-rays shows two peaks, one at the proper energy for light fission fragments, the 
other at the proper energy for heavy fragments. The number of K-X-rays per fission is approximately 0, 6.

The two peaks fall off in approximately the same manner with increasing time after fission. The apparent 
mean lifetime is about 1 ns, but the decay curve is complex and does not contain any obvious single component. 
There is no evidence of an appreciable number of K-X-rays emitted with lifetimes less than about 0.4 ns. Our 
conclusions from these results are that most, if not all, of the К-vacancies are due to internal conversion^ 
but that many differént gamma-ray lifetimes appear in the decay curve.

Experiments are in progress to measure simultaneously the kinetic energies of the two fragments and 
the K-X-ray energy. . .

¿MISSION DE RAYONS X EN COINCIDENCE AVEC LA FISSION DE 252 Cf. Une méthode possible 
pour étudier là distribution des charges lors d’une fission consiste à mesurer simultanément les énergies cinétiques 
des deux fragments et l'énergie des rayons X K émis en coïncidence avec la fission. Les énergies cinétiques 
définissent les masses de ces fragments et l'énergie des rayons X caractérise le  numéro atomique de 
l'un d'entre eux.

Pour que cette mesure fournisse des renseignements sur la distribution des charges, il faut que le nombre 
de lacunes dans la couche K varie lentement avec la masse et la charge des fragments. Si les lacunes sont 
produites au cours du phénomène de fission proprement dit, cette condition sera probablement remplie. Les 
rayons X ainsi obtenus seraient émis dans l'espace de 10-15 s environ qui suit la fission. ,

. Si en revanche les lacunes sont produites par conversion interne des rayons gamma émis après la fission,
il est fort possible que le.rendement en rayons.X varie sensiblement d'un noyau à l'autre. Ces rayons X seraient 
émis avec des durées de vie caractéristiques pour des rayons gamma de conversion - probablement de 10-12 s 
a'U minimum. ■ ■

* This work supported in part by the United States Atomic Energy Commission.
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Les auteurs ont mesuré la duréç de vie des rayons X émis eii coincidence avec la fission, avec une ré
solution dans le temps de l'ordre d'une nanoseconde. Le spectre des rayons X présente deux pics, l'un pour 
l'énergie propre aux fragments légers, l'autre pour celle qui est propre aux fragments lourds. Le nombre de 
rayons X K par fission est d'environ 0, 6.

Les deux pics se tassent de façon à peu près identique avec le temps après la fission. La durée de vie 
moyenne apparente est de l'ordre d'une nanoseconde, mais la courbe de décroissance est complexe èt ne com
porte pas de composante unique évidente. Rien ne prouve que soient émis un nombre appréciable de rayons X K 
ayant une vie inférieure à environ 0,4 ns. Ces résultats permettent aux auteurs de conclure que les lacunes K 
sont dues pour la plupart, sinon en totalité, à une conversion interne, mais que de nombreuses durées de vie 
gamma différentes apparaissent dans la courbe de décroissance.

Des expériences sont en cours pour mesurer simultanément les énergies cinétiques des deux fragments 
et l'énergie des rayons X- K.

РЕНТГЕНОВСКИЕ ЛУЧИ, ИСПУСКАЕМЫЕ В СОВПАДЕНИИ С ДЕЛЕНИЕМ КАЛИ
ФОРНИЯ-252. Возможным способом изучения распределения заряда при делении является 
одновременное измерение кинетических энергий обоих осколков и энергии рентгеновского  
К-излучения, испускаемого в совпадении с делением. Обе кинетические энергии определяют 
массы осколков, а энергия рентгеновских лучей определяет атомный номер одного осколка.

Для того, чтобы такое измерение дало информацию о распределении заряда, необходимо, 
чтобы количество вакансий в оболочке К плавно изменялось в зависимости от массы и заряда 
осколков. Если вакансии образуются при самом акте деления, то вполне возможно, что это 
условие удовлетворяется. Рентгеновские лучи, полученные таким образом, испускались бы 
в течение ~ 1 0 * 15 сек после деления. .

С другой стороны, если вакансии образуются посредством внутреннего преобразования 
гам м а-лучей, испускаемых после деления, то вполне возможно, что выход рентгеновских 
лучей может существенно меняться от одного ядра к последующему. Такие рентгеновские 
лучи испускались бы по характеристике времени жизни преобразованных гамма-лучей в е
роятно в течение по крайней мере 10-12 сек .

Мы замерили продолжительность жизни рентгеновских лучей, испускаемых в совпа
дении с делением при разрешающей способности по времени ~ i  наносек. Спектр рен тге
новских лучей показывает два пика, один при энергии, достаточной для легких осколков д е 
ления, а другой —при энергии, достаточной для тяжелых осколков. Количество р ен тге
новского К -излучения, приходящ ееся на одно деление, составляет приблизительно 0 ,6 .

Спад обсшх пиков происходит приблизительно одинаково с увеличением времени после 
деления. Кажущееся среднее время жизни составляет величину порядка 1 наносек, однако 
кривая распада сложна и не содержит какого-либо очевидного отдельного компонента. Не 
имеется никаких данных относительно значительного количества рентгеновского К -излуче
ния с временем жизни менее 0,4 наносек. Наше заключение на основании этих результатов  
сводится к тому, что большинство, если не все К-вакансии образуются за счет внутреннего 
преобразования, но, что в кривой распада появляется много различных периодов жизни гамма- 
лучей.

Проводятся эксперименты с целью одновременного измерения кинетических энергий 
обоих осколков и энергии рентгеновского К-излучения. ■ .

RAYOS X EMITIDOS EN COINCIDENCIA CON LA FISION DEL 252 Cf. Para estudiar là distribución 
de las cargas en la fisión, puede utilizarse, entre otros, un método consistente en 2a medición simultánea de 
las energías cinéticas de los dos fragmentos de fisión y de la energía de los rayos X de la serie К emitidos en 
coincidencia con la fisión. Los dos valores de la energía cinética definen las masas de los fragmentos en tanto 
que la energía de los rayos X define el número atómico de uno de ellos.

Para que tales mediciones proporcionen información sobre la distribución de las cargas, es necesario 
que el número de huecos en la capa К varíe lentamente con la masa y la carga de los fragmentos. Si esos 
huecos se producen en el acto de fisión propiamente dicho, es probable que esa condición quede satisfecha. 
La emisión de los rayos X así formados tendría lugar en el intervalo de ~10"15 s subsiguiente a la fisión.

Si, por el contrario, esos huecos se producen por conversión interna de los rayos gamma emitidos después 
de la fisión, cabe suponer que el rendimiento de rayos X varíe marcadamente de un núcleo al siguiente. El 
período de los rayos X que se emiten de esa forma seria el característico de los rayos gamma convertidos, 
es decir, probablemente hasta de 10-12s como mínimo. ■

Los autores han medido el período de los rayos X emitidos en coincidencia con la fisión, con una re
solución en tiempo de ~1 ns. El espectro de esos rayos X presenta dos picos, uno correspondiente a la energía
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propia para los fragmentos de fisión ligeros, y él otro a la energía propia de los fragmentos pesados. El número 
de rayos X de la serie К por cada fisión es de 0, 6 aproximadamente. ■

Los dos picos se atenúan de manera comparable al aumentar el tiempo transcurrido desde la fisión. El 
perfodo medio aparente es del orden de 1 ns, pero la curva de desintegración es compleja y no comprende 
ninguna componente evidente. No háy pruebas de que la emisión incluya un número apreciable de rayos X 
de la serie К con períodos inferiores'a unos 0,4 ns. Teniendo en cuenta estos resultados, los autores llegan a 
la conclusión de que la mayoría, si no todos los huecos en la capa К se deben a la conversión interna, aunque 
la curva de desintegración refleje la presencia de rayos gamma de períodos muy distintos.

Los autores están llevando actualmente a cabo experimentos para medir simultáneamente las energías 
cinéticas de los dos.fragmentos de fisión y la energía de los rayos X de la serie K. .

INTRODUCTION .

The tra d i t io n a l  m ethod fo r  m e a su r in g  the  m a ss  and ch a rg e  d is tr ib u tio n s  
of f is s io n  f ra g m e n ts  h a s  b een  th e  ra d io c h e m ic a l iso la tio n  of sp e c if ic  f is s io n  
p r o d u c ts .  T h is  m e th o d  h a s  th e  d is a d v a n ta g e  o f r e q u ir in g  a  g r e a t  d e a l  of 
w o rk  to  d e te rm in e  one m a s s  y ie ld  c u rv e  o r  one c h a rg e  d is tr ib u t io n  c u rv e . 
B e c a u se  of u n c e r ta in t ie s  in  h a lf  l iv e s  and o th e r  d e c a y  p r o p e r t ie s  of th e  
n u c lid e s  invo lved , r e s u l t s  ob ta in ed  in  th is  way a r e  o ften  l e s s  a c c u ra te  than  
m igh t be d e s ire d .

In  th e  la s t  few  y e a r s  i t  h a s  b ee n  d e m o n s tra te d  th a t  a  p a i r  o f se m ic o n 
d u c to r  d e te c to rs  can  be u se d  to  give a  r a th e r  a c c u ra te  m a s s  y ie ld  cu rv e  in  
a  s h o r t  t im e  [1, 2] . E a c h  d e te c to r  d e te rm in e s  th e  k in e tic  e n e rg y  of one of 
th e  two co inc iden t f is s io n  f ra g m e n ts . F ro m  co n se rv a tio n  of m om entum  and 
m a s s  i t  is  p o ss ib le  to  c a lc u la te  th e  m a s s e s  of the  two f ra g m e n ts  f ro m  th e ir  
k in e tic  e n e rg ie s .

A p o s s ib le  m e th o d  to  d e te rm in e  th e  c h a rg e  d is t r ib u t io n  i s  to  m e a s u re  
th e  sp e c tru m  of K -X -ray s  em itte d  in  co incidence w ith a  f is s io n  even t. S ince 
th e  X -r a y s  a r e  c h a r a c te r i s t i c  o f th e  a to m ic  n u m b e r of th e  f is s io n  f ra g m e n t 
e m itt in g  th e  r a d ia t io n ,  su c h  a  m e a s u r e m e n t  sh o u ld  be  e q u iv a le n t to  a  
m e a s u r e m e n t  of th e  n u c le a r  c h a rg e  d is t r ib u t io n  o f th e  f is s io n  f r a g m e n ts .  
S im ila r ly ,  a  s im u lta n e o u s  m e a s u re m e n t o f th e  K -X - ra y  e n e rg y  and the  
k in e tic  e n e rg ie s  of the  two f is s io n  f ra g m e n ts  g ives both the  m a ss  and ch arg e  
o f the  f ra g m e n ts ,  and h en ce  th e  c h a rg e  d is t r ib u tio n  fo r  a  g iven  m a s s .  The 
re s u l t s  of su ch  m e a su re m e n ts  fo r  th e  spon taneous f is s io n  of Cf252 have been 
re p o r te d  by UNIK and GLENDENIN [3] . ‘

F o r  th is  tech n iq u e  to  be ap p lic a b le , i t  is  im p o r ta n t th a t the  p ro b a b il ity  
o f p ro d u cin g  a  К -e le c tro n  v acan cy  on a  g iven  fra g m e n t a s  a function  of m a ss  
and  c h a rg e  of th e  f ra g m e n t e i th e r  be know n o r  v a r y  s lo w ly  and  sm o o th ly  
a s  a  function  of th e se  v a r ia b le s .  If th is  p ro b a b ility  v a r ie s  e r r a t i c a l ly  when 
the  m a ss  o r  ch a rg e  of the fra g m en t v a r ie s  by only  a few u n its , the m e asu red  
ch a rg e  d is tr ib u tio n  m ay be a bad re p re se n ta tio n  of th e  tru e  charge  d is trib u tio n .

If th e  К -e le c tro n  v a c a n c ie s  a r e  p roduced  by a d isru p tio n  of the  e le c tro n  
cloud by th e  s e p a ra tin g  f ra g m e n ts ,  th e  y ie ld  of v a c a n c ie s  p e r  f is s io n  should 
v a r y  sm o o th ly  w ith  th e  m a s s  and c h a rg e  of th e  f r a g m e n ts ;  H o w ev er, th e  
f is s io n  f ra g m e n ts  m ove w ith v e lo c it ie s  th a t a r e  about a fa c to r  of 1 0  s m a lle r  
than  the  v e lo c it ie s  of th e  e le c tro n s  th a t becom e K- e le c tro n s  in  th e  fin a l f r a g 
m e n ts . It se e m s  lik e ly  th a t the  e le c tro n  cloud is  ab le to  ad ju s t ad iab a tica lly
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to  th e  chang ing  n u c le a r  e n v iro n m e n t and th a t  no v a c a n c ie s  a r e  p ro d u ced  by 
th is  m e c h a n ism . ,

T h e  w o rk  of G R IF F IN  and G LEN D EN IN  [4] in d ic a te s  th a t th e  K -s h e ll  
v ac an c ie s  a re  p roduced  by in te rn a l co n v e rsio n  in the frag m en ts  a f te r  fiss io n . 
In th is  c a se  vacan cy  p ro d u ctio n  is  su b je c t to  th e  v a g a r ie s  of the n u c le a r  d e 
e x c ita tio n  p ro c e s s  and of the  c o n v e rs io n  c o e ff ic ie n ts . H ow ever, if  fo r  each  
m a s s  and  c h a rg e  th e r e  i s  a  l a r g e  v a r ie ty  o f t r a n s i t io n s  b e in g  c o n v e r te d ,  
i t  is  p o ss ib le  th a t f lu c tu a tio n s in  y ie ld  m ay  be av e rag ed  out and th e re  w ill be 
a  sm oo th  v a r ia tio n  in  y ie ld  f ro m  one m a ss  o r  ch a rg e  to  the  n ex t.

S om e in fo rm a tio n  c o n c e rn in g  th e  s o u rc e  of th e  К - s h e l l  v a c a n c ie s  can  
b e  o b ta in e d  by  m e a s u r in g  th e  a p p a r e n t  l i f e t im e  of th e  K - X - r a y s .  If th e  
v a c a n c ie s  a r e  p ro d u c e d  by  a  d is ru p t io n  of th e  e le c t ro n  c lo u d , th e  X - r a y s  
w ill  b e  e m itte d  w ith  l i f e t im e  o f ab o u t 1 0 -16 s [5] . On th e  o th e r  h an d , if  
th e  v ac an c ie s  a re  p roduced  by in te rn a l co n v e rs io n  the life tim e s  w ill be those  
of th e  n u c le a r  s ta te s  u n d e rg o in g  c o n v e rs io n . T he W e issk o p f e s t im a te  fo r  
E l  t r a n s i t io n s  of low  enough e n e rg y  to  be  a p p re c ia b ly  c o n v e r te d  is  10~i2s 
[6 ] . E x p e rim e n ta lly , lo w -en e rg y  E l  tr a n s i t io n s  a re  103 to  107 tim e s  s lo w er 
th an  p re d ic te d  by th e  W eissk o p f e s t im a te  [7] . T h e se  c o n s id e ra t io n s  and 
s im i la r  o n es fo r  E2 and M l t r a n s i t io n s  in d ic a te  th a t th e  s h o r te s t  l i f e t im e s  
o b se rv e d  shou ld  be about 1 0 " 9 s .

A pproxim ate m e a su re m e n ts  of the life tim e  of low .-energy photons em itted  
in  co in c id e n ce  w ith f is s io n  have  b een  m ad e  by SKLIAREVSKII, FOM ENKO 
and STEPA N O V  [8 ] ,  u s in g  a t im e - o f - f l ig h t  m e th o d , and by DESI, L A JT A I 
and NAGY [9] ,  u s in g  f a s t  e le c tro n ic  m e th o d s . G riff in  and G lenden in  have 
m a d e  m e a s u re m e n ts  o f th e  X - r a y  l i f e t im e s .  A ll the  r e s u l t s  in d ic a te  l i f e 
t im e s  of th e  o r d e r  of 1 0 " 9 s .  • ,

A n o th er  e x p e r im e n t th a t shou ld  shed  lig h t both on the  so u rc e  of th e  
К -s h e l l  v a c a n c ie s  and on th e  su ita b il ity  of u sing  K -X -ra y  m e a su re m e n ts  
to  d e te rm in e  c h a rg e  d is tr ib u t io n  is  to  d e te rm in e  the  y ie ld  and sp e c tru m  of 
e le c tro n s  in  co inc idence  w ith f is s io n  fo r  th e  v a r io u s  m a ss  d iv is io n s . If the 
К - s h e l l  v a c a n c ie s  a r e  p roduced  by in te rn a l  c o n v e rs io n , th en  it m ay  be p o s 
s ib le  to  d e te c t p eak s in  the  e le c tro n  sp e c tru m  c o rre sp o n d in g  to the  d is c re te  
e n e rg ie s  of th e  co n v e rted  t r a n s i t io n s .  If th e  e le c tro n  sp e c tru m  fo r  a  given 
m a s s  show s o n ly  a  few  p e a k s , th e n  o n ly  a  few  t r a n s i t io n s  a r e  b e in g  c o n 
v e r te d  and i t  is  l ik e ly  th a t th e  X - r a y  d is t r ib u t io n  w ill dep en d  a s  m u ch  on 
f lu c tu a tio n s in  the  n u m b er, e n e rg ie s  and m u ltip o la r it ie s  of tr a n s i tio n s  being 
c o n v e r te d  a s  on th e  a c tu a l n u c le a r  c h a rg e  d is t r ib u t io n .  On th e  o th e r  hand, 
if  th e  e le c tro n  s p e c tru m  in d ic a te s  th a t  a  la r g e  n u m b e r  of t r a n s i t io n s  a r e  
undergoing  in te rn a l conversion  we m ay hope tha t the  fluctuations w ill be av e r
aged out and th a t the yield  of v acan c ie s  p e r  f iss io n  w ill be a slow ly vary ing  
function  of m a ss  and ch a rg e .

In th e  f i r s t  o f  th e  tw o fo llow ing  s e c tio n s  we p re s e n t  th e  r e s u l t s  of 
m e a s u re m e n ts  of the  lif e t im e s  of th e  K -X -ra y s  e m itte d  in  co in c id en ce  w ith 
th e  f is s io n  of C f 2 5 2  . A lso  inc luded  is  in fo rm a tio n  on th e  sp e c tru m  of K -X - 
r a y s  and th e  n u m b e r of K -X -ra y s  p e r  f is s io n . In the  second  of the  two s e c 
tio n s  we give th e  r e s u l t s  o f m e a s u re m e n ts  of the y ie ld  and sp e c tru m  of 
e le c t ro n s  e m itte d  in  c o in c id e n c e  w ith  th e  f is s io n  of C f 2 5 2  a s a  fu n c tio n  o f 
th e  m a s s  d iv is io n . - *
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K -X -R A Y  M EA SU REM EN TS 

E x p e r im e n ta l  m e th o d

The e x p e r im e n ta l m ethod is  b ased  on the fac t th a t the fis s io n  frag m en ts  
h av e  v e lo c i t ie s  o f ab o u t 109 c m / s .  If an  X - r a y  d e te c to r  i s  so  c o l l im a te d  
th a t  i t  can  d e te c t  X - r a y s  o n ly  f ro m  th o s e  f ra g m e n ts  th a t  h av e  m oved  
a d is ta n c e  b e tw een  x and х+ Д х cm  fro m  th e  so u rc e  i t  w ill th u s  d e te c t only 
th o se  X - r a y s  th a t a r e  e m itte d  b e tw een  x and x+A x n s a f te r  f is s io n .

F ig .l  ' .

Schematic drawing of apparatus used in the X-ray timing’experiments

A sc h em a tic  d raw ing  of the a p p a ra tu s  is  shown in  F ig . 1. The c a lifo rn i
u m  s o u r c e  and  a  s e m ic o n d u c to r  f i s s io n - f r a g m e n t  d e te c to r  w e re  a t ta c h e d  
to  a m ovab le  s lid e  in  an  e v a cu a te d  c h a m b e r . One w all of th e  c h a m b e r  w as 
a  2 - in  le a d  b lo ck  w ith  a  s lo t  1 -c m  w ide cu t in  i t .  D ir e c t ly  above th is  s lo t 
w as p laced  a sod ium  iod ide c r y s ta l  a tta c h e d ,to  a p h o to m u ltip lie r  tu b e . The 
s c in ti l la t io n  c r y s ta l  w as 1 -m m  th ic k  and 5 cm  in d ia m e te r ; th is  th ic k n e s s  
w as chosen  to  m in im ize  the se n s itiv i ty  of the d e te c to r  to h ig h -en e rg y  gam m a 
ra y s  and n e u tro n s . .

T he s o u rc e  cou ld  be p o s it io n e d  a n y w h e re  f ro m  a  p o in t d i r e c t ly  u n d e r  
th e  c o llim a tin g  s lo t  to  a  p o in t abou t 6 .5  cm  b ack  f ro m  th e  s lo t .  T he 
d im e n s io n s  o f th e  s lo t  and  o f th e  s e m ic o n d u c to r  d e te c to r  w e re  su c h  th a t  
any  f is s io n  f rá g m e n t th a t  s t r u c k  th e  d e te c to r  m u s t  h av e  p a s s e d  u n d e r  th e  
c o l l im a to r .  T h is  a r r a n g e m e n t  g u a ra n te e d  th a t ,  to  f i r s t  o r d e r ,  th e  g e o 
m e t r i c a l  d e te c tio n  e f f ic ie n c y  o f th e  s y s te m  d id  no t depend  on th e  s o u r c e -  
to -c o l l im a to r  d is ta n c e . Only X -ra y s  em itted  when the frag m en t was d irec tly  
opposite  the  s lo t could re a c h  the sc in til la tio n  d e te c to r . -

T h e  s ig n a ls  f ro m  th e  tw o d e te c to r s  w e re  am p lif ie d  in  co n v en tio n a l 
p re a m p lif ie rs  and l in e a r  a m p lif ie r s .  The output p u lse s  from  the two am p li
f i e r s  w e re  fed  to  a  co in c id e n ce  c i r c u i t  hav ing  a re so lv in g  tim e  of. about 
130 n s .  T he p u ls e s  f ro m  th e  X - r a y  d e te c tio n  s y s te m  w e re  a ls o  s e n t to  a 
m u lt ic h a n n e l p u ls e -h e ig h t  a n a ly s e r ,  w h ich  w as g a te d  on w hen th e  c o in c i
d en c e  co n d itio n s  w e re  s a t i s f ie d .

Two m e a s u re m e n ts  w e re  m ad e  a t each  s o u r c e - to -c o l l im a to r  d is ta n c e . 
One w as m ad e  w ith  no a b s o r b e r  b e tw een  th e  so d iu m  io d id e  c r y s ta l  and th e
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c h a m b e r  o th e r  than  the  n e c e s s a r y  th in  a lum in ium  w indow s. The o th e r  was 
m ade with a co p p e r (0 . 4  g / c m 2 ) and alum inium  (0 . 2  g / c m 2) a b s o rb e r  c o v e r
ing the en tra n ce  to the c o llim a to r . The tra n s itio n  of th is  ab so rb e r  for50-keV  
photons w as ca lcu la ted  to  be 31% [10] . The a b s o rb e r  was e s se n tia lly  opaque 
f o r  X - ra y s  of in te r e s t  (20 to  40 keV) and p r a c tic a lly  tr a n s p a re n t  fo r  h ig h e r 
en e rg y  pho tons. The s p e c tra  m e a su re d  w ith the  a b s o rb e r  in p lace re p re se n t 
th e  background  due to  h ig h -e n e rg y  photons (in co incidence w ith fiss io n ) th a t 
d e p o s ite d  a  s m a l l  f ra c t io n  o f t h e i r  e n e rg y  in  th e  c r y s ta l .  T he d if fe re n c e  
b e tw e en  th e  tw o s p e c t r a  w as ta k e n  to  be th e  t r u e  s p e c tru m  of lo w -e n e rg y  
p h o to n s in  co in c id e n c e  w ith  f is s io n .

F o r  s m a ll  d is ta n c e s  th e  b ack g ro u n d  r e p r e s e n te d  ab o u t 40% of th e  
co u n tin g -ra te ; fo r  the la rg e s t  d is ta n c e s  the background w as as m uch as 90% 
of th e  r a te .  T he da ta  coH ected  a t la rg e  d is ta n c e s  w ill be s tro n g ly  influenced 
b y  e r r o r s  in  th e  b a c k g ro u n d . E x p e r im e n ts  u s in g  tw ic e  a s  m uch  a b s o rb e r  
in d ic a te  th a t  th is  m e th o d  u n d e r e s t im a te s  th e  b ac k g ro u n d .

R esu lts

A s p e c tru m  o b ta in ed  w ith  th e  s o u rc e  a t z e ro  d is ta n c e  f ro m  th e  c o l l i 
m a to r  is  show n in  F ig . 2. . T he " z e r o "  p o s it io n  is  w ith th e  s o u rc e  d i r e c t ly

- Fig-2 . .

Low-energy photons detected in coincidence with fission. Source-to-collimator distance is D = 0.

below  one edge of the  c o l lim a to r , so  F ig . 2 r e p r e s e n ts  an in te g ra l  of X -ra y  
e m is s io n s  o c c u r r in g  d u rin g  th e  f i r s t  c e n tim e tre  of fligh t, o r  the f i r s t  nano 
se c o n d . T he tw o m a jo r  p e a k s , a t ~ 2 0  and ~ 35  keV , a r e  due to  K -X -ra y s  
f ro m  th e  lig h t and h ea v y  f is s io n  f ra g m e n ts  r e s p e c t iv e ly .  T he s m a ll  p ea k  
a t about 10 keV is  an esca p e  fro m  the  group a t 35 keV. The peak a t ~70 keV 
is  a t th e  e n e rg y  of p la tin u m  K -X - ra y s ;  th e  f is s io n  so u rc e  w as m ounted  on 
p la tinum  and th e re  is  p re su m a b ly  f lu o re sc en ce  of th is  backing m a te r ia l e ith e r  
b y  th e  f is s io n  f ra g m e n ts  o r  by the  p o s t- f is s io n  g am m a r a y s .  T h is  peak  did
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not a p p e a r  when the  s o u rc e - to -c o ll im a to r  d is tan c e  was such th a t the  backing 
could not be se en  by th e  s c in ti l la to r .

If we in te g ra te  th e  in te n s ity  u n d e r  th e  lig h t-  and h e a v y -fra g m e n t p eak s 
s e p a ra te ly ,  we ob ta in  th e  to ta l co incidence r a te  fo r  ea ch . In F ig .3  we have 
p lo tted  th e s e  r a te s  a s  a  function  o f th e  s o u rc e - to -c o ll im a to r  d is ta n c e . T he

Fig- 3 .

Fission-photon coincidence rate as a function of source-to-collimator distance.
The solid curve is the rate of coincidences between C f252 alpha particles and curium L-X-rays.

so lid  lin e  in  F ig .3  r e p r e s e n t s  r e s u l t s  of m e a s u r e m e n ts  of th e  r a te  o f c o 
in c id en c es  betw een  th e  Cf252 a lpha p a r t ic le s  and cu riu m  L -X - ra y s  produced  
in  the alpha d ecay  of C f252. T h is cu rve  in d ic a tes  the reso lu tio n  of the sy stem  
f o r  p ro m p t c o in c id e n c e s . T h e se  r e s u l t s  a r e  in  a g re e m e n t w ith  th o se  of 
G R IFFIN  and. GLENDENIN L4] ,  who found th a t th e re  a re  about tw ice as  m any 
K - X - r a y s  f ro m  th e  h ea v y  f ra g m e n ts  a s  frQ m  th e  lig h t and th a t  ab o u t h a lf  
of th e  X - r a y s  a r e  e m itte d  in  th e  f i r s t  n an o sec o n d . If we in te g ra te  th e  d a ta  
o f F ig .  3 o v e r  a l l  d is ta n c e s  and co m b in e  th e  r e s u l t  w ith  an  e s t im a te d  g e o 
m e try  fo r  the  s c in til la tio n  c r y s ta l ,  we c a lc u la te  th a t th e re  a re  about 0 .6  K -  
X - r a y  p e r  f is s io n .  T h is  n u m b e r  is  a ls o  in  a g re e m e n t  w ith  th a t  o b ta in ed  
b y  G riff in  and G len d en in .

D is c u s s io n  .

The obvious conclusion  fro m  the d a ta  p re se n te d  in F ig . 3 is  th a t the  l if e 
tim e, f o r  X - r a y  e m is s io n  is  a p p ro x im a te ly  1 n s .  T h is  l if e t im e  is  n o t c o n 
s is te n t, w ith the  K -sh e ll v acan c ie s  being produced  by a d isru p tio n  of the e le c 
tro n  cloud in  the f is s io n  p ro c e s s .  It is ,  how ever, about r ig h t if the vacancies 
a re  produced  by in te rn a l co n v e rsio n .

We can  m ake  a  m o re  q u an tita tiv e  e s t im a te  of the  ran g e  of l if e t im e s  r e 
p re s e n te d  in  th e  d a ta  of F ig .3 .  We a s s u m e  th a t th e re  is  a la rg e  v a r ie ty  of 
t r a n s i t io n s  u n d e rg o in g  in te r n a l  c o n v e rs io n  and th a t th e s e  t r a n s i t io n s  have
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l i f e t im e s  ran g in g  f ro m  so m e m in im u m  v a lu e  r min to  so m e m ax im u m  value 
Tmax • We m ake the ap p ro x im atio n  th a t th e re  is  no d e lay  betw een  th e  f is s io n  
ev e n t and  p ro d u c tio n  o f th e  s ta te  th a t  u n d e rg o e s  c o n v e rs io n . W e f u r th e r  
a s s u m e  th a t  th e  p ro b a b il ity  of p ro d u c in g  a  n u c le a r  s ta te  f o r  w hich the  
lo g a r i th m  of th e  l i f e t im e  i s  b e tw e e n  y and  y+ A y  is  c o n s ta n t b e tw e e n  Tm in 
and Tm a x . In o th e r  w o rd s , th e r e  a r e  a s  m an y  s ta te s  fo rm e d  w ith  lif e t im e s  
betw een  1 and 2 ns a s  betw een  2 and 4 n s  o r  betw een 4 and 8 n s . The p ro b a 
b ili ty  o f p ro d u c in g  à  n u c le a r  s ta te  w ith l if e tim e  be tw een  т and T +  dT is  then  
p ro p o r tio n a l  to  1 / т .

T he X - r a y  e m is s io n  r a te  R is  g iven  by the  e x p re s s io n

w h e re  X is  th e  d e c a y  c o n s ta n t f o r  a  s ta te  of l if e tim e  t (X = l / т )  and  t  is  th e  
t im e  s in c e  f is s io n .  In te g ra t in g  th is  e x p r e s s io n  we o b ta in

T o  o b ta in  the e x p e r im e n ta lly  o b s e rv e d  r a te ,  th is  e x p re s s io n  m u s t a lso  be 
in te g ra te d  o v e r  th e  1 n s  t im e  in te r v a l  in  w hich th e  f ra g m e n ts  a r e  o p p o site  
th e  c o l l im a to r .

( 0 . 3 3  n s) th a t  g ive th e  b e s t  f it  to  o u r  d a ta .  T h e  r e s u l t in g  c u rv e  is  show n 
a s  ,a so lid  lin e  in  F ig . 4, w h ere  i t  is  c o m p a re d  w ith th e  d a ta  f ro m  th e vhigh- 
e n e rg y  X - r a y  p ea k . T he v e r t i c a l  n o rm a l iz a tio n  is  a r b i t r a r y ;  on ly  th e  
shape h as been  f itte d . F o r  c o m p a riso n  we show as  a d ashed  lin e  the re s u lt  
i f  we a s s u m e  T min = 0 .1 0  n s  and  a s  a  d o tte d  lin e  th e  r e s u l t  if  we a s s u m e  
T max = 10 n s .  It is  c le a r  th a t v a lu es  of the  m axim um  and m inim iim  life tim e s  
v e ry  f a r  fro m  th o se  in d ica ted  w ill not give a s a tis fa c to ry  f it to  the data , given 
th e  a ssu m p tio n s  ou tlined  above . H ow ever, s in c e  we did not m ake m e a s u r e 
m e n ts  fo r  s o u r c e - to -c o l l im a to r  d is ta n c e s  g r e a te r  than  6 .5  cm , we ob ta ined  
e s s e n tia l ly  no in fo rm a tio n  on th e  e x is te n c e  of s ta te s  having life tim e s  lo n g e r 
th an  about 50 n s .  T he w ork  of G R IFFIN  and GLENDENIN [4] in d ic a te s  th a t 
ab o u t 7% of th e  X - r a y s  a r e  e m itte d  w ith  a  h a l f - l i f e  o f 30 n s  and  ab o u t 8 % 
w ith  a  h a l f - l i f e  o f 100 n s .  O u r  e x p e r im e n ta l  r e s u l t s  a r e  no t in c o n s is te n t  
w ith  th e  e x is te n c e  of th is  m u ch  lo n g - l iv e d  a c tiv i ty , and th e  in c lu s io n  of a 
c o n tr ib u tio n  f ro m  th is  a c t iv i ty  in  th e  c a lc u la te d  c u rv e s  of F ig .  4 d o es  n o t 
a p p re c ia b ly  d i s to r t  th e i r .s h a p e .

In  v iew  o f th e  c o n s id e ra t io n s  m e n tio n e d  in  th e  in tro d u c tio n , i t  is  no t 
s u rp r is in g  th a t the  s h o r te s t  l ife tim e s  a r e  about 0 .3  n s .  T ra n s it io n s  having 
l i f e t im e s  s h o r te r  th a n  th is  a r e  h ig h -e n e rg y  t r a n s i t io n s  arid a r e  not h ig h ly  
c o n v e r te d . B e ca u se  of the  u n c e r ta in t ie s  of th e  b ack g ro u n d  su b tra c tio n  and 
b e c a u s e  o u r  m e a s u r e m e n ts  d id  no t go beyond  a  s o u r c e - to - c o l l im a to r  d i s 
ta n c e  of 6 .5  cm , th e  u p p e r  l im it  on th e  lif e t im e s  is  no t w ell defin ed . How
e v e r ,  ex c e p t fo r  th e  fin a l s ta g e s  of n u c le a r  d e -ex c ita tio n , th e se  lo w -en e rg y

T max

r min

_ co n s tK, - '—T--- [exp(-t/rmax)-exp(-t/Tmin )] .

B y t r i a l  and e r r o r  we h av e  found th e  v a lu e s  of т тах ( 5 . 0  ns)  and T minmax
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F ig .4 . .

Fission-photon coincidence rate for X-rays emitted by the heavy fission fragments.
The curves have been calculated by the method indicated in the text.

c o n v e r te d  t r a n s i t io n s  m a y  h av e  to  c o m p e te  w ith  h ig h - e n e rg y  u n c o n v e r te d  
t r a n s i t io n s .  In  th is  c a s e  on ly  th o se  hav ing  sh o r t  l if e t im e s  w ill com pete 
e f f e c tiv e ly  and  we m ig h t e x p e c t th e  to ta l  r a n g e  o f l i f e t im e s  to  be  s m a l l .

A lthough th e s e  e x p e r im e n ts  te n d  to  co n firm  th e  b e lie f  th a t th e  K -s h e ll  
v a c a n c ie s  a r e  p ro d u ce d  by in te rn a l  c o n v e rs io n , th e y  do not shed  m uch ligh t 
on  th e  q u es tio n  of th e  su ita b il i ty  of th is  m ethod  fo r  d e te rm in in g  ch a rg e  d i s 
t r ib u t io n .  T he sh a p e  of th e  X - r a y  s p e c tru m  d o es  no t ch a n g e .m u c h  d u rin g  
th e  f i r s t  few  n a n o s e c o n d s  a f t e r  f i s s io n ,  in d ic a t in g  th a t  t h e r e  i s  ab o u t th e  
sam e range of l ife tim e s  fo r  a ll m odes of f is s io n . The lack  of any pronounced 
v a r ia t io n  in  th e  d ec ay  c u rv e  a s  a  function  of X - r a y  e n e rg y  su g g e s ts  th a t fo r  
e a ch  m ode of f is s io n  th e re  a r e  a t le a s t  s e v e r a l  t r a n s i t io n s  th a t lead  to  K- 
s h e ll  v a c a n c ie s .

E L E C T R O N  M EASUREM ENTS - . .

E x p e r im e n ta l  m e th o d

A sc h e m a tic  d raw in g  of th e  a p p a ra tu s  u se d  f o r  th e  e le c tro n  m e a s u r e 
m e n ts  is  show n in  F ig .  5 . A s o u rc e  of C f252y ie ld in g  abou t 5X  105 f is s io n s  
p e r  m inute w as sandw iched betw een two n icke l fo ils , 50 and 100 Mg/cm2 thick. 
Two d iffu sed -ju n c tio n  se m ic o n d u c to r  d e te c to rs  sub tending ang les of 16° each 
w e re  p laced  on e i th e r  s id e  of th e  so u rc e  to  d e tec t the  co inciden t f is s io n  f ra g 
m e n ts .  A s u r fa c e  b a r r i e r  d e te c to r  w ith  a  d e p le tio n  d ep th  of ab o u t 1 m m  
w as p la c e d  so  a s  to  d e te c t  e le c t ro n s  e m itte d  a t 90° to  th e  d ir e c t io n  o f th e  
f is s io n  f ra g m e n ts ;  th is  d e te c to r  su b ten d ed  an  an g le  of 22° .  T he e le c tro n  
d e te c to r  w as coo led  to  d r y - ic e  te m p e r a tu r e .

P r e a m p l i f i e r s  and  a m p l i f ie r s  f o r  th e  f is s io n  d e t e c to r s  w e re  c o n 
v e n tio n a l. In  o r d e r  to  m in im iz e  p ro b le m s  due to  th e  o v e r lo a d  p u ls e s  th a t 
o c c u r re d  w hen a  f is s io n  f ra g m e n t o r  an  a lp h a  p a r t i c le  s t r u c k  th e  e le c tro n  
d e te c to r  w e in c o rp o r a te d  d io d e - l im it in g  c i r c u i t s  in  th e  p r e a m p l i f ie r  and
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ELECTRON'
DETECTOR

. ' Fig- 5

Schematic drawing of the apparatus used to measure 
the spectra of electrons emitted in coincidence with fission

a m p lif ie r  fo r  the  e le c tro n  d e te c to r .  A co inc idence  c irc u it  p roduced  a gating 
p u lse  f o r  th e  p u lse -h e ig h t a n a ly s e r  if  p u ls e s  fro m  th e  th r e e  a m p lif ie r s  a r 
r iv e d  w ith in  1 jus of each  o th e r .  E ven  w ith  the  d io d e - lim itin g  c i r c u i ts  the 
a m p lif ie r  did not re tu rn  to  i t s  q u ie sce n t s ta te  fo r  about 60 jus a f te r  a f iss io n  
p u ls e . We th e re fo re  u se d  th e  f is s io n  and a lp h a -p a r t ic le  p u lse s  to  g e n e ra te  
a  s ig n a l  th a t  p re v e n te d  th e  c o in c id e n c e  c i r c u i t  f ro m  p ro d u c in g  a  g a te  f o r  
60 jus a f t e r  su c h  an  o v e r lo a d  p u ls e .

M e a su re m e n ts  w ith Csi37 and Hg203 in d ic a te d  th a t th e  re so lu t io n  of the  
e le c tro n  d e tec tio n  sy s te m  w as about 14 keV fulLw idth a t half m ax im um . R e
lia b le  in fo rm a tio n  could  be ob ta ined  f ro m  e le c tro n s  w ith e n e rg ie s  a s  low as  
35 to  40 keV . - -

T h e  tw o f is s io n  p u ls e s  w e re  fed  to  an  a d d e r -d iv id é r  c i r c u i t  [11] th a t  
g en e ra te d  a  p u lse  p ro p o rtio n a l to  A /(A + B ), w here  A and В a re  the  two pu lse  
h e ig h ts .  S ince  th e  p u ls e -h e ig h t d e fe c t w ill c a n c e l to  f i r s t  o r d e r  in  su ch  a 
c a lc u la t io n , th is  r a t io  i s  p ro p o r tio n a l  to  th e  m a s s  of f ra g m e n t B .

T h e  ou tpu t o f th e  d iv id e r  c i r c u i t  and  th e  ou tpu t f ro m  th e  a m p lif ie r s  in  
th e  e le c tro n  d e te c to r  c i rc u it  w ere  u sed  as  th e  two inputs of a tw ó -p a ra m e te r  
p u ls e -h e ig h t  a n a ly s e r .  T he d a ta  s to r e d  in  th e  a n a ly s e r  th u s  r e p r e s e n te d  
th e  e le c t ro n  s p e c tru m  a s  a  fu n c tio n  of th e  m a s s  d iv is io n .

B ack g ro u n d  m e a s u re m e n ts  w e re  ta k e n  w ith  an a lu m in iu m  a b s o rb e r  
1 -m m  th ic k  o v e r  th e  e le c tro n  d e té c to r .  T h is  a b s o rb e r  s to p s  e le c tro n s  up 
to  about 700 keV but h a s  a  n eg lig ib le  e ffec t on g am m a r a y s .  T he d iffe ren ce  
betw een  th e  s p e c tr a  ta k en  w ith and w ithout th e  a b s o rb e r  r e p re s e n ts  the  e le c 
tr o n  spec trum ,, The background  accoun ted  fo r  about 32% of the  to ta l co in c i
dence  r a te .  .

R e s u l ts  and d is c u s s io n  .

In  F ig . 6  a r e  d isp la y e d  th e  e le c tro n  s p e c t r a  fo r  s e v e r a l  d if fe re n t m a s s  
d iv is io n s . T h e re  a r e  o c c a s io n a l p eak s stan d in g  out above, the a v e ra g e  le v e l 
o f in te n s ity , in d ica tin g  th a t a t le a s t  so m e of the  e le c tro n  v a c a n c ie s  a re  p r o 
duced  by  c o n v e rs io n . H ow ever, th e  c u rv e s  a r e ,  fo r  the  m o s t p a r t ,  r a th e r  
fe a tu re le s s  and we conclude e i th e r  th a t th e  s p e c tr a  con tain  a com ponent th a t
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Energy spectra of electrons detected in coincidence with the fission of Cf252 
for various mass divisions. Squares correspond to a fragment of mass'150 into detector A; 

inverted triangles, mass 147.5; open circles, mass 145; closed circles, mass 143; 
open triangles, mass 140. 5. The numbers above each curve give the factor ■

by which those data have been multiplied before plotting.

v a r ie s  sm o o th ly  w ith  e n e rg y  o r  th a t  th e  v a r io u s  c o n v e r te d  t r a n s i t io n s  a r e  
c lo s e ly  sp a c e d  on th e  a v e ra g e .

If a l l  th e  s p e c t r a  of th e  ty p e  show n in  F ig .  6  a r e  in te g ra te d  o v e r  th e  
e le c tro n  e n e rg y , we o b ta in  th e  c u rv e  show n in  F ig ; 1, th e  e le c tro n  y ie ld  a s  
a  fu n c tio n  of th e  m a s s  of th e  f ra g m e n t  go ing  in to  d e te c to r  A ( s e e  F ig .  5). 
T he cu rv e  is  c le a r ly  a s y m m e tr ic .  H ow ever, in sp e c tio n  of F ig . 5 show s th a t 
th e  a p p a r a tu s  i s  a ls o  a s y m m e tr i c ;  e l e c t r o n s  e m it te d  f ro m  c e r ta in  f r a g 
m e n ts  h ead ed  to w a rd s  c o u n te r  В canno t re a c h  th e  e le c tro n  d e te c to r  b ecau se  
of th e  s o u rc e  m o u n t. W e th e r e f o r e  co n c lu d e  th a t th e  h igh  y ie ld  fo r  a s y m 
m e tr ic  d iv is io n s  of the  m a ss  a r i s e s  la rg e ly  f ro m  th e  heavy  f ra g m e n ts . T his 
conc lu sion  is  in  a g re e m e n t w ith th e  m e a su re m e n ts  of UNIK and GLENDENIN
[3] who found  th a t  th e  K -X - r a y  y ie ld  w as  v e r y  h ig h  f o r  th e  h e a v ie s t  
f r a g m e n ts . ,
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FRAGMENT MASS

Fig. 7

The number of electrons between 35 and 260 keV per fission fragment 
as a function of the mass of the fragment incident on detector A

. A C K N O W L E D G E M E N T S

T h e  Cf252  f ro m  w hich  th e  s o u r c e s  w e re  p r e p a r e d  w as  o b ta in e d  f ro m  
th e  L a w re n c e  R a d ia tio n  L a b o r a to r y ,  to  w hom  we a r e  g r a te fu l .
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DISCUSSION

. (on the fo rego ing  two p a p e rs )

R. VANDENBOSCH: I would like to o ffer an explanation  fo r the d ec rease  
in  K -X - ra y  y ie ld  f o r  v e r y  h eav y  f ra g m e n ts .  A s D r .  G len d en in  h a s  m e n 
tio n e d , the  in c r e a s e  in  K -X - ra y  y ie ld  b e tw een  A = 150 and A = 155 ca n  be 
a t tr ib u te d  to  the o n se t of p e rm a n e n t n u c le a r  d e fo rm a tio n  c h a r a c te r iz e d  by 
lo w -ly in g  co lle c tiv e  le v e ls  w ith  la rg e  c o n v e rs io n  co e ffic ie n ts . As one g e ts  
f a r th e r  in to  the d e fo rm e d  re g io n , th e  d e c r e a s e  in  the  e n e rg y  of the  f i r s t  
ex c ite d  s ta te  and the in c re a s e  in  the К -e le c tro n  b inding en e rg y  w ill p rev e n t 
К -c o n v e rs io n  f ro m  o c c u rr in g . The K -X -ra y  y ie ld  w ill ac tu a lly  s t a r t  to  d e 
c r e a s e  w ith  d e c re a s in g  t r a n s i t io n  e n e rg ie s  so m e w h a t b e fo re  re a c h in g  the  
K -e le c tro n  b ind ing  e n e rg y  a s  the  L /K  r a t io  b e c o m e s  a p p re c ia b ly  g r e a te r  
th a n  1.0. An e x tra p o la t io n  of know n f i r s t  e x c ite d  s ta te  e n e r g ie s  in to  th e  
n e u t r o n - r ic h  p r im a r y  f is s io n - f ra g m e n t  re g io n  in d ic a te s  th is  m ig h t o c c u r  
a t abou t th e  r ig h t  m a s s  r e g io n  w h e re  G len d en in  o b s e rv e s  the  d e c r e a s e  in  
K - X - r a y  in te n s ity .

I ag re e  w ith D r. T hom as tha t such  an explanation  does not help in un d er
stand ing  the y ie ld  of h igh-energy  e le c tro n s . It should be m entioned, how ever, 
th a t the K -c o n v e rs io n  e le c tro n s  of the f i r s t  exc ited  s ta te  of even -even  nuclei 
w ill be below h is ex p e rim en ta l cu t-o ff fo r m a sse s  h ea v ie r than about A = 150, 
and hence the e ffec t I am  d isc u ss in g  could not be o bserved  in  h is experim en t.

T . D .  THOMAS: Y o u r c o m m e n t o f fe rs  a s a t is f a c to r y  ex p la n a tio n  fo r  
K -X -ra y s  bu t the s im i la r  b eh a v io u r of the e le c tro n s  s t i l l  need's to be 
ex p la in ed .

N. F E A T H E R : W ould one no t e x p e c t doub le К -v a c a n c ie s  in  th e  c a s e  
of fra g m e n ts  of m a ss  g r e a te r  than  150? The av e rag e  n u m b er of such  v ac an 
c ie s  p e r  fra g m en t is  a lre a d y  about 1 . 0  in  th is  m a ss  reg io n .

T . D.  THOMAS: A vacancy  in  the К -s h e ll  would be filled  in approxim ately 
10*16 s .  The tim e fo r vacancy  production  by the con v ersio n  p ro c e ss  is  found 
to  be about 10 " 9 s . Thus any vacancy  p roduced  would be filled  in  a tim e that 
is  sh o r t co m p ared  w ith the tim e  taken  to produce a second vacancy .

V
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

PRIMARY DISTRIBUTIONS OF NUCLEAR CHARGE FOR FISSION-FRAGMENT MASSES 132, 134, 136 
AND 137 FROM THERMAL FISSION OF U235 . By a mass spectrometer fission fragments from thermal fission 
of U235 are exactly separated with respect to mass and kinetic energy within a time of 10-6 s after fission. 
The separated fragments are caught in a 0-sensitive Ilford G 5 emulsion that is located in the focal plane of 
the spectrometer. Development of the irradiated emulsions is carried out, if possible, after a time long com
pared with the longest half-life of the regarded decay chain. Half-lives of days or longer are not taken into 
account, but corrections can be easily made for them. After development of the emulsions all beta tracks 
emerging from the end of every fission-fragment track can be seen under the microscope. The possibility 
of correlating every single 0-track with a particular fission-fragment track allows the evaluation of the number 
n(x) of fission fragments possessing x 0-tracks, thus giving not only the mean chain length but also the 0-particle 
distribution. As the stable end product of each decay chain is known, this 0-distribution is an exact image 
of the primary nuclear charge distribution. In the measurements done up to now only 0-particles emitted 
into the half solid angle formed by the emulsion plate were registered, buta simple statistical calculation 
enables the desired 4Tr-distribution to be evaluated. By this method 0-distributions at fixed kinetic energies 
near the mean kinetic energy of each fragment mass are given for the masses 132, 134, 136 and 137. For 
the lower masses 132 and 134 the neutron shell N = 82 is responsible for the most probable primary charges near 
50 and 52 respectively. For M= 136 and 137 the primary charge is about 53 and 53.2. Additional approximative 
corrections in respect of conversion electrons (by omitting very short 0-tracks corresponding to very low 
0-energies) and to delayed neutrons (for mass 137) were not very large. Similair measurements carried out 
directly in 471—geometry to avoid the statistical error arising from the transformation from 2ir~ to 4тг-distribution, 
and for various kinetic energies as parameters, are in preparation. .

REPARTITION PRIMAIRE DE LA. CHARGE NUCLÉAIRE POUR LES FRAGMENTS DE MASSE 132, 134, 
136 ET 137, PROVENANT DE, LA FISSION DE 235U PAR NEUTRONS THERMIQUES. A l ’aide d'un spectro- 
mètre de masse, on sépare avec précision les fragments de la fission thermique de 235 U d'après leur masse 
et leur énergie cinétique dans la microseconde qui suit la fission. Les fragments séparés sont retenus dans une 
émulsion Ilford G 5 sensible aux particules 0, qui est placée dans le plan focal du spectromètre. L e s  émulsions 
irradiées sont développées, dans la mesure du possible, après un délai relativement long par rapport à la période 
la plus longue de la série radioactive considérée. Les périodes de Г ordre de plusieurs jours ou plus longues 
encoxe ne sont pas prises en considération, mais il est facile d'appliquer un facteur de correction approprié. 
Après avoir développé les émulsions, on peut observer au microscope toutes les traces 0 qui prolongent chacune 
des traces de fragments de fission. La possibilité d’établir une corrélation entre une trace 0 et une trace de 
fragment de fission permet d'évaluer le nombre n(x) de fragments de fission possédant un nombre x de traces 0, 
ce qui indique non seulement la longueur moyenne de la série mais aussi la distribution des particules 0. Le 
nucléide stable de chaque série étant connu, la distribution des particules 0 constitue une image exacte de 
la répartition primaire des charges nucléaires. Au cours des mesures effectuées jusqu'à présent, on n'a en-' 
registré que les particules 0 émises dans le demi-angle solide formé par la plaque d'émulsion, mais un calcul 
statistique simple permet d'évaluer la distribution. 4тг voulue. Grâce à cette méthode, on obtient la distribution 
des particules 0 à des énergies cinétiques déterminées proches de l'énergie cinétique moyenne de chaque 
fragment pour les masses 132, 134, 136 et 137. Pour les masses 132 et 134, c'est à la couche de neutrons
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N = 82 que sont dues les charges primaires les plus probables voisines de 50 et 52 respectivement. Lorsque 
M= 136 ou 137, la charge primaire est d’environ 53 et 53,2. Il s'est révélé que les corrections approximativès 
supplémentaires pour tenir compte des électrons de conversion (en négligeant les traces 6 très courtes corres
pondant à des énergies Б très faibles) et des neutrons retardés (pour la masse 137) ne sont pas très importantes. 
On prépare actuellement des mesures analogues qui seront effectuées directement dans une géométrie 4тг, de 
manière à éviter l'erreur statistique qu'entraîne la transformation de la distribution 2тг en distribution 4тг, et 
qui porteront sur différentes énergies cinétiques prises comme paramètres.

ПЕРВИЧНЫЕ РАСПРЕДЕЛЕНИЯ ЯДЕРНЫХ ЗАРЯДОВ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ С МАС
САМИ 132, 134, 136 и 137 ПРИ ДЕЛЕНИИ УРАНА-235 ПОД ДЕЙСТВИЕМ ТЕПЛОВЫХ НЕЙ
ТРОНОВ. При помощи масс-спектром етра осколки, образующиеся при делении урана-235 
под действием тепловых нейтронов, точно отделяются по массе и кинетической энергии за 
промежуток времени в 10~в сек после деления. Извлеченные осколки захватываются на эмуль
сию Ильфорда G5, чувствительную к бета-частицам и расположенную в плоскости фокуса 
спектрометра. Облученные эмульсии проявляются по мере возможности спустя достаточно 
долгое время после деления по сравнению с наиболее долгим полупериодом жизни рассматри
ваемой цепочки распада. Полупериоды жизни порядка нескольких дней или более не прини
маются во внимание, но в отношении их легко внести соответствующ ие поправки. После 
проявления эмульсий все бета-следы , идущие от конца каждого следа осколков деления, ясно 
видны под микроскопом. Возможность корреляции каждого отдельного бета-следа с опре
деленным следом осколка деления делает возможным установить число п (х ) оскол
ков деления, имеющих "х" бета-следы , что дает не только среднюю длину цепочки, 
но также распределение бета-частиц . Так как устойчивый конечный продукт каж
дого распада в цепочке известен, то это распределение бета-частиц является точным 
изображением распределения первичного ядерного заряда. При измерениях, проводившихся 
до настоящего времени, регистрировались только бета-частицы, излученные в половине про
странственного угла, оЬразованного эмульсионной пластинкой; однако простой статистичес
кий подсчет дает возможность установить желаемое распределение в геометрии 4л. На осно
вании этого  метода распределения бета-частиц при определенных кинетических энергиях, 
близких к средней кинетической энергии каждой массы осколков, даются для масс 132, 134, 
136 и 137. Для более низких из этих м асс, , а именно 132 и 134, нейтронная оболочка N = 82 
определяет наиболее вероятные первичные заряды соответственно около 50 и 52. Для М =136  
и 137 первичный заряд составляет около 53 и 5 3 ,2 . Дополнительные приблизительные по
правки на электроны конверсии (не считая очень коротких бета-сл едов , соответствующ их  
очень.малым бета-энергиям) и на запаздывающие нейтроны (для массы 137) оказываются не 
очень значительными. В настоящее время подготавливаются аналогичные измерения н е
посредственно в геометрии 4л во избежание статистических погрешностей, возникающих от 
преобразования распределения 2ж в распределение 4 7г> а также для различных кинетических 
энергий, принимаемых в качестве параметров.

DISTRIBUCIONES PRIMARIAS DE LAS CARGAS NUCLEARES DE LOS FRAGMENTOS DE MASA 132, 
134, 136 Y 137, RESULTANTES DE LA FISION DEL 235U POR NEUTRONES TERMICOS. Los fragmentos 
resultantes de la fisión del 235U por neutrones térmicos se separan exactamente según su masa y energía cinética 
con ayuda de un espectrómetro de masas en el microsegundo que sigue a la fisión. Los fragmentos separados 
se recogen en una emulsión Ilford !G-5 sensible a las particulas beta, colocada en el plano focal del 
espectrómetro. El revelado de las emulsiones irradiadas se efectúa, en lo posible, después de haber trans
currido un tiempo suficientemente largo en relación con el período más prolongado que aparece en la cadena 
de desintegración considerada. Los períodos del orden de días o más largos no se tienen en cuenta, pero pueden 
introducirse fácilmente las correcciones adecuadas. Después del revelado de la emulsión, pueden verse al 
microscopio todas las trazas de partículas beta que surgen del extremo de la traza de cada fragmento de fisión. 
La posibilidad de correlacionar cada traza de partícula beta con la traza de un fragmento de fisión determinado 
permite calcular el número n(x) de fragmentos de fisión a los que corresponden x trazas de partículas beta,
lo que indica no sólo la longitud media de la cadena, sino también la distribución de las partículas beta. Como 
el producto final estable de cada cadena es conocido, esta distribución de las partículas beta refleja fielmente 
la distribución primaria de las cargas nucleares. En las mediciones realizadas hasta ahora, sólo se han registrado 
las partículas beta recogidas en el semiángulo sólido formado por la placa portadora de la emulsión, pero un 
simple cálculo estadístico permite determinar la distribución 47Г apetecida. En la memoria se indican las 
distribuciones de partículas beta! obtenidas por este método, a energías cinéticas fijas, próximas a la energía 
cinética media de cada fragmento, para las masas 132, 134, 136 y 137. En lo que respecta a las masas 132
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y 134, la capa neutrónica N = 82 determina las cargas primarias más probables en las proximidades de 50 y' 52, 
respectivamente. Para M= 136 y 137, la carga primaria es de 53 y 53,2. No resultan muy considerables las 
correcciones aproximadas, de carácter complementario para tener en cuenta los electrones.de conversión 
(omitiendo las trazas muy cortas dé partículas beta correspondientes a energías muy bajas) y los neutrones 
retardados (en el caso de la masa 137). Se están preparando mediciones análogas que se efectuarán directamente 
en geometría 4n para evitar el error estadístico debido a la transformación de la distribución 2тг en 4ir, con 
varias energías cinéticas como parámetros. . . .

- INTRODUCTION ’

T h e  m o s t  im p o r ta n t  m e th o d  fo r  th e  d e te rm in a tio n  of p r im a r y  c h a rg e  
of f is s io n  f ra g m e n ts  is  connected  w ith th e  m e a su re m e n t of th e i r  Д-d e c a y s . 
/3-u n s ta b le  n u c le i d ec ay  in  a t im e  g r e a te r  th a n  1 0 -2 s a f te r  b e in g  fo rm e d . 
F o r  s h o r te r  h a lf- liv e s  the  decay en e rg ie s  would be so high th a t a m ore  stab le 
s ta te  is  r e a c h e d  a lso  by n eu tro n  e m iss io n , w hich o c c u rs  in a m uch s h o r te r  
t im e . T his s ta te  im m e d ia te ly .a fte r  neu tron  evaporation  is  ca lled  "p rim a ry " . 
In fo rm ation  about p r im a ry  ch a rg e  d is tr ib u tio n , which is  not only an average  
over a ll m a sse s , re q u ire s  p rev ious se p ara tio n  of the f iss io n  fragm en ts . The 
p o s s ib il i ty  of c h e m ic a l s e p a ra tio n  in v o lv e s  th e  d ifficu lty  th a t  th e  s h o r te s t  
h a lf - l iv e s  cannot be in c lu d ed  q u an tita tiv e ly  due to  the  unavo idab le  tim e  r e 
q u ired  by the  ch e m ic a l se p a ra tio n  m ethod. T h e re fo re  ARMBRUSTER et a l .
[1] u sed  a m a ss  s e p a ra to r  of the C ohen-type [2], which s e p a ra te s  the f iss io n  
f ra g m e n ts  in  th e  tim e  g iven  by th e  t im e - o f - f l ig h t  o f th e  f ra g m e n ts ,  w ith  a 
r e s o lu t io n  of abou t 5 am u  fu ll w id th  a t h a lf  m a x im u m  (FW HM ). F o r  o u r  
m e a su re m e n ts  we u sed  a doub le-focusing  m a ss  sp e c tro m e te r  of the M attauch- 
H erzo g - ty p e  [3,4]  ( re so lu tio n  М /Д М  about 400 FWHM), w hich c o lle c ts  the  
f is s io n  fra g m èn ts  in the focal p lane se p a ra te d  in re s p e c t  to m a ss  and kinetic  
e n e rg y  in  a t im e  of a p p ro x im a te ly  10 6 s a f te r  th e  f is s io n  p r o c e s s .  T h is  
t im e  is  sh o r t  enough to  inc lude even th e  s h o r te s t  /З-d e c a y s  and long enough 
to  ex c lu d e  p ro m p t c o n v e rs io n  e le c t r o n s  o c c u r r in g  in  a t im e  s h o r te r  th a n  
1 0 - 8  s .  .

By m e a su r in g  the  nu m b er of b e ta s  f ro m  the co lle c te d .f is s io n  fra g m en ts  
d u rin g  co llec tio n  tim e  one ob ta in s  the  b u ild -u p  of /3-a c tiv a tio n  th a t d ire c tly  
c o r re s p o n d s  to  th e  m e a n  ch a in  le n g th  [1]. A d d itio n a l d e te rm in a tio n  of /3- 
d is tr ib u t io n ,  i . e . th e  n u m b e r  of f is s io n  f ra g m e n ts  n(x) o f a c e r ta in  m a s s  
th a t em it x j3 -p artic le s  re q u ire s  a c o rre la tio n  of each /З-p a r t ic le  to its  p a re n t 
fra g m en t. T h is c o r re la tio n  could be ach ieved  by u sing  h ighly  se n s itiv e  n u c
le a r  em u ls io n s  (Ilfo rd  G5). U nder the m ic ro sc o p e  each  /3- tra c k  can be seen  
and c o rre la te d  to  the f is s io n  f ra g m en t fro m  which it e m e rg e s . F o r  exam ple, 
F ig . 1 shows fou r b e ta s  em erg in g  fro m  the  end of one fis s io n  frag m en t tra c k . 
E n u m e ra tin g  th e  b e ta s  of a la rg e  n u m b e r of f is s io n  f ra g m e n t t r a c k s  a llow s 
th e  d e te rm in a tio n  of n(x). .

MASS SEPARATION .

The f is s io n  fra g m e n ts  a re  s e p a ra te d  in the su c c e ss iv e  e le c tro s ta t ic  and 
m a g n e tic  f ie ld s  o f th e  s p e c t r o m e t e r  c o r r e s p o n d in g  to  E q s .  (1) a n d  (2 ),
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M m 0(v 2 / a e) = e e 0F  ( 1 )

M m 0(v2/ a m) = e e 0v B  ' (2)

w h ere
M = m a s s  n u m b e r, 
m Q = a to m ic  m a s s  un it, 
v = f ra g m e n t v e lo c ity , .
e = ion ic c h a rg e  n u m b e r, 
e 0 . = e le m e n ta ry  ch a rg e ,
F  = e le c t r i c a l  f ie ld  s tre n g th , .
В = m a g n e tic  flux  d en s ity ,
a e = m ean  d efle c tio n  r a d iu s  in  th e  e le c t ro s ta t ic  f ie ld ,

. a m - d e fle c tio n  r a d iu s  in  th e  m a g n e tic  fie ld .
By e l im in a tin g  v  th e re  fo llow s

M _ a m В  e 0 (3 )
, e a e F  m 0 *

M ' •— is  the  m agn itude r e s p e c tiv e  to  w hich th e  p a r t ic le s  a re  d e flec ted .

A s e p a ra tio n  of M a lo n e  due to  s lig h tly  d if fe re n t M /e -v a lu e s  a t so m e 
p la c e s  of the  M /e  sc a le  in g e n e ra l r e q u ir e s  too high a re so lu tio n  th a t cannot 
be  ach ieved  b ec au se  of r e a s o n s  of in te n s ity . T h e re fo re  on p rin c ip le  a m ix 
tu re  of s e v e ra l  m a sse s  w ith d iffe ren t ionic ch arg e  n um bers at approxim ately  
eq u a l M /e  is  fo c u se d  on one p la c e . N e v e r th e le s s ,  fo r  th e  h ea v y  f is s io n -  
f ra g m e n t g roup  a m a s s  s e p a ra tio n  is  p o s s ib le , b a se d  on tw o fa c ts  [4]: 
f ir s t ly ,  only a defin ite  in te rv a l of E /e  of about 1% is  se lec ted  by the e le c tro 
s ta t ic  f ie ld ; seco n d ly , due to  th e  k in e m a tic s  of th e  f is s io n  p r o c e s s  i t s e l f  
the  d is trib u tio n  of k ine tic  en e rg y  w ith which a frag m en t w ith a spec ific  m a ss  • 
n um ber o cc u rs  is  n e a rly  G aussian  with about 12% FWHM, and the m ean value 
of k in e tic  en e rg y  in th e  h e a v y -fra g m e n t g roup  d ro p s  h eav ily  w ith  m a s s  
(dE/dM  =; -1 .2  M eV /am u). In consequence of th ese  two conditions within th is  group 
ónly one m a ss  is  focused w ith ap p rec iab le  in ten sity  on one p lace of the focal plane. 
Im agine the d e s ire d  m a ss  be M jh av in g th e  ionic charge  num ber ex; the next m ass 
n u m b e r th a t can  p o ss ib ly  c o n tr ib u te  is  M 2 w ith  io n ic  c h a rg e  n u m b e r ei + 1, 
M 2 then  is  about 5% g r e a te r  th an  Mi (ei= ;20). W ith 5% h ig h e r  ion ic  c h a rg e  
n u m b er a 5% h ig h e r k in e tic  en e rg y  is  c o r re la te d  acco rd in g  to  Eq. (2). Con
v e rs e ly ,  a m ean  k in e tic  en e rg y  a p p ro x im a te ly  8  MeV lo w er than  th a t of M i 
c o r re s p o n d s  to  a 5% h ig h e r  m a s s .  In c o n se q u e n c e  th e  s e le c te d  e n e rg y  is  
v e r y  f a r  f ro m  th e  m e a n  e n e rg y  of th e  p a r t i c le  of m a s s  M 2 and  th e r e f o r e  
p a r t ic le s  w ith M 2 cannot co n trib u te  w ith a p p re c ia b le  in te n s ity . An e x p e r i
m e n ta l p ro o f  of th e  p u r i ty  of a m a s s  s p e c t r a l  lin e  is  e a s ily  p o s s ib le : a c 
co rd in g  to  Eq. (2) a co n trib u tio n  f ro m  a n o th e r  ion ic c h a rg e  h as  an o th e r  
k in e tic  e n e rg y  th a t becom es, v is ib le  in  an en e rg y  sp e c tru m  of the  m a ss  lin e  
being  co n sid ered . Such m u ltichannel an a ly se r  sp e c tra  w ere  taken  by a so lid - 
s ta te  d e tec to r  fo r each  of the m a ss  lin e s  fo r which the /3-d is trib u tio n  cu rves 
w e re  d e te rm in e d . T hey  show ed th a t th e  sum  of a ll u n d e s ire d  co n trib u tio n s  
of o th e r  m a s s e s  w as le s s  than  5% in  ev e ry  ca se . An abso lu te  d e te rm in a tio n  
of m a ss  w as p o ss ib le  f ro m  the  following:
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Fig. 1

Microscopic photograph of 4 electrons leaving the end of one fission particle track.
The length of this track is about 10 Mm.

(1) C o m p a r iso n  of th é  m e a s u r e d  in te n s ity  of th e  m a s s  l in e s  w ith  r a d io 
c h e m ic a l y ie ld  d a ta . To th e  m a ss  lin e  w ith h ig h es t in te n s ity  in the  r e 
gion of low m a s s e s  w ith in  the  heavy  group M = 134 w as a ss ig n ed . .

(2) C a lib ra tio n  of th e  sp e c tro g ra p h  by P o 210- a - p a r t i c l e s ,  th e  M, E , and e 
o f w hich a r e  know n. T he io n ic  c h a rg e  n u m b e r e can  be u n eq u iv o ca lly  
d e te rm in e d  by tw o in d ependen t m e th o d s  [4, 5].
T o g e th e r  w ith  th e  e x a c t r e la t iv e  m e a s u re m e n t of f ie ld  s tr e n g th s  f ro m  

E q. (3), M is  d e te rm in a b le .

E X PE R IM E N T A L  ARRANGEM ENT '

T he e x p e r im e n ta l a r ra n g e m e n t is  show n in F ig . 2. F is s io n  f ra g m e n ts  
o f a c e r t a in  m a s s  and  k in e tic  e n e rg y  p a s s  a 3 -m m  w ide s l i t  in  th e  fo c a l  
p la n e  of th e  s p e c tro g ra p h  and a r e  c o lle c te d  a f te rw a rd s  in  a G 5 -e m u ls io n . 
T he ang le  b e tw een  th e  d ire c tio n  of th e  p a r t ic le  b ea m  and th e  e m u ls io n  s u r 
fa c e  is  abou t 10° ¿ E m u ls io n s  of 100 /ш  th ic k n e s s  a r e  su f f ic ie n t,  
b e c a u s e  on ly  th e  n u m b e r  of 0 - p a r t i c l e s ,  n o t th e i r  e n e rg y , is  to  
be  e v a lu a te d . F o r  u n eq u iv o ca l v is ib il i ty  of th e  ]3 -tra ck s  th e  e m u ls io n s  
m u s t be a lm o s t f r e e  f ro m  b ack g ro u n d . T h e re fo re  th e  la te n t  im a g e s  of old 
t r a c k s  w ere  e ra s e d  ju s t b e fo re  ex p o su re  by exposing the em u lsions fo r about 
7 h to  an a tm o sp h e re  of s a tu ra te d  w a te r  vapour at a te m p e ra tu re  of 60°C [6 ]. 
D u rin g  th e  i r r a d ia t io n  in  th e  r e a c to r  h a l l  th e  e m u ls io n s  w e re  sh ie ld e d  by 
th e  th ic k  i r o n  p la te s  of th e  s p e c t r o m e te r  m a g n e t. N e v e r th e le s s ,  th e  i r 
ra d ia t io n  t im e  cou ld  no t e x c ee d  abou t h a lf  an h o u r . T o m a k e  c e r ta in  th a t 
th e  s e n s it iv i ty  o f th e  e m u ls io n s  w as’ no t re d u c e d  by th e  e r a s in g  p ro c e d u re  
th e y  w e re  te s te d  by i r r a d ia t in g  th e m  w ith  a know n n u m b e r  o f /3 -p a r t ic le s  
f ro m  th e  b a c k g ro u n d  of a m a g n e tic  c o n v e r s io n  e le c t ro n  s p e c t r o m e te r  a t 
e n e rg ie s  ra n g in g  f ro m  100 keV  to  5 M eV. T he b e ta s  of th e  w hole e n e rg y  
ra n g e  w e re  r e g i s t e r e d  q u a n tita tiv e ly .
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: Experimental arrangement

T he in te n s ity  of the  m a ss  s p e c tro m e te r  w as about 50 p a r t ic le s  p e r  m in  
and m a s s  lin e , and th e  i r r a d ia t io n  t im e  w as 30 m in . F o r  each  m a s s  chain  
th r e e  e m u ls io n s  w e re  i r r a d ia te d .  T h u s d if fe re n c e s  e v e n tu a lly  o c c u r r in g  
in th e  v is ib ility  of 0 - t ra c k s  betw een the  th re e  em u lsions would v e ry  probably  
be d e te c te d . The to ta l  n u m b e r of e v a lu a te d  f is s io n  t r a c k s  w as about 1000 
fo r  ea ch  m a s s .

T he i r r a d ia te d  e m u ls io n s  w e re  d eve loped  a f te r  about 10 and 1. 5 h fo r  
m a s s e s  134 and 136 r e s p e c t iv e ly ,  w h ich  is  about 10 t im e s  lo n g e r  th a n  th e  
lo n g e s t h a l f - l if e  of th e  r e s p e c t iv e  m a s s  ch a in . At th e s e  t im e s  n e a r ly  a l l  
b e ta s  have been  em itte d . T he long  h a l f - l iv e s  of a ll th e  d ecay  ch a in s u n d er 
exam ination  w ere  a ssu m ed  to b e  w ell-know n and w ere  taken  fro m  R efs. [7, 8 ]. 
At M = 132 and M = 137 the  h a l f - l iv e s  3. 1 m in  and 3. 9 m in  w e re  as su m ed  to  
be the lo n g est effec tive  h a lf - liv e s , as the lo n g e r ones (77 h and 29. 7. y r)  a re  
so  la rg e  th a t they do not d is tu rb  the  m e a su re m e n ts  of the p re c u rso ry  decays. 
The tim e  in te rv a l betw een  ir ra d ia tio n  and developm ent of the  em u lsions was 
ch o sen  a s  1 h in  b o th  c a s e s .  C o r r e c t io n s  w e re  m a d e  f o r  th e  d e c a y s  n o t 
in c lu d ed .

T h e  e v a lu a tio n  of th e  e m u ls io n s  w as  done u n d e r  th e  m ic ro s c o p e .  In 
th e  n u c le a r  e m u ls io n s  on ly  th e  /З- p a r t i c l e s  go ing  in to  th e  h a lf  so lid  an g le  
a r e  re c o rd e d . O bviously  th e  /З- t r a c k s  le ad in g  s te e p ly  dow nw ard (in a cone 
of about 1 0 °) cannot be recogn ized , but on the  o th er hand another contribu tion  
is  added  b e c a u s e  th e  f is s io n  f ra g m e n t t r a c k s  a r e  n o t e n t i r e ly  p a r a l l e l  to  
th e  su rfa c e  so th a t the  ends of the  tr a c k s  lie  about 2 jum beneath  the  su rfa ce ; 
bo th  c o n trib u tio n s  r e s u l t  in an e n la rg e m e n t o f th e  r e a l  so lid  angle of about 
4% of 2jr. F ro m  the m e a su re d  n u m b er of f is s io n  fra g m e n ts  m  (x1 ) p o sse ss^  
in g  x ! /3 -tra c k s  in  th e  co m p re h en d e d  so lid  ang le  th e  in te r e s t in g  q u an tity  in  
4 7Г, n (x), can  be c a lc u la te d  by  .

w h e re  p is  th e  co m p reh en d ed  p a r t  o f th e  so lid  ang le . In o u r  c a se  p = 0. 52.
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------------- n u c l e a r  ch urg e  Z

num ber of em itted  betas  ----------- m- *■

' Fig. 3

Distribution of the number of fission fragments n(x) of M= 132 possessing x 0 -tracks
- (without including the two more decays with long half-lives).

The upper scale gives primary nuclear charge.
Full line and circles correspond to data corrected for conversion electrons 

by omitting 6 -tracks shorter than 30 /Jm, dashed line and crosses give the uncorrected data. 
Statistical errors are plotted for the corrected data.

' • number o f mmitftd betas ------------- x -

Fig. 4

Nuclear charge distribution of fission particles with M= 134.
. Further explanation as in Fig. 3

The ca lcu la tion  to  fu ll so lid  angle in c re a s e s  the s ta t is t ic a l  e r r o r  co n sid erab ly , 
w hich  is  show n in F ig s ..3  to  6 . To avoid  th is  in c re a s e  in  s t a t i s t ic a l  e r r o r  
we a r e  p re p a r in g  a d i r e c t  m e th o d  of m e a s u re m e n t in  4 7Г by  a l te r n a te ly  i r 
ra d ia t in g  and c o v e r in g  th e  em u ls io n  p la te  by a seco n d  p la te  in  a tim e  r a t io  
o f 1: 10 [9].
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nuclear charge Z

Fig. 5 .

Nuclear charge distribution of fission particles with M= 136. 
Further explanation of the figure as in Fig. 3.

nuclear charge Z

num ber of em itted  b e t a s -------------►  <•

Fig. 6 .

' Nuclear charge distribution of fission particles with M = 137.
In the number x of 0 -tracks (lower scale) the one more decay with long half-life is not included.

Full line and open circles correspond to data corrected for conversion electrons 
by omitting 3 -tracks shorter than 30 Mm, dashed line and crosses (+) give the uncorrected data. 

Dotted line and crosses (x) refer to additional correction for emitted delayed neutrons.

RESULTS

In the m ethod d esc rib ed  a ll e lec tro n s  a re  counted ir re sp e c tiv e  of w hether 
th e y  s te m  f ro m  Д-d e c a y s  o r  f ro m  7 - c o n v e rs io n  p r o c e s s e s .  In c lu sio n  of 
the  la t te r  e le c tro n s  le ad s  to  an in c o rre c t  en la rg em e n t of the m e a su re d  chain 
le n g th s . B e c a u se  of th e  r e la t iv e ly  p o o r  in te n s ity  a d i r e c t  m e a s u r e -
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m e n t of th e . c o n tr ib u tio n  of c o n v e rs io n  e le c t ro n s  h a s  n o t so  f a r  b e e n  
a tte m p te d . T h e re fo re  only a v e ry  ro u g h  c o r r e c t io n  cou ld  b é  m a d e  by 
o m ittin g  a ll e le c tro n s  with en e rg ie s  < 75 keV co rresp o n d in g  to a tra c k  length 
of 30 /.im  in th e  e m u ls io n  [10]. T he ex p e c ted  f ra c tio n  of r e a l  b e ta s  in  th is  
en e rg y  re g io n  is  about 4% u n d e r th e  assu m p tio n  of allow ed b e ta  d ecay s w ith , 
a m ean  k in e tic  en e rg y  of 1. 1 MeV [11]. On the  o th e r  hand, the  co n tribu tion  
of c o n v e rs io n  e le c tro n s  f ro m  th e  7 -d a ta  of FISH ER and EN G LE [12] and of 
MAIÈNSCHEIN et a l . [13] and conversion  coeffic ien ts of ROSE [14] (assum ing 
a m ix tu re  of E l ,  E2 and M l tr a n s i t io n s )  equa lly  am ount to  about 4%. Thus 
the c o rre c tio n  applied  should be re le v an t, at le a s t  on the average. Obviously, 
at s in g le  m a ss  ch a in s , w h ere  7 - e m is s io n  w ith h igh m u ltip o le  o rd e r  o c c u rs , 
a fa ls if ic a tio n  of th e  d is tr ib u tio n s  cannot be excluded . T h e re fo re  we in tend  
to  m e a su re  the  m ean  chain  length  by counting the  b e ta s  in a 47r-G -M -co u n te r 
th a t  d o es n o t co u n t th e  c o n v e rs io n  e le c t ro n s  a s  th e y  c o in c id e  w ith in  t im e  
r e s o lu t io n  of th e  c o u n te r  w ith  th e  p r e c u r s o r y  j3 -p a r t ic le s . By c o m p a rin g  
th is  v a lu e  w ith  th e  m e a n  cha in  le n g th  e v a lu a te d  f ro m  th e  e m u ls io n  m ethod  
we hope to  ch e c k  th i s  l a t t e r  m e th o d  fo r  e a c h  m a s s  l in e .

In F ig s . 3, 4, 5 and 6  th e  /3-d is tr ib u tio n s  id e n tic a l to  the n u c le a r  charge 
d is t r ib u t io n s  a r e  g iven  fo r  M = 132, 134, 136 and 137 r e s p e c t iv e ly .  T h e  
so lid  c u rv e s  c o rre sp o n d  to  c o r re c te d  va lu es (the /3- tra c k s  with ranges, below 
3 0 jum b e in g  o m itte d ) , th e  d ash ed  c u rv e s  show  th e  u n c o r r e c te d  d a ta . T he 
d iffe ren ce  is  not v e ry  la rg e  and s t i l l  in s id e  the  s ta t is t ic a l  e r r o r ,  which m ay 
be, in te rp re te d  as show ing th a t p o ss ib le  fa ls ific a tio n  by con v ersio n  e le c tro n s  
is  not lik e ly  to  be v e ry  heavy . T ab le  I (colum n 4) m o re o v e r  g ives the  to ta l 
p e rc e n ta g e  of om itted  b e ta s  fo r  th e  re s p e c tiv e  m a ss  n u m b e rs . F o r  the c o r 
r e c te d  d a ta  th e  s t a t i s t i c a l  e r r o r s ,  c a u se d  m a in ly  by th e  c a lc u la tio n , f ro m  
27Г- to  47Г-d is t r ib u t io n ,  a r e  p lo tte d . . ,

T he m a s s  ch a in s  132 and 137 p o s s e s s  b e ta  d ec ay s  w ith  long  h a lf - liv e s  
th a t  cou ld  no t b e  a s s e s s e d  in  o u r  m e a s u r e m e n ts .  At M = 132, a c co u n tin g  
fo r  th e  two ad d itio n a l d ec ay s  w ith h a l f - l iv e s  of 77. 7 h and 2. 28 h [8 ], th e re  
is  only a d isp la c e m e n t of th e  d is tr ib u tio n  cu rv e  of two u n its ; th is  is  ju s t i 
f ie d , a s  in  th e  r e s p e c t iv e  d is t r ib u t io n  (F ig . 4) f is s io n  p a r t i c l e s  w ith  z e ro

• d e c a y s  do n o t o c c u r , and th u s  th is  in d ic a te s  th a t  th e  in d e p en d e n t y ie ld  of 
th e  n u c lid e  w ith  Z = 52 w ith  11. 7 h h a l f - l i f e  is  a p p ro x im a te ly  z e r o .  It is  
th e re fo re  v e ry  p robab le  th a t the  nuclide Z = 53 cannot be fo rm ed  independent
ly  a lso . T h is  m e a n s  th a t ea ch  f ra g m e n t show ing  x b e ta  t r a c k s  e m its  x + 2 
b e ta s  in  in f in ite  t im e .

At M - 137 one fu r th e r  decay  h as  to  be added (h a lf- life  29. 7 a). M o re 
o v e r  fo r  th is  m a s s  n u m b e r  e m is s io n  of d e lay e d  n e u tro n s  is  e x p e c te d  f ro m  
th e  I 137 p r e c u r s o r  le a d in g  to  s ta b le  X e136 w ith  a to ta l  y ie ld  of about 3 X 10 ' 2 

p e r  f is s io n  ev en t in  w hich  M =1 37 is  fo rm e d  [7]. T h is  v a lu e  r e s u l t s  f ro m  
a s su m in g  th a t I 137 y i e ld s . abou t h a lf  th e  22 s -d e la y e d  n e u tro n  p e r io d  u n d e r  
ex am in a tio n  and is  v e ry  p robab ly  o v e r -e s t im a te d . But even w ith th is  high value 
(c o rre sp o n d in g  to  11% of a l l  d e lay ed  n e u tro n s  in th e rm a l  U235 f is s io n )  only  
an  a lm o s t n e g l ig ib le  ch an g e  in  th e  c h a rg e  d is t r ib u t io n  c u rv e  is  p ro d u c e d , 
a s  show n in  F ig . 6  (d o ttêd  lin e ) . T he e x a c t in f lu e n c e  of d e la y e d  n e u tro n s  
can e a s ily  be accoun ted  fo r  when th e  b ra n c h in g  r a t io  of th e  n e u tro n  e m itte r  
is  known. .



E M P IR IC A L  Z p-V A L U E S

T A B L E  I

1 2 ■ 3 4 5 6 7

Share of . Mean chain length (to infinite time)

Mass number . 
M

Number Fragment omitted
• of enumerated kinetic energy low-energy Uncorrected Corrected Corrected also

fission tracks . (MeV) electrons
tfoj

by omitting ~ 
electrons < 75 keV

for delayed 
neutrons .

132 1098 77. 0 10. 72 4. 27 4 .0 2  ■

134 1000 77.0 ' 7 .08 2. 22 2.06 .

136 1000 73.4 9. 22 1. 02 0. 93

. 137 1500 73.4 . 6.43 2. 80 2. 69 2. 72

1 8 9 10 11 12

Mass number 
M

Most probable
rms

Prompt • Zp
92

~ M 236
. (mean) 

' charge deviation
mass

number Normal Neglecting

ZP M* prompt neutron 
emission

132 . 49. 98 0. 82 132. 6 -1 .7 1 , -1 .4 8

134 51. 94 0. 59 134. 8 -0 . 61 -0 .3 0

136 53. 07 0. 62 136. 9 -0 .3 0

137 53. 28 0.72 138. 0 -0 . 52

410 
E. 

KONECNY 
et 

al.



FISSION-FRAGMENT MASSES FROM FISSION OF U 235 411

E r r o r s  in th e  m a s s  s e p a ra tio n  of th e  s p e c tro m e te r  f ro m  co n trib u tio n s  
of o th e r  m a s s e s  w ere  not taken  in to  account, b ec au se  they  am ounted  to le s s  
th a n  5%, a s  in d ic a te d  in  th e  e n e rg y  s p e c t r a  ( s e c tio n  B ). F o r  M = 134 an 
ex a m p le  of su ch  a* s p e c tru m  is  show n in  F ig . 7.

channel number

Fig. 7

Multichannel analyser energy spectrum of the investigated fission fragments of M = 134 
shown by a solid-state detector.

Contributions of undesired masses should become visible in this spectrum 
at energies at least 5°¡o different from the main peak shown (explanation in the text). 

Such contributions are less than 5%.

DISCUSSION

In colum ns 8  and 9 of T able I the m ean  (m ost probable) values of n u c lea r 
c h a rg e , Z p, and r m s  w id ths a  a r e  g iven . In o rd e r  to  c o m p are  ou r r e s u l t s  
w ith data  fro m  ra d io c h em ica l m e a su re m e n ts  the d iag ram  of WAHL et a l . [15] 
is  re p ro d u c e d  in F ig- 8  and th e i r  c u rv e  th a t b e s t  f i ts  the  w idely  s p re a d  e x 
p e r im e n ta l  d a ta  is  p lo tte d  to g e th e r  w ith  o u r p o in ts  of Z p (fu ll  c i r c le s )  and 
th e  r e s u l t s  o b se rv e d  by ARM BRU STER e t a l . [1]. On th e  a b s c is s a  of th is  
f ig u re  is  p lo tted  the  p r im a ry  m a ss  M ' (colum n 10 in T ab le  I) b e fo re  p ro m p t 
n e u tro n  e m is s io n , c a lc u la te d  by c o r re c t io n  of th e  m e a s u re d  m a s s e s  M fo r  
em iss io n  of p ro m p t n eu tro n s  w ith the data  ca lcu la ted  by T E R R E L L  [16] from  
m a s s  y ie ld s  b e fo re  and a f te r  n e u tro n  e v a p o ra tio n ; th e  o rd in a te  g iv e s  th e  
d if fe re n c e  b e tw een  th e  o b se rv e d  m o s t p ro b ab le  p r im a ry  c h a rg e  and the  e x 
p ec te d  one, if u n ifo rm  c h a rg e  d is tr ib u t io n  w e re  v a lid . In th e  re g io n  of 
M = 136 and 137 our data  ag re e  su ffic ien tly  with the data  of A rm b ru s te r . The 
a g re e m e n t w ith W a h l 's  c u rv e  is  p o o r, bu t it  is  v e ry  good w ith  h is  e x p e r i 
m e n ta l v a lu es  of Z p, given in T ab le  V of Ref. [15] (53 .53  and 52 .58  fo r 
M'= 1.36; 53. 26 fo r  M = 137). In the  c a se  of M = 132 and 134, h o w ev er, ou r
v a lu e s  of Z p -M , X (92/236) d ro p  s ig n if ic a n tly , p a r a l le l  to  th e  s t r a ig h t  l in e  
in d ic a tin g  th e  n e u tro n  s h e ll  N = 82. A p p aren tly  th is  s h e ll  is  r e p o n s ib le  fo r
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-- «•

Fig. 8

Comparison of different experimental values of most probable nuclear charge, Zp.
R.C. = radiochemical empirical curve of Wahl et a l . , A = Armbruster's measurement,

. . full circles = our measurement ; open circles correspond to values of Zp for M = 132 and 134
if emission of prompt neutrons is neglected. .

th e  Z p  v a lu e s  of M = 132 and 134. T h is  fa c t  b e c o m e s  s t i l l  m o r e  v is ib le  if  
n e a r  th is  c lo se d  s h e ll  n e u tro n  e m is s io n  is  n eg lec ted . T hen  th e  m e a s u re d  
v a lu es  of Z p  ex ac tly  co inc ide  w ith the  N = 82 lin e  (open c i r c le s  in F ig . 8 ). An 
in d ic a tio n  th a t  th is  m ig h t b e  a p p ro x im a te ly  c o r r e c t  is  th e  o b s e rv e d  dip  of 
the  m e a su re d  neu tron  y ie ld  cu rv e  in th is  m a ss  reg io n  as given by APALIN 117]. 
F o r  M =  132 th e  m ax im u m  of th e  Z - d is tr ib u t io n  p ro v e s  to  b e  v e ry  c lo se  to  
th e  doub le  m a g ic  n u c le u s  ^ S n 132, a s  p r e d ic te d  by FA ISSN ER  and  
WIJLDERMUTH [18]. ' .

T h e  v a lu e s  of Z p  and cr g iven  in T a b le  I a r e  th e  m e an  v a lu e s  and ro o t 
m ean  sq u a re  w id ths of the  m e a s u re d  d is tr ib u t io n s  p lo tted  in  F ig s . 3 -6 . No 
a ttèm p t w as m ade to  f it th e  data by G aussian  d is tr ib u tio n s , s ince at le a s t 
a t h igh  k in e tic  e n e rg ie s  of th e  f ra g m e n ts  (c o r re s p o n d in g  to  low  e x c ita tio n  
e n e rg ie s )  ev en -ev en  odd-odd  e ffec ts  o r  the  in fluence of c lo sed  sh e lls  should 
becom e re le v a n t [19] and d is to r t  G au ss ian  d is tr ib u tio n  c u rv e s . In th is  con
nec tio n  i t  should  be no ted  th a t th e re  is  som e m e th o d ic a l d iffe ren ce  betw een  
th e  ra d io c h e m ic a l d a ta  and our d a ta , as  o u rs  r e f e r  to  only one d is t in c t  k i 
n e tic  en e rg y  of the  f is s io n  f ra g m e n ts  fo r  each  m a s s .  T h is  en e rg y  is  given 
in  co lum n  3 of T ab le  I. In th is  m e a s u re m e n t th e  k in e tic  e n e rg ie s  w e re  
chosen  c lo se  to  (w ithin about 1 MeV) th e  m o s t p ro b ab le  energy  of each  m a ss  
[20]. M e a s u re m e n ts  w ith  k in e tic  f ra g m e n t e n e rg y  a s  p a r a m e te r  a r e  now 
b e in g  p r e p a re d .
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FISSION YIELDS OF SOME ISOTOPES 
IN THE FISSION OF Th232 BY REACTOR NEUTRONS

A. WYTTENBACH AND H .R . VON GUNTEN 
EIDG. INSTITUT FÜR REAKTORFORSCHUNG ,

WÜRENLINGEN, SWITZERLAND

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen '

FISSION YIELDS OF SOME ISOTOPES IN THE FISSION OF Th232 BY REACTOR NEUTRONS. The 
fission yields of the longer-lived isotopes produced in the fission of Th232 are not very well known; existing 
data show rather large discrepancies and/or uncertainties. Since we feel that at least some of these discrepancies 
arise from difficulties in measuring the absolute activities of the fission products, we measured the fission 
yield of 10 selected isotopes whose decay schemes are well understood.

The thorium foils were irradiated in a position at the edge of the core of the SAPHIR swimming pool 
reactor. Following irradiation, the thorium was dissolved after addition of appropriate carriers. The fission 
products of interest were determined by conventional radiochemical methods that had to be modified slightly 
to ensure good decontamination from the abundantly formed Pa233 . The chemical yields were determined 
by gravimetric methods.

Counting was done preferentially on a y-spectrometer that had been calibrated at 11 different energies 
by standards either obtained from the IAEA or prepared by 4irS-counting. In the case of Sr90, Ru106 and Ce144 
a 0-proportional counter was used that had been calibrated for these isotopes. .

In addition to the sought elements, Mo" was isolated from each foil to serve as an internal monitor 
for the number of fissions taking place. The experiment thus gave the ratio of the yield of the sought element 
to the yield of Mo" . This ratio ”R" was obtained for Sr90, Ru103, Ru106, Ag111, Pd112, I131, Cs137, Ba140, 
Ba141, Ce141 and Ce144, Results indicate the existence of a third peak in the yield mass curve in the region 
of symmetric fission.

Yields of fission products relative to the Mo" yields are given, and the absolute yields calculated by 
assuming yMo" = 2. 78%. This number was derived from the work of Iyer et al. , and was obtained by nor
malizing the area under the yield mass curve to 200%.

RENDEMENTS EN CERTAINS RADIOISOTOPES DE LA FISSION DE 232 Th PAR LES NEUTRONS D'UN 
RÉACTEUR. Les rendements de la fission de 232Th en radioisotopes de longue période sont encore assez mal 
connus; les données disponibles comportent des marges d'erreur ou d'incertitude relativement importantes. 
Comme, de l'avis des auteurs, ces marges sont dues, au moins en partie, aux difficultés que suscite la mesure 
des activités absolues des produits de fission, ils ont mesuré le rendement en dix radioisotopes choisis dont 
les schémas de désintégration sont bien connus. Ils ont irradié des feuilles de thorium placées à la limite 
du coeur de la piscine SAPHIR. Après irradiation, le thorium a été dissous après addition d'entraîneurs ap
propriés. Les produits de fission considérés ont été déterminés par des méthodes radiochimiques classiques 
qu’il a fallu modifier légèrement pour éliminer 233 Pa qui se forme en abondance. Les rendements chimiques 
ont été déterminés par des procédés gravimétriques. .

Pour le comptage, on a utilisé un spectromètre gamma qui avait été étalonné pour 11 énergies différentes 
à l'aide d'étalons fournis par l'AIEA ou préparés par comptage bêta 47t. Dans les cas de 90Sr, 106Ru et 144Ce, 
on a fait appel à un compteur proportionnel 0 préalablement étalonné pour ces radioisotopes.

Outre les éléments recherchés, on a extrait de chaque feuille "Mo qui a servi de «contrôleur» interne 
du nombre des fissions. Ainsi, cette expérience a permis d'établir les rapports entre les rendements en éléments 
recherchés et le  rendement en "Mo. Ce rapport (R) a été déterminé pour 90Sr, 103Ru, 106Ru, u lAg, 112Pd, 
1311, 137Cs, 140 Ba, 141 Ba, 141 Ce et 144Ce. Les résultats montrent que la courbe de la distribution des produits 
de fission selon la masse présente un troisième pic dans la région de la répartition symétrique.

Les valeurs de R sont indiquées, ainsi que les rendements absolus qui ont été calculés en admettant que le 
rendement en "Mo est égal à 2, 78%. Cette valeur a été établie en partant des travaux d'autres chercheurs 
(Iyer et al. ) et en normalisant la surface délimitée par la courbe à 200%.
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ВЫХОДЫ Н ЕК О ТО РЫ Х  ИЗОТОПОВ ПРИ Д ЕЛ Е Н И И  Т О Р И Я -232  С ПОМОЩЬЮ Н Е Й Т Р О 
НОВ Р Е А К Т О Р А . Выходы более долгож ивущ их и зо то п о в , образую щ ихся п риделени и  то р и я -2 3 2 , 
м а л о  и з в е с т н ы ; в су щ ествую щ и х  д ан н ы х  в с т р е ч а ю т с я  д о в о л ь н о  з н а ч и т е л ь н ы е  р а сх о ж д е н и я , 
н еоп ределен н ости  или и то  и д р у г о е . П оскольку  авторы  сч и таю т , что  по меньш ей м ере  ч асть  
эти х  расхож ден ий  во зн и к а ет  в р е з у л ь т а т е  тру д н о стей  при и зм ерени и  абсолю тн ы х акти вн остей  
п родуктов  д ел ен и я , они и зм ер и л и  вы ходы  при делен и и  д е с я т и  и зо то п о в , с х ем ы  р асп а д а  к о т о 
ры х хорош о и зв ес тн ы  .

Ф ольга и з тория о б л у ч ал ась  в полож ении на краю, активной  зоны  р е а к то р а  б ассе й н о во го  
ти п а  "С а п ф и р " . П осле о блучен и я  и д о б авл ен и я  н адлеж ащ и х  н о си тел ей  торий  р а с т в о р я л с я .  
И зу ч аем ы е  п родукты  делен и я  о п р ед ел ял и сь  обы чны м и радиохи м и ческим и  м е т о д а м и , которы е 
приш лось н ес к о л ьк о  ви д о и зм ен и ть  для о б есп еч ен и я  хорош ей д еза к ти в а ц и и  от о б р азу ю щ его ся  
в больш их к о л и ч е с т в ах  п р о та к т и н и я -2 3 3 . Х и м и ч ески е  вы ходы  о п р ед е л ял и сь  по г р а в и м е т р и 
ч е с к о м у  м е т о д у . .

С ч ет  п р о и зв о д и л ся  п р ед п о ч ти тел ь н о  при пом ощ и г а м м а - с п е к т р о м е т р а ,  ко то р ы й  был 
к ал и б р о в ан  для  11 р а зл и ч н ы х  эн ер ги й  на основан ии  ст ан д а р тн ы х  о б р а зц о в , либо  п олученн ы х 
от М А Г А Т Э , либо и зго то вл ен н ы х  на основании б е т а - с ч е т а  в гео м етр и и  4я.  Д ля строн ц и я-90 , 
р у тен и я-1 0 6  и ц ер и я -1 4 4  был и сп ользов ан  пропорциональны й б е т а -с ч е т ч и к , калиброванны й для 
э ти х  р а д и о и зо то п о в .

В доп олн ен и е  к и зу ч а е м ы м  э л е м е н т а м  и з к аж д о й  ф о л ь г и  бы л в ы д е л е н  м оли Ь д ен -9У  с 
целью  и сп о л ьзо в ан и я  е г о  в к а ч е с т в е  в н у тр ен н его  р е ги с т р а т о р а  чи сла  происходящ их д елен и й . 
Т аки м  о б р а зо м , эк сп е р и м ен т  д ав ал  соотнош ени е м еж ду  вы ходом  и зу ч а е м о го  эл е м е н т а  и в ы 
ходом  м о л и б д е н а -9 9 . Э то  со о тн о ш ен и е  "R " бы ло п олу ч ен о  для  стр о н 'ц и я -9 0 , р у т е н и я -1 0 3 , 
р у тен и я-1 0 6 , с е р е б р а -1 1 1 , п ал л ад и я -1 1 2 , й о д а -1 3 1 , ц ез и я -1 3 7 , б ар и я -1 4 0 , б а р и я -1 4 1 , церия-141 
и ц е р и я -1 4 4 .  Р е з у л ь т а т ы  у к а з ы в а ю т  на н али чи е т р е т ь е г о  п ика  у  кри вой  в ы х о д а  в з а в и с и 
м о с т и  от  м а с с ы  в области  с и м м е т р и ч н о г о  д е л е н и я . ,

Д аю т с я  вы ходы  п р о д у к то в  д е л ен и я  по ср ав н ен и ю  с в ы х о д ам и  м о л и б д е н а -9 9 , а  т а к ж е  
абсолю тн ы е вы ходы , п одсч и тан н ы е, и сходя из предп олож ен и я, ч то  вы ход м оли б д ен а-9 9  равен  
2,78%  . Э то  п о следн ее  число было вы в ед е н о  на основан ии  работы  А йера и д р . и бы ло п олу
чен о  п о ср ед ств о м  н орм али зац и и  до 200% площ ади , охвачен ной  кривой вы хода в за в и си м о сти  
0т м ас сы  .

RENDIMIENTOS DE ALGUNOS ISOTOPOS EN LA FISION DEL 232Th POR NEUTRONES GENERADOS 
EN REACTOR. Los rendim ientos de fisión de los isótopos de  período largo producidos en la  fisión del 232Th 
no se conocen con precisión. Los datos publicados presentan discrepancias e indeterminaciones bastante con
siderables. Los autores estiman que estas discrepancias se deben, al menos en parte, a la dificultad de deter
m inar la  actividad absoluta de los productos de fisión, por lo que han medido el rendimiento de fisión de diez 
isótopos cuyos esquemas de desintegración son bien conocidos.

Las láminas de torio se irradiaron en una posición al borde del núcleo del reactor SAPHIR (de tipo piscina). 
Seguidamente se disolvió el torio después de añadir los portadores adecuados. Los productos de fisión de interés 
se determ inaron por métodos radioquímicos clásicos, que hubieron de m odificarse ligeram ente para elim inar 
de m anera satisfactoria e l 233 Pa formado en cantidades considerables. Los rendim ientos químicos se d e te r
m inaron por métodos gravim étricos. .

El recuento se efectuó principalmente con un espectrómetro gamma calibrado para 11 energías diferentes 
m ediante patrones proporcionados por el OIEA, o preparados con ayuda de un contador 6 4 ir. En el caso del 
90Sr, 106 Ru y 144 Ce, se u tilizó un contador proporcional 0 calibrado para esos isótopos.

Además de los elem entos buscados, se separó en cada lám ina el "M o co n ten id o  para u tilizarlo  como 
indicador interno del número de fisiones que se producían. Como resultadp del experimento se obtuvo, pues, la 
razón del rendim iento del elem ento analizado al rendim iento del "M o . Esta razón "R” se determ inó en el 
caso del 90Sr, 103Ru, 106Ru, m Ag, 112Pd, 1311, 137Cs, 140Ba, 141Ba, 141C e y 144Ce. Los resultados indican 
la  existencia de un tercer pico en la curva que representa el rendim iento en función de la masa, en la región 
de fisión sim étrica.

Se indican los rendimientos de productos de fisión referidos al rendim iento del 99 Mo, así como los ren
dim ientos absolutos que se han calculado suponiendo que el del 99Mo es igual a 2, 78%. Este dato, deducido 
de los trabajos de Iyer y c o l . , se ha determ inado asignando el valor de 200% al área com prendida bajo la  
curva de rendim iento . .
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INTRODUCTION ■ ., .

T he p ro c e s s  of f is s io n  of th o riu m  by n e u tro n s  w as d e m o n s tra te d  a t the 
beginn ing  of 1939 [1, 2]. A fte rw a rd s  m o st w ork  on th a t su b je c t w as tem p o 
r a r i l y  postponed  b e c a u s e  of th e  e m p h a s is  on U235 f is s io n , but in te r e s t  w as 
l a t e r  re v iv e d  b e c a u s e  of g e n e ra l  c u r io s i ty  and th e  p o s s ib le  u se  of th o r iu m  
a s  a  b re a d in g  m a te r ia l .  F o r  th is  p u rp o se , know ledge of th e  y ie ld s  of the  
th o r iu m  f is s io n  p ro d u c ts  w as needed  to  in d ica te ' such  pointes a s  the re q u ire d  
sh ie ld in g  and po ison ing  of the  f is s io n  re a c tio n .

T he e a r ly  ra d io c h e m ic a l w ork  on th o r iu m  f is s io n  by p ile -n e ü tro n  w as 
done by TU RK EVICH  and  NIDAY [3]¿ and d e m o n s tra te d  s u c c e s s fu l ly  th e  
m ain  fe a tu re s  of the  m a ss  d is trib u tio n  cu rv e . H ow ever th e se  f i r s t  m e a su re 
m e n ts  w ere  e s tim a te d  to  be a c c u ra te  only to  ±30% . M o reo v e r, la te r  values 
[4, 5] fo r quite a few iso to p es w ere  out by even m ore  than 30%. We th e re fo re  
d ec id ed  to  t r y  to  r e s o lv e  so m e of th e s e  d is c re p a n c ie s ,  and to  c o n c e n tra te  
on ob ta in ing  a c c u r a te  v a lu e s  fo r  a few  iso to p e s .

M ost ra d io c h e m ic a l d e te rm in a tio n s  of f is s io n  y ie ld s  a r e  done by com 
p arin g  the abso lu te  c o u n tin g -ra te  of two chem ically  iso la te d  fiss io n  p roducts. 
One of th e s e  f is s io n  p ro d u c ts  s e rv e s  a s  m o n ito r  fo r  the  n u m b er of f is s io n s  
th a t have taken  p lace  and re m a in s  the sam e throughout the  investiga tion . The 
o th e r  iso tope  is  the  f is s io n  p ro d u c t a c tu a lly  stud ied . T hus the  m ethod does 
not give abso lu te  y ie ld s , but r a th e r  fis s io n  y ie ld s  re la tiv e  to the fission  yield 
of th e  m o n ito r  iso to p e . A b so lu te  f is s io n  y ie ld s  can  be ob ta ined  fro m  th e se  
d a ta  by n o rm a liz in g  th e  a r e a  u n d e r th e  m a s s  y ie ld  cu rv e  to  2 0 0 %.

T he need fo r  ab so lu te  counting h as so m e tim es  been avoided by iso la ting  
and counting the  sam e p a i r s  of iso to p es  from  ir ra d ia te d  U235 and from  Th232 . 
W hen c o m p a rin g  th e s e  tw o p a i r s ,  th e  c o u n te r  e f f ic ie n c ie s  d ro p  out of th e  
equation ; h o w ev er, th e  r e s u l t  w ill be dependent on the a c c u ra c y  w ith which 
th e  f is s io n  y ie ld s  f ro m  U235 a r e  know n, w hich w ill be g e n e ra lly  ±10% [6 ]. 
M o reo v e r, the  genetic  re la tio n sh ip s  m u st be the sam e in both U235 and T h 232 

f is s io n .
We th e r e f o r e  d ec id e d  th a t in  o r d e r  to  g e t r e s u l t s  b e t te r  th a n  ±10% it 

w as n e c e s s a r y  to  count th e  iso la te d  iso to p e s  a b so lu te ly . S ince we p lanned  
to  re ly  fo r m ost of the abso lu te  counting on 7 -sp e c tro sc o p y , we w ere re s tr ic te d  
to  iso to p e s  w hose d ecay  sc h e m e s  a r e  w ell-know n  and not too  co m p lic a te d .

EX PE R IM E N T A L  M ETHODS 

M a te r ia l

F o ils ,  fa b rica te d  fro m  re a c to r  g rad e  tho rium , weighed 100-200 mg each 
and had  a th ic k n e s s  of 100 m g /c m 2 . A n a ly s is  show ed the  n a tu ra l  u ran iu m  
con tam in atio n  to  be le s s  than 1 0  ppm , which is  in su ffic ien t to  affec t the r e 
su its  by f is s io n  of e i th e r  U235 o r  U238.

Irra d ia tio n

. N o rm ally  four fo ils  w ere  s tacked  to g e th e r , w rapped in 350 m g /cm 2 cad
m ium  fo il and i r ra d ia te d  in the "S ap h ir"  sw im m ing pool r e a c to r  in-a c e n tra l
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p o sitio n  a t the  side  of the c o re . The pow er of the  r e a c to r  w as kept constan t 
w ithin ± 5% during each ir ra d ia tio n . The flux of neu trons above 1 MeV varied  
fo r  th e  d if fe re n t , ir ra d ia t io n s  betw een  1. 0 and 1 ..4X 10 12 n /c m 2 • s a t the  po
s itio n  of the sa m p le  and the  i r ra d ia t io n  tim e  betw een  6  and 2 0  h.

C h e m i s t r y  ........................

T he ir r a d ia te d  fo ils  w ere  d isso lv e d  s e p a ra te ly  in  6 M HC1 w ith the  ad 
d itio n  of a d rop  of c o n c e n tra te d  HF and a p p ro p r ia te  c a r r i e r s  in  am o u n ts  of 

' 10 o r  20, m g. C h e m ic a l a n a ly s is  w as done by s ta n d a rd  ra d io c h e m ic a l p ro 
c e d u re s ,  u s in g  a p p ro p r ia te  m o d if ic a tio n s  to  s e p a ra te  f ro m  the  th o r iu m  
d au g h ter p ro d u c ts  and P a 233, w hich is  fo rm ed  in  quite la rg e  q u an titie s .

T he fina l p re c ip ita te s  w e re  f il te re d  th rough  a s h - f r e e  f i l te r  p ap e r d isc s , 
th e  y ie ld s  of the  c lfem ica l s e p a ra tio n s  d e te rm in e d  by g ra v im e tr ic  m e th o d s, 
and the  sa m p le s  p laced  on alum in ium  counting c a rd s  and co v e red  w ith m yla.r 
fo ils  of about 1 m g /c m 2 . ,

C ounting

T h e is o to p e s  R u103, A g 111, P d 112, I131, C s 137, B a140 and  C e 141 w e re  
counted by 7 - s p e c tro m e try  using  a 3-inX 3-in  c ry s ta l.  The c ry s ta l was ca li
b ra te d  a t 11 d iffe re n t e n e rg ie s  by s ta n d a rd s  e i th e r  ob ta ined  f ro m  the In te r 
n a tio n al A tom ic E n erg y  A gency o r  p re p a re d  in th is  la b o ra to ry  by 47гЗ -count
ing . S ince none of th e s e  c a lib ra t io n  p o in ts  show ed a d ev ia tion  g r e a te r  than  
2% when co m p ared  w ith a th e o re tic a l  d e te c to r  effic iency  cu rv e  [7], the c a li
b ra tio n  is  b e liev ed  to  be a c c u ra te  to  + 2%. T he n e c e s s a ry  data  fo r the  con
v e rs io n  of 7 -co u n ts  to  d is in teg ra tio n  r a te s  w ere  taken from  the N uclear Data 
S h ee ts . A p p ro p r ia te  co in c id en ce  lo s s  c o r re c t io n s  have been  app lied  wher.e 
n e c e s s a ry .

T he iso to p e s  Ru106, S r 90 and C e144 w e re  counted on a g as-flo w  p ro p o r
tio n a l co u n te r  th a t had been c a lib ra te d  fo r th e se  iso to p es  by s ta n d a rd s  from  
th e  In te rn a tio n a l A tom ic E n erg y  A gency. The decay  of a ll sa m p le s  was fo l
low ed o v e r a p e r io d  not ex ceed in g  3 m o n th s . T he decay  c u rv e s  w ere  an a 
ly se d  by a le a s t  sq u a re  c o m p u te r  p ro g ra m m e , and sa m p le s  show ing s ig n s  
of a c o n tam in a tio n  w e re  d is c a rd e d . .

RESU LTS .

In o u r ex p e rim en ts  we chose M o "  a s  the re fe re n c e  iso tope. Our re su lts  
a r e  th e re fo re  e x p re sse d  a s  the ra tio  of the sought f iss io n  y ie ld  to the fiss io n  
y ie ld  of M o " . S ince we w aited  long enough fo r a ll p r e c u r s o r s  to decay, the 
v a lu e s  r e la te  to  the  cu m u la tiv e  y ie ld  of th e  decay  cha in  in q u es tio n  down to 
and including the nuclide  ac tu a lly  d e te rm in e d . No attem p t has been m ade to 
c o r r e c t  fo r  p e r tu rb a tio n s  re su lt in g  fro m  neu tro n  c a p tu re  by the fiss io n  p ro 
du cts . T able I g ives our r e s u l t s .  In colum n 2 we have lis te d  the yield r e la 
tiv e  to  M o " ,  a s  d e te rm in e d  by e x p e r im e n t. T he g iven  e r r o r s  a r e  one 
s ta n d a rd  d ev ia tio n 1 . Not inc luded  in  th is  e r r o r  a r e  th e  s y s te m a tic  e r r o r s

As calcu la ted  from о
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TABLE I

FISSIO N  Y IE L D S  R E L A T IV E  T O  T H E  FISSIO N  Y IE L D  O F  M o "  
E x p e r im e n ta l  r e s u l t s

Measured
isotope

Fission yield x 
Fission yield Mo99

Standard
deviation

Number of 
. determinations

Absolute 
yield (.%)a

Sr90 2.52 ± 0.03 4 6.99

Ru103 0.053 0.003 3 0.15

Ru106 • 0.022 0.001 3. ч 0.062

Ag111 0.029 0.001 ' 5 0.082

P d 112 0.032 0.001 3 • 0.090

j l 3 1 0.77 0.02 8 2.13

Cs137 2.37 0.07 6 6.59

Bal4° 2.78 0.04 6 7.72

Ce141 2.61 . 0.04 7 7.26

Ce1?4 2.87 0 .11 7 7.98

a" based on yield of Mo99 = 2.78%  •

l ik e  c a lib ra t io n  of th e  c o u n te rs  and  e r r o r s  in  th e  d ecay  s c h e m e s  and h a lf
l iv e s ;  in  g e n e ra l ,  th e s e  com bined  e r r o r s  shou ld  not ex ceed  5%.

T he ab so lu te  y ie ld s  a r e  l is te d  in  co lum n 3; they  w e re  c a lc u la ted  on the 
b a s is  of 2. 78% fo r  th e  f is s io n  y ie ld  of M o " . T h is  value w as taken  fro m  the 
w ork  of IYER et a l .  [4], who o b ta in ed  it f ro m  n o rm a liz in g  th e  a r e a  u n d e r 
th e i r  f is s io n  y ie ld  c u rv e  to  200%. It shou ld  be  n o ted  th a t a n - e r r o r  in  th e  
a b so lu te  f is s io n  y ie ld  of M o "  w ill in tro d u c e  an  ad d itio n a l s y s te m a tic  e r r o r  
in  o u r  r e s u l t s .  .

DISCUSSION

T o o u r  know ledge , a p a r t  f ro m  th e  o r ig in a l  w o rk  of TU RK EVICH  and 
NIDAY [3 ] , th e re  e x is t  th r e e  s e ts  of d a ta . A ll th e se  e x p e r im e n ts  have been 
c a r r ie d  out w ith  th e  fa s t  flux of a r e a c to r ;  s in c e  th o r iu m  h a s  a f is s io n  
th re sh o ld  of app ro x im ate ly  1 .1  MeV, the m ean energy  of the n eu trons causing



4.20. A. WYTTENBACH and H.R. VON GUNTEN

TABLE II

F ISSIO N  Y IE L D  R E L A T IV E  TO THE. FISSIO N  Y IE L D  O F M o 99 

C o m p a r is o n  of th r e e  s e t s  o f d a ta : y ie ld  x /y ie ld  M o 99

Isotope, This work Iyer et al. [4] . Çrook and Voigt [5]

‘ Sr90 .......2.52 ± 0.03 ' ...... 2.66 ± 0.10 ' "  2.70 ± 0.15’

Ru103 ; 0.053 ± 0.003 • 0.054 ± 0.003 ' . -

; Ru106 • ¡ 0.022 ± 0.001 ■ 0.014 ± 0.001 - .

, Ag111 0.029 ±'0.001 0.024 ±0.001 ' - '

Pd112' ; 0.032 ± o.ooi , . 0.023 * 0.002 ' ' ' - ,  '

jl31 ’ . 0.77 ± 0.02 0.62 ±0.03 ' -

: Cs137 ■ 2.37 ±0.07' 1.60 ± 0.02 ' - '

2.78 ± 0.04 3.06 ±0.08 2.48 ±0.14

Ce141 2.61 ±0.04 2.83 ± 0.13 ' 2.36 ± 0.15

Ce144 2.87 ±0.11' 2.85 ±0.01 2.56 ±0.15 "

f is s io n 2 i s  fo r  th e  m o st p a r t  only s e n s itiv e  to  the  en e rg y  d is tr ib u tio n  of the 
f is s io n  n e u tro n s , w hich is  the  sa m e  fo r  a l l  th re e  e x p e r im e n ts  lis te d  in 
T a b le  II. It shou ld  th e r e f o r e  be p o s s ib le  to  c o m p a re  th e s e  e x p e r im e n ts .  
T he data of CROOK and VOIGT [5J and our data  have been obtained by using 
c a lib ra te d  c o u n te rs , and th e  d a ta  of IYER et a l . [4] w e re  ob ta ined  by com 
p a r is o n  w ith U235 f is s io n . ! . . ;

C o m p ariso n  of the  r e s u l t s  show s th a t the sc a tte r in g  is  m uch w o rse  than 
cou ld  be ex p e c ted  f ro m  th e  re p ro d u c ib i l i ty  g iv en  by th e  d if fe re n t a u th o rs .  
A la rg e  p a r t of th e se  d isc re p a n c ie s  is  p robab ly  due to in c o rre c t coun ter c a li
b ra tio n . T h e .re s u lts  o n .S r90,. R u 103 and C e 144 can b e ,co n s id ered  good; th e re  
is, f a ir  ag re em e n t fo r A g 1!11, I 131, B a140 and C.e141 , w hereas the d isc rep an c ie s  
fo r R u 106, P d 112 and C s 137 a r e  exceedingly  la rg e . ,

F ro m  the  ev idence of e a r l ie r  rad io c h e m ic a l w ork [ 3 ,4 ] th e re  have been 
h in ts  re g a rd in g  the ex is te n ce  of a th ird  peak  in the  m a ss -y ie ld  cu rv e , which 
would be a ttr ib u te d  to  sy m m e tr ic  f is s io n . Due to  som e u n c e r ta in t ie s  in the 
r e s u l t s ,  h o w ev er, n e i th e r  a u th o r  h a s  g iv en  a v e ry  p o s it iv e  a n s w e r  to  th a t 
question .,; N or can  we g ive a b e t te r  a n s w e r . T he fo llow ing , h o w ev er, can

2 . ■ ^  J  o f ( E ) $ ( E ) E d E  . .. • ;■ -, .

As defined by E= ^
"  ' ’ ' ' ' ' ' /  o f (E )  $ ( E ) d E  • ' ; 1

0 .
E is close to 3 MeV for a fission neutron spectrum.
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be said : although our values fo r the fiss io n  y ie ld s in the reg ion  of sym m etric
f is s io n  a r e  only in q u a lita tiv e  a g re em e n t with the values of Iy e r  et a l . , they 
seem  to  co n firm  the g e n e ra l tre n d  of the m a ss  y ie ld  cu rv e  in the valley  
re g io n  found by o th e r  w o rk e rs . Indeed o u r low est v a lu e  is  R u106, w hile the 
v a lu es  to w a rd s  m a s s  n u m b er 115 becom e h ig h e r aga in .

A s w as a lread y , sa id , the con v ersio n  of re la tiv e  to abso lu te  fission  y ie lds 
can be the  so u rce  of an add itiona l e r r o r .  Indeed the th re e  s e ts  of data given 
in  T ab le  II have b een  c o n v e rted  to  ab so lu te  y ie ld s  by th e i r  a u th o rs  on quite  
a d if fe re n t b a s is .  W hile C ro o k  and V oigt u sed  the  y ie ld  fo r  B a 140 a s  g iven  
by T u rk ev ich , Iy e r  e t a l . u sed  a value fo r M o "  deriv ed  fro m  th e ir  own n o r
m a liz a tio n . The d iffe ren ce  betw een th e se  two co n v e rs io n  m odes am ounts to  
11%. We u sed  the  sa m e  value fo r  M o "  a s  Iy e r  et a l , but we would lik e  to  
s t r e s s  the  n e c e s s i ty  fo r  a m o re  a c c u ra te  c o n v e rs io n  p ro c e d u re .  P o ss ib ly  
b e t te r  va lu es can  be obtained by the use  of a fiss io n  ch am ber with subsequent 
re c o v e ry  of som e f is s io n  p ro d u c t out of th e  c h a m b e r. We have begun such  
e x p e r im e n ts  fo r  U 235 and we hope we sh a ll be ab le  to  c a r r y  th em  out w ith Th2 S2 

a lso .
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MASS AND CUMULATIVE YIELDS IN NEAR-SYMMETRIC FISSION OF U2̂  WITH THERMAL NEUTRONS. 
PART I. THE 121-MASS CHAIN. Determination of fission yield of mass 121 and of cumulative yields of members 
of that decay chain have been made as part of a study of symmetric and near-sym m etric fission of uranium-235 
with therm al neutrons. Fast chem ical separation methods have been developed that permit isolation of selected 
fission product elem ents in 3-30 s. The m ethods have been applied to iden tifica tion  and characterization  
of new, short-lived radionuclides in addition to their use in studies of distribution of nuclear charge in fission.

The cum ulative fission yield of Sn121 (27. 5h) was measured to be ( 1 .1 ± 0 .1) W '2 Чо as compared to the 
single litera ture  value o f 1 .5  x 10-2 %. Taking the cum ulative yield of Sn12im (~25 yr) as 0, 08 x 10-2 % , and 
making the reasonable assumption that the independent fission yield of Sb121 is negligible,, we obtain a fission 
mass yield of ( 1 .2 ± 0 .1) 10-2 %  for mass chain. 121 in therm al-neutron fission of uranium-235.

Iden tification  of C d121 was m ade. Its h a lf- l ife  and cum ula tive  fission y ield  w ere determ ined  to  be
+ 04  - ,

12.8 g ' g s and (6 .4 + 0 . 5) 10-3 % respectively. If the nuclear charge distribution curve is Gaussian and if

a width param eter о of 0. 62 as given by Wahl et al. is taken, the cum ulative fission yield of Cd121 leads to 
a value of 48 .35  for the most probable nuclear charge (Zp) for mass chain 121. This value of Zp, combined 
with published values for other mais chains more removed from symmetric fission, indicates in a prelim inary 
way tha t the Zp function proceeds towards the point of sym m etric fission by a gentle  rather than an abrupt 
approach. .

Fast chem ical separation techniques have been developed based on sublimation of m etal chelates, pre
c ipitation and m etal reduction reactions. Isolation of indium in about 30 s was accomplished by precipitation 
and sublim ation of its ace ty lacetonate . With this procedure the cum ulative  fission yield of In121 (3 .1  min) 
was determ ined to be 3 .2 X 1 0 ~ia]o. Cadm ium  as an am m ine com plex was separated in 3 s from hydroxide 
and o x a la te  p recip ita tes  of other chain  m em bers, indium  and tin . Isolation of silver was accom plished in 
3 s by reduction of ionic  silver by finely  divided copper powder. W ith this procedure no ev idence  for Ag 
was seen; thus its h a lf- l ife  is shorter than several seconds or its fission y ield is inord inate ly  low .

RENDEMENT SELON LA MASSE ET RENDEMENT CUMULATIF DE LA FISSION QUASI SYMÉTRIQUE 
DE 235U PAR DES NEUTRONS THERMIQUES. PARTIE I. LA SÉRIE DE MASSE 121. Lerendem enten  produits 
de fission de masse 121 et les rendements cum ulatifs en élém ents de ce tte  série radioactive ont été déterminés 
dans le  cad re  d 'une  étude de la  fission sym étrique e t quasi sym étrique de  235U par des neutrons term iques. 
On a élaboré des méthodes de séparation chim ique rapide qui perm ettent d 'isoler les produits de fission voulus 
en un espace de temps de 3 à 30 s. On les a utilisées non seulem ent pour étudier la  distribution de la charge 
nucléaire dans la fission, mais aussi pour identifier et caractériser de nouveaux radionucléides de courte période.

Les mesures ont montré que le  rendement de fission cum ulatif en 121 Sn (27, 5 h) s'élève à (1 ,1+ 0 ,1 ) 10*2% 
alors que la seule valeur publiée jusqu'à présent é tait de 1, 5« 10-2 % . En admettant que le  rendement cumulâtif 
en i2imsh (~25 a) soit de 0, 08 • 10"2 °¡o et, ce qui semble légitim e, que lé  rendement de fission indépendant 
en 121 Sb soit négligeable, on obtient pour la  fission de 235 U par des neutrons thermiques un rendement, selon 
la  masse, en produits de fission de (1, 2 ± 0 , 1) 10-2 °¡o pour'la  série radioactive de masse 121.

On a égalem ent identifié  m Cd. On a établi que sa période e t le  rendement de fission cum ulatif étaient

de 12, 8 + q’ g ? e t de (6 ,4  + 0, 5) 10“3 °/o respectivem ent. Si la courbe de la  distribution des charges nucléaires 

est gaussienne e t le  param ètre  de largeur о est de 0, 62,. com m e indiqué par Wahl e t a l . , le-rendem ent
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de fission cumulatif en 121 Cd donne une valeur de 48, 35 pour la charge nucléaire la plus probable (Zp) dans 
la série radioactive de masse 121. De cette valeur de Zp, combinée aux valeurs publiées pour d’autres séries 
radioactives plus éloignées de la fission symétrique, on peut conclure à titre préliminaire que là fonction 
Zp tend vers le point de fission symétrique de façon régulière.

On a élaboré des méthodes de séparation chimique rapide qui sont fondées sur la sublimation de composés 
métalliques chélatés, la précipitation et des réactions de réduction à l'état de métal. L'indium a pu être 
isolé en 30 s environ, par précipitation et sublimation de son acétylacétonate. Ce procédé a permis de fixer 
le rendement de fission cumulatif en 121 In (3,1 min) à 3, 2 • 10"3<7o. Le cadmium, sous la forme d'un complexe 
aminé, a été séparé en trois secondes des précipités d'hydroxyde et d'oxalate d'autres éléments de la série, 
l'indium et l'étain. La séparation de l'argent a pu se faire en 3 s par réduction d'argent ionique à l'aide de 
cuivre en poudre très fine. Cette méthode n'a pas permis de constater la présence de 121Ag; on peut en 
conclure que sa période est inférieure à quelques secondes ou que le  rendement en ce produit de fission est 
excessivement faible. . . ■ :.

‘ ВЫХОДЫ МАССЫ И СОВОКУПНЫЕ ВЫХОДЫ ПРИ ПОЧТИ СИММЕТРИЧНОМ ДЕЛЕНИИ 
УРАНА-235 ПОД ДЕЙСТВИЕМ ТЕПЛОВЫХ НЕЙТРОНОВ. ЧАСТЬ I. ЦЕПОЧКА МАССЫ 
121. Определение выхода массы 121 при делении и выходов элементов этой цепочки распа
да проводилось как часть изучения симметричного и почти симметричного деления урана-235 
под действием тепловых нейтронов. Были разработаны методы быстрого отделения изото
пов, которые позволяют извлекать отдельные продукты деления в течение 3 —30 секунд. Эти 
методы применялись для выявления и определения характеристик новых короткоживущих ра
диоизотопов, помимо их использования при изучении распределения ядерного заряда при д е 
лении. .

Измерения показали, что совокупный выход деления олова-121 (27,5 чаюов) составлял  
(1,1 ± 0 ,1) 10-2 % по сравнению с единственной опубликованной в литературе величиной в 
1,5-10~2%. Принимая совокупный выход олова-Ш™ (приблизительно 25 лет) равным 0 ,0 8 -10_2% 
и, исходя из приемлемой гипотезы, что независимый выход деления сурьмы-121 незначителен, 
авторы определили, что для цепочки массы 121 выход массы при делении урана-235 под дей
ствием тепловых нейтронов составляет ( 1,2 ± 0,1 )10‘2%. .

. Было выявлено наличие кадмия-121 . Было определено, что период его  полураспада

' + 0 4  'и совокупный выход деления составляют соответственно 12,8 сек и (6,4 t0,5)10"3%. Е с

ли кривая распределения ядерного заряда соответствует гауссиановому распределению и если 
принять в качестве параметра ширины а = 0,62, согласно Валю и др. , то совокупный выход 
кадмия-121 при делении дает величину наиболее вероятного ядерного заряда (Zp), равную 
48,35 для цепочки массы 121 . Эта величина Zp в сопоставлении с опубликованными величи
нами других цепочек м асс, более значительно отступающих от симметричного деления, ука
зывает в предварительном порядке на то, что функция Zp приближается к точки симметрич
ного деления не в виде крутой, а скорее плавной кривой. ' '

Были выработаны методы быстрого химического отделения, основанные на сублимации 
внутрикомплексных металлических соединений, последующем осаждении и затем на реакциях 
восстановления металла. Извлечение индия приблизительно за 30 сек было достигнуто осаж
дением и сублимацией его ацетил-ацетонатов. На основании этого метода совокупный выход 
индия-121 (3,1 мин) при делении составил 3,2 • 10"3%. Кадмий был выделен-в качестве аминово- 
го комплекса за 3 сек из гидроокиси и оксалата других элементов цепочки, а именно индия 
и олова. Извлечение серебра было достигнуто за 3 сек с помощью восстановления ионного 
серебра при помощи тонко размельченного медного порошка. Этот метод не показал.наличия 
серебра-121; таким образом, его период полураспада должен быть короче нескольких секунд, 
или же его выход при делении необычайно незначителен.

FISION CUASI SIMETRICA DEL 235 U INDUCIDA POR NEUTRONES- TERMICOS: RENDIMIENTO MASICO 
Y ACUMULATIVO - PARTE I. LA CADENA DE MASA 121. En el marco de un estudio de la fisión simétrica y 
cuasi simétrica del uranio-235 inducida por neutrones térmicos, los autores han determinado los rendimientos 
de fisión del núclido de masa 121 y los rendimientos acumulativos de los eslabones de la correspondiente cadena 
de desintegración. Han perfeccionado métodos químicos de separación rápida que permiten aislar determinados 
productos de fisión en 3 a 30 s. Dichos métodos se han aplicado al estudio de la distribución de la carga nuclear 
en la fisión y, además, a la identificación y caracterización de nuevos radionúclidos de período corto.

Para el rendimiento de fisión acumulativo del 121Sn(27, 5 h) se obtuvo un valor de (1 ,1 + 0 ,1 ) 10-2 °!o, 
mientras que el único valor que figura en la bibliografía es 1, 5 • 10-2 °Jo, Si se Supone que el rendimiento
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acumulativo de 12imSn(~25 a) asciende a 0, 08 • 10-2 °lo, y, como es razonable, que el rendimiento inde
pendiente de fisión del 121Sb es despreciable, se obtiene en el caso de la fisión de uranio-235 inducida por 
neutrones térmicos un rendimiento de (1, 2 + 0, 1) 10~2 °]o para la cadena de masa 121.

Entre los productos de fisión obtenidos, los autores identificaron e l 121 Cd. Se estableció que su período
+ 0 4y su rendimiento acumulativo de fisión son, respectivamente, 12, 8 s y (6 ,4±0 , 5) 10"3 °lo. Si la curva

de distribución de la carga nuclear es gaussiana y se supone un parámetro de anchura de 0, 62 como indican 
Wahl y co l., el rendimiento acumulativo de fisión del 121Cd conduce a un valor de 48, 35 para la carga nuclear 
más probable (Zp) de la cadena de masa 121. Este valor de Zp, combinado con los datos que se han publicado 
para otras cadenas cuya fisión es menos simétrica, parece indicar que la función Zp se desplaza de modo más 
bien lento hacia el punto de fisión simétrica.

Los autores han perfeccionado técnicas químicas de separación rápida que se basan en la sublimación 
de quelatos metálicos, en la precipitación y en la reducción a metal. El indio se separó en unos 30 s pre
cipitando y sublimando su acetilacetonato. Por este procedimiento se determinó que el rendimiento acumulativo 
de fisión del 121 In (3, lm in .)es3 , 2 .10~3a/o. El cadmio se separó en forma de amminocomplejo de los pre
cipitados de hidróxidos y oxalatos correspondientes a otros eslabones de la cadena (indio y estaño); la operación 
exigió 3 s. La separación de plata se logró también en 3. s por reducción de plata iónica con cobre finamente 
dividido. Esta operación no reveló la presencia de vestigios de mAg, lo que indica que su período es inferior 
a pocos segundos o que su rendimiento de fisión es extraordinariamente bajo.

INTRODUCTION

The f is s io n  y ie ld  of m a s s  121 and th e  cu m u la tiv e  y ie ld  of a m e m b e r  of 
th a t decay cha in  w ere  d e te rm in e d  as  p a r t  of a study  of sy m m e tr ic  and n e a r -  
sy m m e tr ic  f is s io n  of U235 w ith  th e rm a l  n e u tro n s . T h is  s tudy  h as  re c e iv e d  
im p e tu s  f ro m  th e  o b s e rv a tio n  of a  p ro n o u n ce d  d e c r e a s e  in  k in e tic  e n e rg y  
11] in  th e  re g io n  of s y m m e tr ic  f is s io n . T h is  o b se rv a tio n  coup led  w ith  th e  
p a u c ity  of d a ta  on n u c le a r  c h a rg e  d is p e rs io n  c u rv e s  and  on m o s t p ro b a b le  
n u c le a r  ch a rg e , Zp, fo r m a ss  n u m b e rs  p ro d u ced  in  n e a r -s y m m e tr ic  f iss io n  
h as  in d ica ted  th e  n eed  fo r  ex tended  independen t f is s io n  y ie ld  m e a su re m e n ts  
in  th is  m a s s  re g io n . T he fo llow ing  is  a  r e p o r t  on so m e  of th e s e  
m e a s u r e m e n ts .

T he e le m e n ts  in  th e  m a s s - 121 c h a in  s tu d ie d  w e re  s i l v e r ,  ca idm ium , 
indium  and tin . Sn121 w as m e a s u re d  to  give da ta  on the  to ta l m a s s - 121 chain  
y ie ld  in U235 th e rm a l  n e u tro n  f is s io n . P re v io u s ly  only an unpub lished  value  
w as r e p o r te d  fo r  th is  y ie ld  [2]. To e v a lu a te  th e  y ie ld s  of th e  o th e r  ch a in  
m e m b e rs  ra p id  m ethods w ere  developed to  s e p a ra te  à sp ec ific  chain  e lem en t 
to  the exc lu sio n  of o th e r  chain  m e m b e rs . S ep ara tio n s w ere  m ade at v a rio u s  
t im e s  a f te r  f is s io n  and  d e s c e n d a n t Sn121 (h a lf - l if e  2 7. 5 h) w as m e a s u r e d .  
T he q u an tity  of Sn121 in  r e la t io n  to  th e  s e p a ra tio n  tim e  c o n s ti tu te s  a  d ecay  
c u rv e  fo r  th e  is o la te d  p r e c u r s o r .

T h is  r e p o r t  d e s c r ib e s  th e  s e p a ra t io n  p r o c e d u re s  d ev e lo p ed  and g iv e s  
( 1 ) a  v a lu e  fo r  th e  m a s s - 1 2 1  c h a in  y ie ld , (2 ) th e  c u m u la tiv e  y ie ld s  of an 
Inisa iso m e r  and of Cd121, and (3) the r e s u lts  of a s e a rc h  fo r Ag121. The m ost 
p ro b ab le  n u c le a r  c h a rg e  (Zp) fo r m a ss  121 w as com puted from  the  cum ulative 
y ie ld  of Cd121 and co m p ared  w ith an e m p ir ic a l  Z P function.
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PROCEDURES

Irrad ia tion  p ro ced u re

A solu tion  of en ric h ed  U235 (93. 17%) was p laced  in a pneum atically  driven  
sam p le  c a r r i e r  (rabbit). A gold fo il taped  to  the bottom  of the rab b it se rv e d  
as. a  m o n ito r  of f is s io n s  in  th e  sa m p le . (Au198 fo il a c tiv i ty  had  b een  c a l i 
b r a te d  in  te r m s  of n u m b e r  of f is s io n  e v e n ts  th ro u g h  s im u lta n e o u s  i r r a d i 
a tio n  of Au and U235, and su b se q u e n t m e a s u re m e n ts  of Au198 and of M o99 and 
B a 140  a c t iv i t ie s ;  th e  l a t t e r  tw o f is s io n  p ro d u c t ra d io n u c lid e s  p ro v id e  a 
m e a su re  of the num ber of f is s io n s  in the sam ple . ) The rab b it w as positioned  
in  th e  V a lle c ito s  N u c le a r  T e s t  R e a c to r  w h e re  th e  n e u tro n  flu x  w as  abou t 
1 0 1 2 n / s  c m 2, i r r a d ia te d  fo r  a p re d e te rm in e d  in te rv a l ,  and th e n  a u to m a ti
c a lly  r e tu rn e d  to  th e  w ork ing  a r e a  w ith  th e  NRDL p n eu m atic  ra b b it  t r a n s 
p o r t  fa c il i ty  [3]. T he i r r a d ia te d  so lu tio n  w as t r a n s f e r r e d  in to  a  r e a c t io n  
v e s s e l  th ro u g h  p o ly e th y le n e  tu b in g . T h is  tu b in g  e x ten d e d  f ro m  th e  h y p o 
d e rm ic  n eed le  upon w hich the  ra b b it im pinged , th rough  a tig h tly  fitting  hole 
in  a ru b b e r  s to p p e r, to  a re a c tio n  v e s s e l .  T ra n s f e r  of th e  f is s io n  so lu tio n  
fro m  the  ra b b it  o c c u r re d  upon apply ing  vacuum  to  th e  r e a c tio n  v e s s e l  and 
capp ing  it  w ith  the  ru b b e r  s to p p e r  (see  F ig . 1).

Indium

T he p ro c e d u re  d ev e lo p e d  fo r  ind ium  w as b a s e d  upon  th e  v o la t i l i ty  of 
ind ium  a c e ty la c e to n a te  a t m o d e ra te  te m p e r a tu r e s  [4], and  th e  s e p a r a t io n  
w as e f fe c te d  by su b lim a tio n . .

S u b lim a tio n  and  f i l t r a t io n  a p p a ra tu s

The su b lim a tio n  a p p a ra tu s  c o n s is te d  of a  h ea tin g  b lock  and a tw o -p iece  
g la s s  su b lim a tio n  a s s e m b ly  (F ig . 1). T he h e a tin g  b lo c k  w as  c o n s tru c te d  
fro m  a  so lid  a lum in ium  ro d , of 5 - in  d iam . and 7 - in long. The s id e  of th e  
b lock  w as w rap p ed  w ith  a la y e r  of a s b e s to s  p a p e r  and then  c a re fu lly  wound 
w ith  25 ft of n ic h ro m e  w ire  (0. 725 i2/ft), e a ch  tu r n  being  s e c u re d  w ith  a s 
b e s to s  c o rd . The s id e  and bo ttom  of th e  b lo ck  w e re  c o v e re d  w ith  s e v e r a l  
la y e r s  of th ic k  a s b e s to s  c lo th . The en d s  of th e  n ic h ro m e  w ire  p ro tru d e d  
th ro u g h  th e  co v erin g  and w ere  connected  to  a te m p e ra tu re  c o n tro lle r  (Model 
40, F  & M C o rp o ra tio n ). The th e rm o c o u p le  of the  c o n tro l le r  w as in s e r te d  
into a 3 -in  hole d r il le d  from  the  top of the  b lock  and 3 /4  in  in  from  the side . 
A cav ity  c e n tre d  in  th e  top w as m ach ined  to  be co m p lem en ta ry  in shape w ith 
the  low er h a lf  of the  g la s s  su b lim atio n  assem b ly .

T he g la s s  su b lim a tio n  a s se m b ly  w as c o n s tru c te d  fro m  a  50 /3 0  p y re x  
g la s s  b a l l - a n d - s o c k e t  jo in t. T he bottom  h a lf  of th e  a s se m b ly  c o n s is te d  of 
th e  so c k e t s e c tio n  th a t w as s e a le d  to  fo rm  a  fla t b a s e  a t a  d is ta n c e  1. 5 in  
fro m  th e  so ck et. T his se c tio n  re s id e d  in  the  a lum inium  block  and w as filled  
to  w ith in  0. 5 in  of th e  jo in t w ith  a  lo w -m e ltin g  a lloy  (C érro lo w  117, L ock 
heed  C o rp o ra tio n ). The u p p er b a ll jo in t se c tio n  w as fitted  w ith a cold finger 
th a t e n te re d  the w all about 1 in from  the jo in t and ex tended  down th rough  the  
c e n tre  of th e  p ie ce  to  a  po in t p a r a l le l  w ith the  edge of the  jo in t. The u p p e r
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. Fig-1 '
Precipitation, filtration, and sublimation apparatus

p a r t  of th is  s e c tio n  w as ta p e r e d  and ended  w ith a  sh o r t  le n g th  of tub ing  and 
a  12 /5  b a ll  jo in t. By c lam ping  th is  s m a lle r  b a ll jo in t to  a m a te , connection  
w ith  a  s to p -c o c k -c o n tro lle d  h igh -yacuum  line  w as m ade.

T he f i l te r in g  a p p a ra tu s  c o n s is te d  of a  su c tio n  f la s k  c o n n e c ted  to  a 
v acu u m  lin e . A 3 5 -m l W a lte r  c ru c ib le  h o ld e r ,  w ith  th e  g la s s  funnel s te m  
re m o v e d , w as  f i t te d  in to  th e  n ec k  of th e  f la s k . A b a s e  p la te  ( E - 8 B, p r e 
c ip ita tio n  a p p a ra tu s , T ra c e r la b  D iv ision , L a b o ra to ry  fo r E le c tro n ic s , In c .,  
R ichm ond, C alif. ) w as se a te d  snugly  into the ta p e r  of the h o ld e r. T his p la te  
s e rv e d  a s  su p p o rt fo r  th e  f i l te r ,  w hich  w as m ade fro m  s ta in le s s  s te e l  w ire  
m e s h , 10-jum p o re  s iz e  (C h as . Low e Co. , San F r a n c is c o ,  C a lif . ). T he 
w ire  m e sh  w as of 7 /8  in d iam , and in i ts  c e n tre  w as peened  a 'l /1 6 - in - d ia m . 
s ta in le s s  s te e l  ro d , 3 /8 - in  long. (The ro d  fa c ilita te d  the  ra p id  t r a n s f e r  of 
th e  p re c ip i ta te  to  th e  s u b lim a tio n  a s s e m b ly .  ) An O -r in g  of 1 3 /1 6 - in  I. D.
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and 1 /1 6 - in  w a ll th ic k n e s s  w as in te rp o se d  betw eèn  the  s ta in le s s  s te e l  m e sh  
and the su p p o rtin g  p la te  to  c r e a te  an e ffec tiv e  vacuum  se a l.

S ep a ra tio n  p ro c e d u re

T he ir ra d ia t io n  schedu le  fo r the indium  se p a ra tio n s  is  shown in Table I. 
T he tim e  of s e p a ra tio n  w as th e  d if fe ren ce  in  t im e  betw een  the  m id -p o in t of 
the irra d ia tio 'n  tim e  and the  m id -p o in t of the sub lim ation  tim e . The duration

' TABLE I

IR R A D IA T IO N  S C H E D U L E

Time of 
separationa

(s) '

Duration of 
irradiation .

(s) »

Starting time of 
precipitation^ 

(s)

33 . 10 2 (approx.)

36 10 ' 2 "

40 • 10 • • 2 „

50 . . 10 2 "

60 ' 10 “ . 2 ■ "
70 10 . 2 " '

80 10 . 2 ".

'90 ' 10 2 ” '

-, 100 20 ' 2 "

150 . 20 2 "

200 20 ■ ■ ’ 60 ■

250 ' 30 ' 100

300 40 . . 150

400 50 . 300

500 • 70 400

ОоC
D 100 ; • 500

a The time of separation is the difference between the mid-point of the irradiation time 
and the mid-point of the sublimation tim e. . .

b ^ е  starting tim e.of precipitation is the interval of time between the end of theirradi- 
ation and the addition of the precipitating reagent. . , ; |

of su b lim a tio n  t im e  w as m a in ta in e d  c o n s ta n t ( 1 0  s ) , w h ile  th e  i r r a d ia t io n  
tim e  ranged  from  10 to  100 s. A lso included  in the tab le  i s : th e .tim e  at which 
p re c ip ita tio n  w as in itia ted  fo r each  se p a ra tio n  tim e . ‘

U235 (100 m g) to g e th e r  w ith indium  c a r r i e r  (20 mg In+++) w ere  ir ra d ia te d . 
The re a c tio n  v e s s e l  in to  w hich th e  i r r a d ia te d  so lu tio n  w as t r a n s f e r r e d  con
s is te d  of a  5 0 -m l ro u n d -b o tto m  c e n tr ifu g e  tube , f itte d  w ith  a  s id e - a r m  fo r



YIELDS IN NEAR-SYMMETRIC FISSION OF U 235 429

connection  to  vacuum . T his v e s s e l  con tained  1 mg tin  c a r r i e r ,  e thy l alcohol 
(0. 3 m l) and ace ty lace to n e  (0. 50 m l). A fter t r a n s f e r ,  the  rab b it w as im m e
d ia te ly  w a sh e d  by  th e  a c tio n  of s u c tio n  w ith  0. 5 m l of w a te r  ( s e e  F ig . 1), 
and  th e n  25 m l, of 1. 1 N NaOH w e re  s im i la r ly  in tro d u c e d  in to  th e  re a c tio n  
v e s s e l  th ro u g h  the  sa m e  w ash  channel.

T h e  tu b e  w as v ig o ro u s ly  a g i ta te d  fo r  10 s , at w h ich  t im e  th e  c ry s ta l-  
s iz e  w as su ffic ie n tly  la rg e  fo r  e ffec tiv e  f il tra t io n . The m ix tu re  w as rapidly- 
f i l t e r e d  on th e  s ta in le s s  s t e e l  w ire  m e s h , and  b o th  f i l t e r  and  p r e c ip i ta te  
w ere  im m ed ia te ly  floated  on the m olten  alloy m ain ta ined  at 425°C. The upper 
s e c t io n  of th e  su b lim a tio n  a s s e m b ly ,  p r e v io u s ly  lu b r ic a te d  w ith  A p iezo n  
G re a s e  H and c h a rg e d  w ith  liq u id  n itro g e n  in  th e  co ld  f in g e r , w as q u ick ly  
m a te d  to  th e  lo w e r  s e c tio n  and w as s im u lta n e o u s ly  ev a c u a te d . A fte r  10 s 
the sub lim ation  was te rm in a te d  by s e p a ra tio n  of the b a ll joint from  its  socket.

The su b lim ate  w as d isso lv ed  from  the  cold fin g er and su rro u n d in g  p a r ts  
w ith 1 N HC1 and d ilu ted  to  a s ta n d a rd  volum e w ith the sam e acid. The indium 
y ie ld  w as d e te rm in e d  on 0 . 1 a liq u o t of th is  so lu tio n  by e x t ra c tio n  w ith  
8 -q u in o lin o l in  c h lo ro fo rm , a f te r  a d ju s tm e n t of th e  so lu tio n  to  pH 4. 5 [5] . 
T h e  r e m a in d e r  of th e  so lu tio n  w as c o n su m ed  in  th e  d e te rm in a tio n  of Sn12i 
by the ra d io c h e m ic a l p ro c e d u re  of COWAN [6 ]. .The decay  of b e ta - ra y  a c ti
v ity  w as m e a s u re d  on a g as -f lo w  b e ta - r a y  p ro p o rtio n a l co u n te r . A fter su b 
t r a c t io n  of a  lo n g - l iv e d  co m p o n en t, th e  d e c a y  c u rv e  fo r  27. 5 -h  Sn121 w as 
ob ta ined . The e x tra p o la te d  count w as c o r re c te d  fo r c h e m ic a l y ie ld , aliquot, 
se lf-a b so rp tio n , and tin  con tam ination , w ith an average  с о - sublim ation  fac to r 
of 0. 0022, and the  v a lu e  fo r  th e  f ra c tio n  of Sn121 fo rm e d  fro m  In121 is o m e rs  
by the  t im e  of su b lim a tio n  (see  R e su lts  below  and F ig . 2).

W ith th is  p ro c e d u re , the  indium  ch e m ic a l y ie ld  w as (25 ± 10)% and con
ta m in a tio n  of th e  su b lim a te  by tin , cadm ium  and s i lv e r  w as 0. 2%, 0. 7% and 
0. 4% re s p e c tiv e ly . ,

C adm ium  '

T he m e th o d  deve loped  fo r  th e  s e p a ra tio n  of cadm ium  fro m  i ts  d e s c e n 
d an ts  w as b a s e d  upon  th e  so lu b ility  of a  c a d m iu m -a m  m in e  co m p lex  and the  
in so lu b ility  of t in  and  ind ium  in  an  a m m o n ia c a l o x a la te  so lu tio n . F u r th e r  
d econ tam ination  from  in te r fe rin g  daugh ter e lem en ts  was effec ted  by filtra tio n  
of the p re c ip ita te d  so lu tion  th rough  an ad so rb en t. "

F iltra t io n  ap p a ra tu s  ‘

T he f i l t r a t io n  a p p a ra tu s  (F ig . 3) c o n s is te d  of tw o 5 0 /3 0  b a l l  jo in ts , 
b e tw e en  w hich  a  s ta in le s s  s te e l  p la te  ( 3 /8 - in  th ic k , 3 - in  diam.) w as in te r 
p o se d . T h is  p la te  s e rv e d  a s  a  s u p p o r t  fo r  a  3. 7 5 - in  s q u a r e  of s ta in le s s  
s t e e l  f i l te r in g  m e s h  of 2 -/jm  p o re  s iz e  (C has . Low e Co. , S an F ra n c is c o ,  
C a lif . ). .

T he s te m  of th e  lo w er b a ll  jo in t w as ta p e re d  and se a le d  to  a 4 - in  leng th  
of 1 3 -m m  tub ing  to  p e rm it  co n n ectio n  th ro u g h  a ru b b e r  s to p p e r  to  a 250 -m l 
su c tio n  f la sk . .

A 1 /4 - in  w ide X 1 /1 6 - in deep cut from  th e  ou tside  of th e  bottom  su rfa c e  
of the s te e l  p la te  p ro v id ed  fo r a s e a t on th e  lo w er b a ll jo in t. A hole ( 3 /4 - in
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■ F ig .2

■ The growth of Sn121 activity from In121 at various times of In separation.
. (The time of separation is the difference between the mid-point of the irradiation time
. and the mid-point of the sublimation tim e.)

diani.) w as d r ille d  th ro u g h  the c e n tre  of the p la te . T h ree  co n cen tric  channels 
( 1 /4 - in  w ide) and  e ig h t s y m m e tr ic a l ly  ra d ia t in g  c h a n n e ls  w e re  m a c h in e d  
in to  th e  top  s u r fa c e  of th e  p la te  to  e x p e d ite  th e  f i l t r a t io n .

. The r im  of the  u p p e r b a l l  jo in t w as p la ce d  on top of the f ilte r in g  s c re e n  
and  th e  a s s e m b ly  w as  r ig id ly  m a in ta in e d  by  s e c u r in g  b o th  jo in ts  w ith  a  
p in c h  c lam p  (Size 50). To d ir e c t  th e  p r e c ip i ta te d  so lu tio n  e f fe c tiv e ly  and 
r a p id ly  in to  th e  f i l t r a t io n  a p p a ra tu s ,  a  p o w d er funnel (1 0 0 -m m  to p  diam.) 
w as in s e r t e d  in to  th e  u p p e r  b a l l  jo in t. .

To p r e p a r e  th e  f i l t e r  bed , 0. 5 g of B en tone  38 ( p r im a r i ly  a  h e c to r i te  
c la y , su p p lie d  by N a tio n a l L e a d  C om pany , New Y ork , N. Y. ) w as  t r a n s 
f e r r e d  onto the  s ta in le s s  s te e l  f i l te r .  The c lay  w as re p e a te d ly  w ashed  w ith 
w arm  IN  HNO3 u n til it su p p o rted  (without Suction) 20 m l of w a te r  w ith only 
d ropw ise  leakage.

S ep a ra tio n  p ro c e d u re  ' ■
A so lu tio n  of e n r ic h e d  U235 (100 o r  200 m g), cad m iu m  c a r r i e r  

(28 m g C d++) and indium  c a r r i e r  (20 m g In ’1"1”1') w as i r ra d ia te d  fo r 10 s . The
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Filtration apparatus for cadmium separations

i r r a d ia te d  so lu tio n  w as t r a n s f e r r e d  to  a  r e a c tio n  v e s s e l  c o n s tru c te d  fro m  
a 1 0 0 -m l round  bottom  cen trifu g e  tube, fitted  w ith a s id e -a rm  fo r connection 
to  vacuum . T his v e s s e l  con ta ined  22 m l of the  p re c ip ita tin g  solution. (The 
p re c ip ita tin g  so lu tio n  c o n s is te d  of NH4 OH (1. 5N) and (NH4)2C2 0 4  (0. 05M ). ) 
T h e  so lu tio n  w as h e a te d  to  e b u llit io n  ju s t  b e fo re  t r a n s f e r  o f th e  f is s io n  
so lu tion . Follow ing th is  t r a n s f e r  the  p re c ip ita te d  fiss io n  so lu tion  was poured  
onto the p re p a re d  f il te r  at a p re d e te rm in e d  tim e . The filtra tio n  was com plete 
in about 1 s . The suc tion  f la sk  th a t co llec ted  the f il tr a te  contained a definite 
volum e of s ta n d a rd iz e d  tin  c a r r i e r .

T he f i l t r a te  w as a c id if ie d  w ith  c o n c e n tra te d  HC1 and w as d ilu ted  to  
25. 0 m l. A c o lo r im e tr ic  p ro c e d u re  [7J w as app lied  to  a 1 -m l aliquot of th is  
so lu tio n  to  d e te rm in e  th e  cad m iu m  y ie ld . S e v e ra l h o u rs  a f te r  ir ra d ia t io n ,  
th e  r e m a in d e r  of th e  d ilu ted  f i l t r a te  w as tr e a te d ,  f i r s t  w ith 1(Щ NaOH u n til 
th e  a p p e a ra n c e  of p e rm a n e n t s lig h t tu rb id i ty  and  th e n  w ith  1. 5 m l of co n 
c e n tra te d  HC1. A fte r th is  pH ad ju s tm en t Sn121 w as d e te rm in e d  as d e s c r ib e d  
above. “

By th is  s e p a r a t io n  p r o c e d u re  40-50%  of th e  c a d m iu m  w as r e c o v e r e d  
in  the  f i l t r a te .  C o n tam in atio n  by indium  and tin  in th is  so lu tio n  w as 0. 06% 
and 0. 3% re s p e c tiv e ly . ' .

S ilv e r

The se p a ra tio n  of s i lv e r  from  the  descendan t chain  e lem e n ts  w as b ased  
upon th e  w ell-know n red u c tio n  of ion ic s i lv e r  by m e ta llic  copper.
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F iltra t io n  a p p a ra tu s  ,

T he f i l t r a t io n  a p p a ra tu s  w as a d a p te d  f ro m  a  c o m m e rc ia l ly  a v a ila b le  
f i l te r  to w er (T ra c e r la b ) . A d isc  (7 /8 - in  diam ) of 10-/um p o re  s iz e  s ta in le s s  
s t e e l  m e s h  (C h as . Low e C o . ,  San F ra n c is c o )  r e p la c e d  th e  p o ro u s  s t e e l  
s te m . T he w ire  m e s h  s u p p o r te d  1 g of c o p p e r  p o w d er. T he p o w d er w as 
w ashed  s e v e r a l  m in u te s  b e fo re  u se  w ith  10 m l 1. 6 N HNQc¡. The to w er was 
co n n ected  to  a su c tio n  f la sk  and the f il t r a t io n  r a té  w as 30 m l/ s .

S e p a ra tio n  p ro c e d u re

U 235 (100 m g) in  0. 6  m l 4N-HNQ3 w as i r r a d ia te d  10 s and  th e n  t r a n s 
f e r r e d  by su c tio n  to  a  tube con ta in ing  10 m l of 4N HNO3 . The ra b b it  w as 
w a sh e d  w ith  5 m l 4N HNO3 and  th e  co m b in ed  so lu tio n  w as p a s s e d  th ro u g h  
th e  f i l t r a t io n  a p p a ra tu s  at a  d efin ite  tim e  a f te r  the  ir ra d ia tio n . The copper 
bed  w as w ash ed  im m e d ia te ly  w ith  5 m l 1. 6N_HN03. C opper and supp o rtin g  
s ta in le s s  s te e l  m esh  w ere  t r a n s f e r r e d  to  a cen trifuge  tube containing a known 
volum e of s ta n d a rd iz e d  tin  c a r r i e r .  C o n cen tra ted  HNO3 was added dropw ise 
to  d isso lv e  the copper, and 10 m l s a tu ra te d  NH4 CI w ere added to the solution. 
T he so lu tio n  w as a d ju s te d  to  pH 8  w ith  NH4 OH, and th e  p r e c ip ita te  th a t 
fo rm e d  w as co llec ted  by ce n trifu g a tio n . To the p re c ip ita te  w ere  added 10m l 
of c o n c e n tra te d  NH4OH and the  m ix tu re  w as s t i r r e d  tho rough ly  to  so lu b ilize  
th e  r e s id u a l  c o p p e r  p r e c ip i ta te .  T he m ix tu re  w as c e n tr ifu g e d  and, a f te r  
decanting  the e x c e s s  su p e rn a ta n t liqu id , 1 m l of co n c en tra ted  HC1 was added 
to  th e  p re c ip ita te . The r e s u lta n t  so lu tion  w as ana ly sed  fo r Sni2l. .

By th is  p ro ce d u re  s i lv e r  w as e s se n tia lly  quan tita tive ly  rec o v e re d  (98.3%) 
and th e  co p p e r b ed  w as c o n ta m in a te d  w ith  cad m iu m , ind ium  and t in  to  th e  
ex ten t of 0. 06%, 0. 06% and 0. 03% re s p e c t iv e ly .

M a ss-1 2 1  chain y ie ld

Two ra b b its  each  w ith 100 m g of U235 so lu tion  w ere  ir ra d ia te d  fo r 300 s-. 
About 18 h a f te r  th e  ir ra d ia t io n ,  s ta n d a rd iz e d  tin  c a r r i e r  w as added to  the  
so lu tion , and then  the so lu tion  was d ilu ted  to 25. 0 m l w ith w ate r. Two 10-m l 
a l iq u o ts  fro m  e a c h  s a m p le  w e re  r a d io c h e m ic a lly  a n a ly se d  fo r  tin . B e ta -  
d ecay  m e a s u re m e n ts  w e re  m ad e  as b e fo re  and th e  d a ta  w e re  re s o lv e d  in to  
27. 5 h Sn121, 9. 4 -d  Sn125 and 125-d  Sn123 by a co m p u te r  p ro g ra m m e  m ethod . 
M o "  rad io c h em ica l an a ly ses  [8 ] w eré  p e rfo rm e d  in duplicate on 2 -m la liquo ts 
from  each  sam p le  to e s tim a te  the to ta l num ber of fiss io n s .

RESULTS .

Indium

T he n u m b e rs  of Sn121 co u n ts  n o rm a liz e d  to  1012 f is s io n s  and  ex tend ing  
fro m  s e p a ra tio n  tim e s  of 33 to  600 s a p p e a r  as  c i r c le s  in  F ig . 2. F o r  co m 
p a ra tiv e  p u rp o se s  the  cu rv e  d e s c r ib e d  by WAHL and NETHAWAY [9], to 
g e th e r  w ith  th e  r e la t iv e  c o n tr ib u tio n  of e a c h  of tw o  in d iu m  is o m e r s ,  a r e
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show n by in te r ru p te d  lin e s . O ver the  in te rv a l 200-600 s , a reg io n  in w hich 
th e  c o n tr ib u tio n  of th e  3 0 -s  In 121 i s o m e r  is  n e g lig ib le , l in e a r  r e g r e s s io n  
a n a ly s is  y ie lded  a h a lf- life  of 3. 1^о‘з m:'-n f° r  the lo n g e r- liv e d  iso m e r . This
v a lu e  c o in c id e s  w ith  th e  p re v io u s ly  r e p o r te d  h a l f - l i f e  [9, 10] , and  is  r e 
p re se n te d  by the  so lid  lin e ,in  F ig . 2. A cum ulative f iss io n  y ie ld  of 3.2X10“3% 
w as ca lc u la ted  fo r th is  lo n g e r- liv e d  iso m e r .

T he e x p e r im e n ta l p o in ts  ob ta ined  fo r  s h o r te r  s e p a ra tio n  tim e s  d ev ia te  
s h a rp ly  f ro m  th e  p re v io u s ly  d e s c r ib e d  re la t io n s h ip  of W ahl and N ethaw ay. 
T h e se  p o in ts  a r e  m o r e  o r  l e s s  ra n d o m ly  d is t r ib u te d  w ith in  a  c l u s te r  and  
l ie  c o n s id e ra b ly  b e lo w  th e  c u m u la tiv e  c u rv e . .

C adm ium

F ig u re  4 show s .the c o u n t- r a te  of Sn121 n o rm a liz e d  to  1012 f is s io n s  fo r  
18 s e p a ra t io n s  of c a d m iu m  ex ten d in g  in  t im e  fro m -3  to  42 s a f te r  f is s io n . 
S e p a ra tio n s  beyond  42 s w e re  p re c lu d e d  by low  c o u n t - r a te  and r e la t iv e ly  
g r e a te r  co n trib u tio n  of a  com ponen t lo n g e r  liv e d  than  Sn121. The l in e a r  r e -

. TIME OF SEPARATION (S) .

■ . . . Fig- 4  .
The growth of Sn121 activity from Cd121 at various times of Cd separation. (The time of separation is 
, the difference in time between the end of the irradiation and the end of filtration.)
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. la tio n sh ip  b e tw een  th e  lo g a r i th m  of th e  c o u n t - r a te  and  s e p a r a t io n  t im e  is  
ap p a re n t. The h a lf - l if e  of C d 121 d e r iv e d  f ro m  th e s e  d a ta  by th e  m eth o d  of 
l e a s t  s q u a r e s  is  12. 8 to‘f  s .  An e m p ir ic a l ly  d e te rm in e d  c o r r e c t io n  fo r  
th e  counting  e ff ic ien c y  of a  0. 38-M eV  b e ta  r a y  w as a p p lie d  to  th e  counting  
r a te  of Sn121 to  ob ta in  th e  q u an tity  of Cd121 p r e s e n t  a t the  end of th e  i r r a d i 
a tio n . Cd121 w as c o r r e c te d  fo r  i t s  d e c a y  d u rin g  th e  c o u r s e  of th e  i r r a d i 
a tio n  by  th e  e x p re s s io n

Y _ N ' M
F  (1 - е‘ Хт) ( e ‘Xt) .

w h e re  Y is  th e  cu m u la tiv e  C d 121 y ie ld , N 1 th e  n u m b e r of a to m s a t t im e  t ,  t  
th e  tim e  s in c e  the end of th e  ir ra d ia t io n ,  F  th e  f is s io n  r a te ,  т th e  d u ra tio n  
of the ir ra d ia tio n , and A the  decay constan t for Cd121. The cum ulative fission  
y ie ld  of C di21th u s  w as c a lc u la te d  a s  (6 . 4 ± 0. 5)X 10 ' 3 %. T h e re fo re ,  th e  
c u m u la tiv e  f ra c tio n a l  f is s io n  y ie ld  of C d121 is  0. 53 ± 0. 09 (com puted  w ith  
th e  v a lu e  fo r  th e  to ta l  c h a in  y ie ld  g iv en  below ).

S ilv e r

In the  s e a rc h  fo r Ag121 12 i r ra d ia t io n s  w e re  p e rfo rm e d  and se p a ra tio n s  
w e re  m ade  in  the  in te rv a l  of 3. 5 to  60 s a f te r  th e  end of f is s io n . D augh ter 
Sn121 w as u n d e tec ted  even  in  th e  s h o r te s t  t im e  of se p a ra tio n .

M a s s - 121 chain y ie ld

T he m a s s - 121 cha in  y ie ld  as m e a s u re d  by 27. 5 h Sn*21 w as d e te rm in e d  
to  be  (1. 1 ± 0. 1) X 10* 2 %. T h is  v a lu e  to g e th e r  w ith  th e  f is s io n  y ie ld  of 
S n 121m ( ~ 2 5 y r )  [11] g iv e s  a  t o t a l  c h a in  y ie ld  o f (1. 2 ± 0. 1 )X  1 0 ' 2  %.

D ISCU SSIO N

The deviation  of ejqperim en tal po in ts  ob ta ined  fo r sh o r t indium  se p a 
ra t io n s  fro m  th e  d a ta  of WAHL and NETHAWAY [9] is  ex p la in ed  by th e  d e 
pendence of In121 upon f is s io n  p r e c u r s o r s .  By c o n tra s t  w ith s e p a ra tio n s  at 
200 s and la te r ,  fo r  s h o r te r  t im e s  (33-150 s) the ace ty lace to n a te  w as p r e c i 
p ita te d  v e ry  soon a f te r  the  i r ra d ia t io n  (Table I). In the  p re c ip ita tio n  p h ase  
of se p a ra tio n  the indium  p r e c u r s o r s ,  s i lv e r  and cadm ium , m ay be expected  
to  fo rm  an in so lu b le  oxide and  h y d ro x id e  re s p e c tiv e ly .  A lthough the tim e  . 
be tw een  p re c ip ita tio n  and su b lim atio n  is  a p e r io d  in  w hich th e se  p r e c u r s o r s  
p ro b a b ly  h av e  fu lly  d ec ay e d , th e  in d iu m  p ro d u c e d  in  th is  d ec ay  w as  p r e 
su m ab ly  in  a fo rm  d iffe ren t fro m  the  su b lim ab le  ace ty lace to n a te ] th e re fo re  
i ts  p re s e n c e  w as u n d e tec ted .

T he r e s u l t s  of th e  s i lv e r  s e p a ra tio n s  in d ic a te  e i th e r  th a t th e  h a lf - l if e  
of Ag121 is  c o n s id e ra b ly  le s s  th a n  s e v e r a l  se co n d s  o r  th a t i t s  f is s io n  y ie ld  
is  in o rd in a te ly  low .
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F ro m  th e  y ie ld s  fo r Cd121, and th e  a s su m p tio n s  th a t th e  d is tr ib u tio n  of 
n u c le a r  c h a rg e  is  G au ss ia n  and th a t th e  w idth  p a r a m e te r  a is  0. 62 [1 2 ], a 
v a lu e  of 48. 45 w as com pu ted  fo r  Zp. •

E x p e r im e n ta l in fo rm a tio n  about ch a rg e  d is tr ib u tio n  fo r  m a s s  n u m b e rs  
in  the  reg io n  of n e a r  s y m m e tr ic  f is s io n  w as p re v io u s ly  u n av a ila b le . It w as 
th e re fo re  of in te r e s t  to  co m p are  Z P fo r  A = 121 w ith the e m p ir ic a l  ZP function 
d e s c r ib e d  by WAHL e t a l. [12J. T h is  function  is  show n in F ig . 5, in w hich 
c o m p le m e n ta ry  lig h t (1 ) and  h ea v y  (h) p r im a r y  f r a g m e n ts  w e re  m a tc h e d  
on th e  a b s c is s a  a c c o rd in g  to  th e i r  m a s s  n u m b e r  (A ') b e fo re  n e u tro n  e v a 
p o ra tio n . The f ra g m en t m a ss  n u m b er A ' w as in te rp o la te d  fro m  d a ta  on the

120 130 140 150 160

' A'h

116 106 9 6  8 6  7 6

A'l .
Fig. 5

Zp value from this work and the empirical Zp function of WAHL et al. [12]

n u m b e r  of n e u tro n s  e m itte d  p e r  f ra g m e n t [1] . In th e  o rd in a te  a  m u lt ip le  
of th e  m a s s  n u m b e r  is  s u b tr a c te d  f ro m  Z P. T he m u lt ip le  is  (Z f/A f ), th e  
r a t io  of atom ic to  m a ss  nu m b er fo r the  fission ing  nucleus, U236. The sm ooth 
and continuous line r e p re s e n ts  the  Zp function th a t b e s t f its  the ex p e rim en ta l 
d a ta . The b ifu rc a tio n  show n by tw o a r ro w s  d isp la y s  a l te rn a t iv e s  in  the  ZP 
function . The s h a rp  r i s e  in  Zp n e a r  th e  5 0 -p ro to n  sh e ll  edge w as b a se d  on 
th e  s m a ll  independen t y ie ld  of I128. W ith re c o g n itio n  th a t ev id en ce  fo r  th is  
re la t io n s h ip  r e s te d  h e a v ily  on on ly  a  s in g le  v a lu e , th e  l e s s  r a d ic a l  a l t e r 
n a tiv e  w as also, d raw n  by  WAHL e t a l ,  [1 2 ]. T he e x p e r im e n ta l  v a lu e  fo r  
Zp at A = 121 (A 1 = 124. 4) fa v o u rs  th e  l a t t e r  a l te rn a t iv e  (see  F ig . 5).

T he e ffec t of p o s s ib le  i s o m e r is m  in  C d 121 on th e  Zp fu n c tio n  w as co n 
s id e re d .  T he e x is te n c e  of tw o is o m e r ic  s ta te s  fo r  Cd121 is  s u g g e s te d  by 
c o m p a riso n  of the  n u c lid e  w ith  th e  c h a r a c te r i s t i c s  of r e la te d  neig h b o u rin g  
n u c l id e s  th a t c o n ta in  an  odd n e u tro n  o r  p ro to n , e . g . C d 115, C d 117, C d119, 
Sni23j T e 125 and Хе1ЭТ. If one of the iso m e ric  s ta te s  w ere  su b stan tia lly  
s h o r te r  liv e d  th a n  th e  s e v e r a l  se c o n d s  r e q u i r e d  fo r  s e p a r a t io n ,  i t  w ould
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re m a in  u n d e tec ted . . Such a c irc u m s ta n c e  w ould r e s u l t  in  an ap p a ren t v alue 
of Zp g r e a te r  th an  th e -a c tu a l v a lu e . . •

C le a r ly  fu r th e r  in fo rm a tio n  is  r e q u ir e d  to  c h a r a c te r iz e  th e  n a tu re  of 
Zp in  the  re g io n  of s y m m e tr ic  f is s io n . ,

T h e  c u m u la tiv e  f is s io n  y ie ld  of Sn121 (27. 5h) w as m e a s u r e d  to  be  
(1. 1 ± 0. 1) X 10 ' 2 %, ,a s  com pared  to  the sing le l i te r a tu re  value of 1.5X10*2%. 
T aking  th e  cu m u la tiv e  y ie ld  of. Snl21m (25 y r )  a s  0. 08 X 10 ‘ 2 % and w ith the 
re a s o n a b le  a s su m p tio n  th a t th e  in d ep en d en t f is s io n  y ie ld  of Sb121 is  n e g l i
g ib le , th e  f is s io n  m a s s  y ie ld  fo r  m a s s - c h a in  121 is  (1. 2 ± 0. 1) X 10 - 2  % 
in  th e rm a l- n e u t ro n  f is s io n  of U 235. •

The c u r re n tly  av a ilab le  in fo rm a tio n  on th e  gene tic  re la tio n sh ip s  am ong 
the  m e m b e rs  of th e  m a s s - 1 2 1  ch a in  fo rm e d  in  th e  th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  
of IJ235 a re  show n below , to g e th e r  w ith h a lf - l iv e s , cum ulative  f is s io n  y ie ld s  
and  an  u p p e r  l im i t  fo r  th e  in d e p en d e n t y ie ld  of Sn121. T he v a lu e  f o r  th e  
independent fo rm a tio n  of S n121, and the  f ra c tio n a l co n trib u tio n  of In is o m e rs  
to  Sn121 y ie ld  w e re  g iv en  by W AHL and  NETHAW AY [9] and th e  y ie ld  of 
Sn i ‘2im w as d e te rm in e d  by O RTH  [11].

In 121 Sn121ln
. 3 .1  m in  ~  25 y r  .

^  0. 0013%

SUMMARY .

Cd121 w as id en tified , and i ts  h a lf - l if e  and cum ula tive  f is s io n  y ie ld  w ere

d e te rm in e d  to  be 1 2 .8 to 'f  s and (6 . 4 ± 0 .5 ) X 1 0 '3 % re sp e c tiv e ly . If th e
• '  \

n u c le a r  c h a rg e  d is t r ib u t io n  c u rv e  is  G a u s s ia n  w ith  a  w id th  p a r a m e te r  o f 
0. 62 a s  g iven  by W ahl e t a l . , th e  cu m u la tiv e  f is s io n  y ie ld  of Cd121 le a d s  
to  a value  of 48. 45 fo r the m o st p ro b ab le  n u c le a r  charge  (Zp) for m ass-cha in  
121. A 5 0 -p ro to n  s h e l l  e ffec t is  not ev id en t fro m  th is  v a lu e  of Zp; a l t e r 
n a tiv e ly , the  v a lu e  su g g e s ts  a  sm o o th  a p p ro a c h  of th e  ZP function  to w a rd s  
th e  p o in t of s y m m e tr ic  f is s io n .

T he cu m u la tiv e  f is s io n  y ie ld  of In m  (3. 1 m ) w as d e te rm in e d  to  be 
3. 2 X 10-3%.

E vidence  fo r  e x is te n c e  of Ag121 w as not o b se rv e d ; th u s e i th e r  i ts  h a lf 
life  is  s h o r te r  than  s e v e r a l  se co n d s  o r  i ts  f is s io n  y ie ld  is  in o rd in a te ly  low .
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The f is s io n  y ie ld  fo r m a s s -c h a in  121 in  th e rm a l-n e u tro n  f is s io n  of 
w as d e te rm in e d  to  be (1. 2 ± 0. 1)X 10"2 %.

F a s t  ch e m ic a l s e p a ra tio n  techn iques have been developed b ased  on su b li
m ation  of a m e ta l ch e la te , p re c ip ita tio n  and m e ta l red u c tio n  re a c tio n s . Iso 
la tio n  of ind ium  in  about 30 s w as a c co m p lish e d  by p re c ip ita t io n  and su b li
m a tio n  of i ts  a c e ty la c e to n a te . C adm ium  as  an am m ine  co m p lex  w as s e p a 
ra te d  3 s' a f te r  f is s io n  f ro m  hyd ro x id e  and o x a la te  p r e c ip i ta te s  of cha in  
m e m b e rs ,  ind ium  and  tin . I so la t io n  of s i lv e r  w as a c c o m p lish e d  in  3 s by 
re d u c tio n  of ion ic  s i lv e r  by fin e ly  d iv ided  co p p e r  p o w d er.
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

NEUTRON-INDUCED FISSION OF ACTINIUM-227, PROTACTINIUM-231 AND NEPTUNIUM-237: 
MASS DISTRIBUTION.. Results of radiochemical studies on the mass distribution in the neutron-induced fission 
of actinium-227, protactinium-231 and neptunium-237 have been presented. This work has been carried out 
as part of a programme to determine the mass distribution in the fission of heavy elements as a function of 
Z and A. All irradiations have been carried out in the core of the swimming-pool type reactor APSARA with 
cadmium shielding wherever necessary. Relative yields of several fission product nuclides have been obtained 
by a method involving a comparison of the fission product activities from the respective targets with those 
formed from uranium-235 simultaneously irradiated. Thermal-neutrçn fission yields of uranium-235 have 

. been assumed. These results indicate a predominantly asymmetric mass distribution in all the three cases, 
and also a distinct though small symmetric peak in the case of actinium-227.

FISSION DE 227 Ac, 231 Pa ET 237Np PAR DES NEUTRONS: DISTRIBUTION DÈS PRODUITS SELON 
LA MASSE. Les auteurs indiquent les résultats d'études radiochimiques sur la distribution, selon la masse, 
des produits de la fission de 227 Ac, 231 Pa et 237 Np par des neutrons. Ces travaux ont été exécutés dans le cadre 
d'un programme de détermination de cette distribution dans le  cas d'éléments lourds. Toutes les opérations 
d'irradiation ont eu lieu dans le coeur de la pile piscine APSARA, en prévoyant une protection en cadmium 
losqu'il le fallait. Pour obtenir les rendements relatifs en plusieurs produits de fission, les auteurs ont utilisé 
une méthode comportant la comparaison entre l'activité des produits de la fission des diverses cibles et celle 
des produits de la fission de l'uranium-235 irradié simultanément. Pour les rendements de la fission de 235U 
par neutrons thermiques, ils ont adopté les valeurs déjà établies. . Les résultats révèlent poür tous les trois cas 
une distribution essentiellement asymétrique, ainsi que la présence d’un pic symétrique trèsnet quoique faible 
dans le cas de l'actinium-227.

РАСПРЕДЕЛЕНИЕ МАСС ПРИ ДЕЛЕНИИ АКТИНИЯ-227, ПРОТАКТИНИЯ-221 И НЕП
ТУНИЯ-237, ВЫЗВАННОМ НЕЙТРОНАМИ. Сообщаются результаты радиохимического ис
следования распределения масс при делении актиния-227, протактиния-231 и нептуния-237 

1 под действием, нейтронов. Эта работа была проведена в качестве части программы по опре
делению распределения масс при делении тяжелых элементов как функции Z и А. Все облу
чения были произведены в активной зоне реактора бассейнового типа "Апсара" с использованием 
кадмиевой защиты там, где это представлялось необходимым. Относительные выходы различ
ных радиоизотопов, образующихся в качестве продуктов деления, были получены путем срав
нения активностей продуктов деления, полученных от соответствующих мишеней, с активно
стями продуктов деления одновременно облученного урана-235. Было сделано предположение, 
что эти выходы продуктов деления урана-235 получены под действием тепловых нейтронов. 
Эти результаты указывают на то, что во всех трех случаях преобладает асимметричное рас
пределение масс и что для актиния-227 наблюдается определенный, хотя и малый симметрич
ный пик. . -

DISTRIBUCION DE MASAS EN LA FISION DEL ACTINIO-227, PROTACTINIO-231 Y NEPTUNIO-237 
INDUCIDA' POR NEUTRONES. La memoria presenta los resultados dé estudios radioqufmicos de la distribución 
de masas en la fisión del actinio-227, protactinio-231 y neptunio-237 inducida por neutrones. Estos trabajos

4 3 9
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se llevaron a cabo сото parte de un programa de'determinaciones de la distribución másica en función de Z 
y A durante la fisión de elementos pesados. Todas las irradiaciones se efectuaron en el cuerpo del reactor. 
"APSARA", de tipo piscina, empleando un blindaje de cadmio en caso de necesidad. Los rendimientos rela
tivos de varios núclidos producidos por fisión se han determinado comparando sus actividades en los blancos 
respectivos con las halladas en el uranio-235 irradiado simultáneamente. Los cálculos se basaron en los ren
dimientos de fisión del uranio-235 por neutrones térmicos. Los resultados indican que en los tres casos se 
produce una distribución másica predominantemente asimétrica; para el actinio-227, se observa además un 
máximo simétrico, de poca altura pero bastante nítido.. •

INTRODUCTION

F is s io n  of n u c le i in th e  re g io n  of go ld  [1], b ism u th  [2] and  le a d  [3] is  
s y m m e tr ic  w h ile  lo w -e n e rg y  f is s io n  of u ra n iu m , p lu to n iu m  and  h e a v ie r  
e le m e n ts  is  h igh ly  a s y m m e tr ic  [4]. In b e tw een  th e se  two m a s s  re g io n s , a 
t r a n s i t io n  f ro m  s y m m e tr ic  to  p re d o m in a n tly  a s y m m e tr ic  f is s io n  s e e m s  to  
e x is t  [3]. T h u s , f is s io n  of R a226 in d u ced  by c h a rg e d  p a r t i c l e s  [5 -8 ] and 
photons [9] r e s u l t s  in  tr ip le -p e a k e d  m a ss  d is tr ib u tio n . H elium  ion-induced  
f is s io n  of even  a  h e a v ie r  n u c le u s  lik e  U233  h a s  b ee n  found to  g ive  a  t r i p l e 
h u m p ed  d is t r ib u t io n  w h ile  U 235 and  U238 g av e  only  d o u b le -p e a k e d  c u rv e s  
[10, 11]. The n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of ac tin id e  e le m e n ts  h as  been  u n d e r
ta k e n  to  find  th e  t r e n d  in  m a s s  d is t r ib u t io n .  W ork on th e  f is s io n  of T h 232 

by f a s t  n e u tro n s  f ro m  th e  sw im m in g  p o o l r e a c to r  A PSA RA  h as  show n th e  
p re s e n c e  of a s m a ll  th ird  p ea k  in  the  tro u g h  re g io n  [12]. T h is  o b se rv a tio n  
s u g g e s te d  th a t  a  s tu d y  of th e  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of a c tin iu m  m a y  be 
m o re  in te re s t in g ,  p a r t i c u la r ly  a s  th e r e  is  no r e p o r te d  d a ta  on. th e  f is s io n  
of any ac tin iu m  iso to p e . T h is  p a p e r  d e s c r ib e s  th e  r e la t iv e  y ie ld s  in  th e  
fis s io n  of Ac227, P a 231 and Np237 by r e a c to r  n eu tro n s. . The re p o rted  [4] th r e s 
h o ld s  fo r  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  fo r  th e s e  th r e e  n u c l id e s  a r e  1. 3 M eV, 
0. 4 MeV and 0. 3 MeV re s p e c tiv e ly .  W hile th e  f is s io n  of Np237 w as e a r l i e r  
s tu d ied  by FORD and GILM ORE [13] w ith  f is s io n  sp e c tru m  n eu tro n s  and by 
COLEM AN et al. [14] w ith 1 4 -MeV n e u tro n s , Ac227 and P a 231 a r e  re p o r te d  
h e re  fo r  the  f i r s t  t im e .

EX PE R IM E N T A L  ' .

The g e n e ra l e x p e r im e n ta l techn iques u sed  fo r the d e te rm in a tio n  of m a ss  
y ie ld s  a r e  s im i la r  to  th o s e  r e p o r te d  e a r l i e r  [12]. O nly e s s e n t i a l  p o in ts  
a r e  m e n tio n e d  h e r e .  . .

. The co m p a riso n  m ethod  w as u se d  fo r the  d e te rm in a tio n  of the re la tiv e  
f is s io n  y ie ld s  [12]. U ran ium  w as a lw ays i r r a d ia te d  s im u lta n eo u sly  w ith the 
ta rg e t  nuclide under study, and the fis s io n  p ro d u c ts  under considera tion  w ere 
is o la te d  f ro m  b o th . T he r e f e r e n c e  n u c lid e  (S r91 in  th e  c a s e  of Ac227 and  
B a 1̂  in  th e  o th e r  tw o c a s e s )  w as is o la te d  in  a l l  i r r a d ia t io n s  and  u s e d  a s  
an in te rn a l  s ta n d a rd . M oúnting and. counting of the  c o rre sp o n d in g  sa m p le s  
w as done in th e  s a m e  w ay so  th a t g e o m e try , a b s o rp tio n  and s c a t te r in g  
c o r r e c t io n s  w e re  c a n c e lle d .
- Defining "D" as the ra tio -o f the to ta l ac tiv ity  Ax of any fiss io n  product X 
fo rm e d  to  th a t of th e  to ta l  a c tiv i ty  A$ of th e  r e f e r e n c e  nu clid e  S fo rm e d  in
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th e  s a m e  f is s io n  u n d e r  th e  s a m e  c o n d itio n s , and  "R "  a s  th e  r a t i o  of D m,
th e  D -v a lu e  in  a  p a r t i c u l a r  f i s s io n  (w h e re  N = Ac227, P a 231 o r  Np237) and  
Du = th e  D -v a lu e  in  u ra n iu m  f is s io n ,  w e h av e

w h e re  Yx is  th e  f is s io n  y ie ld  of th e  p a r t i c u la r  n u c lid e , Xx i t s  d ec ay  con -

If Ys /Y 's is  a r b i t r a r i l y  s e t  e q u a l to  1, th e n  Yx = R Y 'x . T h e  p ro d u c t of 
R and  (Y 'x) g iv e s  a  r e la t iv e  v a lu e  fo r  th e  y ie ld  of X in  th e  f is s io n  of th e  
n u c lid e  N. T h is  c o m p a r is o n  m e th o d  o b v ia te s  th e  n e c e s s i ty ,  of ab so lu te  
counting of the  n u c lid es  u n d e r c o n s id e ra tio n , but is  co m p a ra b le  in  a c cu rac y  
to  o th e r  m e th o d s . ■

Ac227 ob ta ined  from  A m ersh am  w as u sed  in th is  study. The Ra226 content 
of the  sa m p le  w as e s t im a te d  and found to  be le s s  than  0 . 1 %, and the f is s io n  
con tribu tion  from  th is  would be m uch le s s  than  0. 1 %. The Ac227 was e le c tro 
p la ted  on p la tinum  backing  in 1 0 0 -/ug am ounts follow ing a p ro c e d u re  re p o r te d  
e ls e w h e re  [15] and u se d  a s  a  ta r g e t .  T he ta r g e t  w as c o v e re d  w ith  tw o th in  
a lu m in iu m  fo ils ,  0 . 2  m g /c m 2 e a c h  (to p re v e n t d i r e c t  c o n ta c t  b e tw e e n  th e  
.re c o il c a tc h e r , and ac tin ium  and its  daugh ter p ro d u c ts)  and then  w ith " su p e r
p u re "  alum in ium  fo il, 0 . 0 0 1 - in  th ic k , a s  c a tc h e r  fo r re c o ilin g  f is s io n  f ra g 
m e n ts .  A few  b la n k  fo ils  of " s u p e rp u re "  a lu m in iu m  w e re  a lso  kep t beh ind  
th e  ta rg e t ,  and th is  t a r g e t - r e c o i l  c a tc h e r  a s se m b ly  w as th e n  w ra p p ed  w ith 
cadm ium  fo il (about 500 m g /c m 2).to  re d u c e  th e  f is s io n  of T h 227 (daugh ter of 
Ac227) and (n, 7 ) re a c tio n s  in ac tin ium  and in any tr a c e  im p u ritie s  in the re c o il 
c a tc h e r . The e n t i r e  a s se m b ly  w as e n c lo se d  in  an a lum in ium  c o n ta in e r  and 
i r r a d ia te d .

The r e c o i l  tech n iq u e  allow ed an ac tin ium  ta rg e t  to  be r e - u s e d  fo r  i r r a 
d ia tio n , and a lso  s im p lif ie d  c h e m ic a l s e p a ra tio n s  by avoid ing  th e  p re s e n c e  
of a c tin iu m  and i ts  d au g h te r  p ro d u c ts  in  th e  so lu tio n  to  be  a n a ly se d .

U ran ium  con ten t of P a 231 ob ta ined  fro m  H arw ell w as checked  by so lven t 
e x t r a c t io n  of u ra n iu m  and  f lu o r im e t r ic  e s t im a t io n  of th e  s a m e  and  found 
to  b e  l e s s  th a n  0. 1%. Np237,w h ich  w as  o b ta in e d  f ro m  O ak R id g e  N a tio n a l
L a b o ra to ry  and found to  c o n ta in  s m a ll  q u a n titie s  of P u 239 , w as p u r if ie d  by 
so lv en t e x tra c tio n  w ith  TTA , and th e  p u r if ie d  m a te r ia l  co n ta in ed  no d e te c t

D n = (AX )N /(A S)N; = (AX)U /(A S)U and  R x = DN /D d .

T he a c tiv i ty  A x is  r e la te d  to  th e  f is s io n  y ie ld  a s  g iv e n  by  th e  e x p r e s s io n

Ax - Yx Xx f E x

s ta n t ,  f th e  to ta l  n u m b e r  of f i s s io n  e v e n ts  ta k in g  p la c e  in  th e  ta rg e t-  and  
E x th e  co u n tin g  e f f ic ie n c y  fo r  th e  f is s io n  p ro d u c t.  T h en

R _ (Yx E x)n 
"■ (Ys Asf E s )n

(Y'X V 'E x ) u  _ (Yx /Y s )N 
(Y's Asf 'E s )и " (Y'x /Y 's b

Yx = R Y'
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ab le am ounts of p lu ton ium . S u itab le  a liq u o ts  of P a 231 (about 1 mg) and Np237 

(about 2 m g) w ere  e v a p o ra te d  in  q u a r tz  am p o u les  and w rap p ed  in  cadm ium  
fo ils .  In th e  c a s e  of p r o ta c t in iu m , th e  ca d m iu m  w ra p p in g  w as to  re d u c e  
th e  ( n ,7 ) r e a c t io n  and  f is s io n  of T h 227 (d a u g h te r  of P a 231), P a 232 and  a lso  
of U232, w hich  have a  v e r y  h igh  c r o s s - s e c t i o n  fo r  th e r m a l  f is s io n .  S im i
la r ly  w ith  Np237, th e rm a l  f is s io n  of Np238 and any Np236 w as re d u c e d  by 
cad m iu m  w rapp ing .

N a tu ra l  u ra n iu m  w as i r r a d ia te d  w ith  th e  above m a te r ia l s  in  th e  sa m e  
c o n ta in e r .  I r r a d ia t io n s  w e re  c a r r i e d  out in  a  fixed  p o s it io n  in th e  c o re  of 
APSARA r e a c to r  so  th a t the  sa m e  n e u tro n  sp e c tru m  w ould ca u se  f is s io n  w ith 
no m a jo r  v a r ia t io n s  f ro m  one e x p e r im e n t  to  a n o th e r .  T he d u ra tio n  of an 
i r r a d ia t io n  v a r ie d  f ro m  8  to  48 h dep en d in g  on th e  n u c lid e s  to  b e  s tu d ie d . 
A fte r ir ra d ia t io n ,  the ta rg e ts  w ere  t r e a te d  as fo llow s. F o r  Ac227, the c a tc h e r  
fo il  and  th e  b la n k  fo ils  w e re  s e p a r a te d  f ro m  th e  ta r g e t ,  d is s o lv e d  in  an  
a p p ro p r ia te  a c id  and a n a ly se d  r a d io c h e m ic a lly  fo r  f is s io n  p ro d u c ts .  S r 9i 
w as  is o la te d  a s  a  r e f e r e n c e  n u c lid e  in  a l l  e x p e r im e n ts .  In so m e  c a s e s  
only one nu clid e  (and th e  r e fe re n c e )  cou ld  be  iso la te d  p e r  i r r a d ia t io n  s in ce  
th e  a c tiv i ty  w as low . B lan k  fo ils  w e re  a ls o  p r o c e s s e d  fo r  th e  n u c lid e  in 
question  and no detec tab le  a c tiv itie s  w ere  found. Q uartz  am poules containing 
P a 231 and N p237 w e re  c ru s h e d  in an a p p ro p r ia te  ac id  and th e  n u c lid es  of 
in te r e s t  w ere  iso la te d  ra d io c h e m ic a lly . ' U ran ium  ta rg e ts  w ere  a lso  t re a te d  
s im ila r ly .

A known am ount of inac tive  c a r r i e r  of an e lem en t was added to an aliquot 
of th e  so lu tio n  and a llow ed  to  in te rc h a n g e  w ith  th e  f is s io n  p ro d u c t n u c lid es  
of th e  sa m e  e le m e n t. A fte r  in te rc h a n g e  w as co m p le ted , th e  e le m e n t w as 
se p a ra te d  and p u rified  from  ta rg e t  m a te r ia l  (or alum inium ), and o th er fission  
p ro d u c ts , and finally  obtained as a p re c ip ita te  for m ounting. S tandard rad io 
c h e m ic a l  p ro c e d u re s  ta k e n  f ro m  l i t e r a tu r e  [16-18] w e re  u se d  w ith  a p p ro 
p r ia te  m o d if ic a tio n s . ' ,

T he p r e c ip i ta te s  w e re  f i l t e r e d  th ro u g h  No. 42 f i l t e r  u s in g  a  p e r s p e x  
f i l t e r  a s se m b ly , w ash ed , d r ie d  and w eighed  along w ith th é  f i l te r  p a p e r , 
c e n tre d  on a lum in ium  p la te s  o r  c i r c u la r  d isc s  w ith d o u b le -co a ted  ce llu lo se  
ta p e  and co v e re d  w ith ce llophane  p a p e r  of th ic k n e s s  about 3 m g /c m 2.

A c tiv itie s  of s e p a ra te d  f is s io n  p ro d u c ts  w ith Ac227 w ere  v e ry  low (som e
t im e s  as low as  5 c o u n ts /m in  above b ack g ro u n d ) s in c e  th e  am ount of Ac227 

u s e d  w as s m a ll  and th e  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  low . F o r  th is  r e a s o n  a low  
b ac k g ro u n d  c o u n te r  c o n s is tin g  of a  S u g a rm a n  ty p e  m e th a n e  flow  b e ta  p r o 
p o r tio n a l co u n te r and a p la s t ic  s c in t i l la to r  co sm ic  ra y  gu ard  was used . The 
p a r a m e te r s  of th e  c o in c id e n c e  c i r c u i t  w e re  so  a d ju s te d  th a t  th e  co u n tin g  
lo s s  due to  co in c id en ce  g am m as of up to  2. 7 MeV w as e lim in a te d . A b ac k 
g round  count of about 2. 5 c o u n ts /m in  w as ob ta ined . A c tiv itie s  in the o th e r 
tw o c a s e s  w e re  h ig h e r  by an  o r d e r  of m a g n itu d e  and  th e y  w e re  a n a ly s e d  
u s in g  S u g a rm a n  ty p e  m e th a n e  flow  b e ta  p ro p o r t io n a l  c o u n te r s .

R E SU LT S AND DISCUSSION . .

R e la tiv e  f is s io n  y ie ld s  of 12, 17 and 19 n u c lid es  have been  d e te rm in e d  
in  th e  r e a c to r  n e u tro n  f is s io n  of A c227, P a 231 and  Np237 r e s p e c t iv e ly ,  and
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R E L A T IV E  FISSION YIELD S O F A c227, Pa231 AND Np237 '

NEUTRON-INDUCED FISSION OF A c227, Pa231 AND Np237 4 4 3

Nuclide

. Relative yields in the fission of

Ac227 Pa231 Np237

Br83 7.01 (3)* 0.43 (1)

Sr89 8 .02 (4) 6 .83 (4) 2 .96 (2)

Sr91 5.81 • 6 .79 (2) 4 .60  (2) '

Zr97 0.32 (2) 4 .18  (1) - -  '

Mo" 0.11 (1) 2 .40 (3) 7.83 (2)

Ru103 - 0 .30 (3) 5.48 (2)

Ru105 0 .0 8 4 (2 ) ’ . . - - -

Ru105 - -  . 0 .14  (4) 3.23  (3)

Ru106 - -  . . 0 .10  (2) 2 .06 (2)

Pd109 0 .24  (3) 0 .077(3 ) 0 .45 (2)

Ag111 0.18 (6) 0 .092(3 ) 0.13 (2)

Ag112 0.17 (5) - - -

Pd112 - -  . '. 0 .056 (3 ) 0.063 (2)

Ag 43 - 0.071 (3) 0 .057(1 )

Cd115 . - 0 .074(2 ) . 0 .061 (2 )

Sn121 0.12 (1) . 0.088 (2) ' 0.078 (2)

Sn125 - -  .. - - 0 .124 (2 )

Sb127 -- 1 .00  (2) 0.595 (1) '

Te129 - - 1 .16  (1) 3 .18 (1)

T e 132 5.13 (1) . 3 .16  (3) 5.65 (1)

Ba140 8.48 (3) 6 .44  . 6.44

' C e141 -- , - 4 .31 (1)

C e143 6.10 (2) 5 .66 (2) - -

C e144 - - - - 2.90 (1)

* The numbers in parentheses indicate the number of determinations of the yield of the 
nuclide

th e s e  a r e  g iven  in T ab le  I .' F o r  Ac227 and P a 231, m o s t of the  y ie ld s  have been  
d e te rm in e d  in  m o re  th an  one ex p e r im e n t, w hile 7 out of the 19 y ie ld s  in the' 
f is s io n  of Np237 r e p o r te d  h e re  a re  th e  r e s u l t s  of a s in g le  e x p e r im e n t. When 
m o re  th a n  one e x p e r im e n t w as done, th e  r e p o r te d  v a lu e  is  th e  a v e ra g e  of 
the  d e te rm in a tio n s . The d a ta  a re  p lo tted  in F ig s . 1, 2 and 3. Smooth cu rv es 
have been  d raw n th ro u g h  e x p e r im e n ta l po in ts only fo r P a 231 and Np237, w hile
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Fig.l

Relative fission yield of Ac227

FI6U RE 2 -P a

' . Fig. 2

. . Relative fission yield of Pa231 .

m irror points have also been used for Ac227 as the data in this case is limited. 
The m irror points were obtained by using the expression

A ' = A F N ■ (A + v) - V '

where A f. n. is the m ass number of the fissioning nucleus, A is the m ass  
number of the fragment for which relative yield is known, A ' is the m irror
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M A S S  NUMBER 
2 37  

F ieU R E  3-N p

Fig-3
Relative fission yield of Np237

p o in t of A, and  v and  v ' a r e  th e  n e u tro n s  o b ta in e d  f ro m  T E R R E L 's  c u rv e  
[19] . T his m ethod  of ob tain ing m i r r o r  po in ts is  co n s id e red  som ew hat b e tte r  
than  using  an a v e rag e  n u m ber of n e u tro n s  em itte d  p e r  fiss io n .

F o r  Ac227, c o r r e c t io n s  of up to  7% h av e  b e e n  a p p lie d  to  th e  r e la t iv e  
f is s io n  y ie ld s  to  acco u n t fo r  the  d if fe re n c e s  in the  f ra c tio n  of f is s io n  f r a g 
m e n ts  s to p p ed  in  th e  s p a c e r  fo ils  (0. 4 m g /c m 2).

T h e  r e la t iv e  y ie ld s  co u ld  n o t be  c o n v e r te d  in to  a b s o lu te  y ie ld s  a s  it  
w as not p o ss ib le  to  g e t d a ta  in a ll the  m a s s  re g io n s . F o r  Np237, the r e s u l ts  
of FORD and GILM ORE [13] a r e  a lso  p lo tte d  fo r  c o m p a r iso n , and it- can  be 
se e n  th a t the  a g re e m e n t betw een  th e  two s e ts  of d a ta  is  good.

The v a r io u s  fa c to rs  th a t c o n trib u te  to  the e r r o r s  in  the  re p o r te d  va lues  
m ay be m en tioned  b rie f ly . The e r r o r s  in the U235 y ie ld s  u sed  fo r ca lcu la ting  
th e  r e la t iv e  y ie ld s  [4] w ill be r e f le c te d  in  th e  v a lu e s  r e p o r te d  h e r e .  The 
y ie ld s  of m a ss  n u m b e rs  103 to  125 a lso  need  upw ard  re v is io n  due to  the fast 
f is s io n  co n trib u tio n  of U238 (s ince  n a tu ra l u ran iu m  w as u sed  as ta rg e ts ) ,  - and 
it  is  e s t im a te d  th a t  th e  y ie ld s  r e p o r te d  in  T ab le  I w ill  be a f fe c te d  by 3 to  
15% in  th e  above m a s s  ra n g e . In ad d itio n  to  th e s e ,  th e  u su a l e x p e r im e n ta l 
e r r o r s  a s s o c ia te d  w ith  the sa m p le  m oun ting , coun ting , e tc . a r e  a lso  to  be 
c o n s id e re d .  T he co u n tin g  e r r o r s  a r e  p a r t i c u la r ly  im p o r ta n t  in  a c tin iu m  
f is s io n  b e c a u s e  of th e  low  a c t iv i t ie s  o b ta in e d . T he e r r o r  in v o lv e d  in  th e  
a s su m p tio n  th a t th e  g e n e tic  re la t io n s h ip s  and the  c h a rg e  d is tr ib u tio n  in the  
r e a c t o r  n e u tro n  f is s io n  of a c tin iu m , p r o ta c t in iu m  and  n e p tu n iu m  a r e  th e  
s a m e  a s  th o s e  in  th e r m a l  f is s io n  of U2^  is  p ro b a b ly  a  m in o r  .one. W hile 
it is  r a th e r  d ifficu lt to  a s s e s s  th e  in d iv id u a l e r r o r s  and e s t im a te  the  o v e r 
a l l  r e l ia b i l i ty  of th e  v a lu e s , the  y ie ld  m ay be c o n s id e re d  to  be good to  about 
2 0 %, although  the  in te rn a l  c o n s is te n c y  of the  d a ta  is  m uch  b e t te r .

' F ro m  th e  da ta  ob ta ined  h e re , th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  w ere  e s tim a te d  
to  be  about 50 m b, 2 b and 1. 5 b fo r Ac227, P a 231 and Np237 re s p e c tiv e ly  w ith
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th e  r e a c to r  n e u tro n s  u s e d  h e r e .  T he r e p o r te d  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n  [20] 
fo r Np237 v a r ie d  betw een  1. 4 and 2 b w ith n eu tro n s of en e rg ie s  betw een 1 and 
7 M eV. .

T he y ie ld  d a ta  con fo rm  to  the e s ta b l is h e d  tre n d  [4] th a t the heavy  peak  
in  th e  m a s s  y ie ld  c u rv é  r e m a in s  r a t h e r  fix e d  w h ile  th e  lig h t p e a k  m o v e s  
to  lo w er m a ss  num bers with d ec reas in g  m a ss  of the fission ing  nucleùs (F.N.). 
The s e p a ra t io n  b e tw een  lig h t and h eav y  p ea k s  is  about 50, 48 and 41 m a s s  
n u m b e rs  r e s p e c t iv e ly  fo r  A c227, P a 231 and N p237, in  good a g re e m e n t  w ith  
47. 8 , 47 and  43. 3 m a s s  n u m b e rs  c a lc u la te d  fo r  th e  s a m e  n u c l id e s  u s in g  
th e  eq u a tio n  of SW IA TECK I [21].

A s m a ll  th ir d  p e a k  in  th e  tro u g h  re g io n  w as o b ta in ed  w ith  Ac227, e s t i 
m a te d  to  be c a u se d  by le s s  th an  1% of th e  to ta l f is s io n s , as w ith T h 232. The 
d a ta  on P a 23* and  N p237 g iv e  th e  u s u a l  d o u b le -h u m p e d  sh a p e  fo r  th e  m a s s  
y ie ld  c u rv e s . The p e a k - to - tro u g h  r a t io s  a re  ap p ro x im ate ly  100 and 140 fo r 
P a23:¡-and Np237 re sp e c tiv e ly . The a s y m m e tric  peak  to sy m m e tr ic  peak  ra tio  
is  about 42 fo r Ac227.

M a ss  d is tr ib u t io n  in  g e n e r a l  in  th e  f is s io n  of b ism u th  and h e a v ie r  
e lem e n ts  m ay be exam ined  in te rm s  of the  tw o-m ode f iss io n  hypo thesis  f i r s t  
s u g g e s te d  by TU R K EV IC H  and  NIDAY [22] and  f u r th e r  s u p p o r te d  by th e  
r e s u l t s  of SC H M ITT and  SUGARMAN [23], LE V Y  e t a l . [24] and  B R IT T  
e t a l. [7 , 25]. A cc o rd in g  to  th is  h y p o th e s is ,  any m e a s u r e d  m a s s  d is t r i - .  
b u tio n  in f is s io n  is  due to  th e  s u p e rp o s i t io n  of tw o co m p o n e n ts , one 
c h a r a c t e r i s t i c  of a s y m m e tr ic  f is s io n  and  th e  o th e r  of s y m m e tr ic  f is s io n . 
The a s y m m e tric  m ode of f is s io n  p ro d u ce s  a  doub le-peaked  cu rv e , the heavy 
p e a k  of w h ich  r e m a in s  r e la t iv e ly  fix ed  (and is  in s e n s i t iv e  to  th e  m a s s  A 
and  th e  e x c ita tio n  e n e rg y , E*, of th e  f is s io n in g  n u c le u s  (F . N. ) due to  th e  
p r e f e r e n t ia l  fo rm a tio n  in  f is s io n  of 5 0 -p ro to n  [26] o r 8 2 -n eu tro n  [27] f ra g 
m e n ts , w h ile  th e  lig h t p e a k  a d ju s ts  i t s e l f  a c c o rd in g ly , r e s u l t in g  in  a  sh if t 
o f th e  s a m e  to w a rd s  h ig h e r  m a s s  n u m b e rs  w ith  in c re a s in g  A of th e  F . N. 
(sp o n tan e o u s  f is s io n  o f h eav y  e le m e n ts  p r o v id e s  an  e x a m p le  fo r  a  n e a r ly  
t r u e  a s y m m e tr ic  f is s io n ) .  S y m m e tr ic  m ode of f is s io n  y ie ld s  a  s in g le  
p ea k ed  c u rv e , th e  p e a k  p o s it io n  being  a t abou t (A - v ) /2 .  The p ro b a b il ity  
of s y m m e tr ic  f is s io n  is  d ependen t, a t le a s t  to  a  la rg e  e x te n t, on E* of th e  
F . N. and  in c r e a s e s  ra p id ly  w ith  in c re a s in g  E*. T he w id th  of th e  s in g le  
p e a k e d  c u rv e  a lso  in c r e a s e s  w ith  in c re a s in g  E* due to  th e  c o m p e ti tio n  of 
p a r t i c le  e m is s io n  w ith  f is s io n  and th e  r e s u l t in g  c o n tr ib u tio n  to  f is s io n  of 
m o re  th a n  one n u c le u s .

As one p a s s e s  f ro m  sp o n ta n e o u s  f is s io n  th ro u g h  th e r m a l  f is s io n  to  
f is s io n  by p a r t ic le s  of te n s  of MeV en erg y , the p e a k /tro u g h  ra tio  of the m a ss  
y ie ld  c u rv e  d e c r e a s e s ,  g ra d u a lly  [4] u n ti l  f in a lly  at h igh  e n e rg ie s  only 
a  s in g le -p e a k e d  d is t r ib u t io n  is  o b se rv a b le  w hen th e  s y m m e tr ic  f is s io n  b e 
c o m es  p re d o m in a n t.

In th e  lo w -e n e rg y  re g io n  and up to  about 30-40  MeV E*, in  so m e c a se s  
t r ip le - p e a k e d  d is t r ib u t io n s  a r e  o b s e rv e d  [5, 6 , 8 , 12]. T h e s e  m a y  be e x 
p la in ed  as cau sed  by the su p e rp o s itio n  of the  two ty p es of d is tr ib u tio n s . The 
r e la t iv e  p ro m in e n ce  and o b se rv a b ility  of the sy m m e tr ic  peak  and the a sy m 
m e tr ic  p e a k s  th e n  depend  on th e  r e la t iv e  c o n tr ib u tio n s  of a s y m m e tr ic  and 
s y m m e tr ic  (which is  dep en d en t on th e  E*) m o d e s  and  th e  r e la t iv e  p o s it io n  
of th e  a s y m m e tr ic  p e a k s  (dependen t on A). A d e c r e a s e  in  th e  s e p a ra t io n
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b e tw e e n  th e  lig h t p e a k  and  th e  h e a v y  p e a k  ( re s u l t in g  f ro m  in c r e a s e  in  A) 
can  le ad  to  the  m ask in g  of the c e n tr a l  p eak  by the  a sy m m e tric  p ea k s , p a r t i 
c u la r ly  if  th e  c e n t r a l  p e a k  h ap p e n s  to  b e  r a th e r  b ro a d  and  s m a l l  in  
m a g n itu d e . "

In add ition  to  the  above two f a c to rs ,  th e  v a r ia t io n  in n e u tro n  e m is s io n  
w ith  fra g m e n t m a s s  m ay  c o n tr ib u te  to  the  a p p e a ra n c e  of a  s m a ll  m ax im um  
in th e  tro u g h  re g io n  of th e  f in a l m a s s  y ie ld  c u rv e . If the  u n iv e rs a l  n eu tro n  
y ie ld  cu rv e  w ith i ts  sa w -to o th  shape  su g g e s te d  by T E R R E L  [19] is  a s su m ed  
to  h o ld  in  a l l  c a s e s ,  it a p p e a r s ,  th a t  s ta r t in g  f ro m  an  a s s u m e d  c o n s ta n t 
p ro m p t- f is s io n  y ie ld  in  the  m a s s  re g io n  of about 110-124 one could  ob ta in  
a s m a ll  th i r d  p ea k  in  th is  re g io n  of th e  f in a l m a s s  y ie ld  c u rv e , s im i la r  in  
m agn itude to  th a t o b se rv e d  in the  n e u tro n  f is s io n  of Th232 [12] . H ere  again , 
th e  o b s e rv a b il i ty  of th is  s m a l l  c e n t r a l  p e a k  w ill  be s tro n g ly  in flu e n ced  by 
the p o sitio n  of the. ligh t peak . As the th ird  peak  in the tro u g h  reg ion  a r is in g  
f ro m  th e  d isc o n tin u ity  in th e  n e u tro n  y ie ld  c u rv e  is  ex p e c ted  to  r e m a in  r e 
la t iv e ly  f ix ed  in  th e  m a s s  r e g io n  of 1 1 2 -1 1 3 , a  s h if t  o f th e  lig h t p e a k  to 
w ards h igher m a s s e s  m ight m ask  the th ird  peak  to a la rg e  ex ten t. The above 
c o n s id e ra tio n s  se em  to  m ake it u n n e c e s s a ry  to  a s su m e  any sh a rp  t r a n 
s it io n  in the  shape of m a s s  d is tr ib u t io n  and i ts  s tro n g  dependence on Z, as 
h as  been  su g g e s te d  e a r l i e r  [3]. .

In the light of the above qualita tive  co n s id era tio n s  reg a rd in g  m ass d is t r i 
b u tio n , s m a ll  th i r d  p e a k s  o b se rv e d  in  th e  f is s io n  of A c227 and in  T h 232 [12] 
m ay  be c o n s id e re d  to  be due to  th e  su p e rp o s itio n  of th e  two ty p e s  of d i s t r i 
b u tio n s  a n d /o r  n e u tro n  e m is s io n .  It is  d ifficu lt to  e s t im a te  to  w hat ex ten t 
th e s e  tw o e f fe c ts  c o n tr ib u te .  W hile th e  n o n -e x is te n c e  of a  s im i l a r  th i r d  
p e a k  in  N p237 m ay  be c a u se d  by i ts  m a sk in g  by  th e  r e la t iv e  p o s it io n  of th e  
a sy m m e tric  peaks on the b a s is  of m uch la r g e r  A but the sam e E.*, it is d iffi
c u lt  to  e x p la in  th e  s i tu a t io n  in  P a 231 on th e  b a s i s  of A and  E*. T h e  l a rg e  
m a g n itu d e  of th e  c e n t r a l  th i r d  p e a k  in  th e  p ro to n -  and  d e u te ro n - in d u c e d  
f is s io n  of R a226 (w here  th e  c e n t r a l  p e a k  is  a s .p ro m in e n t as th e  a s y m m e tr ic  
p e a k s )  [5, 6 ] c o m p a re d  w ith  th a t  of A c227 m a y  be a t t r ib u te d  to  th e  h ig h  E* 
in  th e  p ro to n  and  d e u te ro n  f is s io n  o f ra d ii im .

F in a lly  it m a y  be s ta te d  th a t  th e  tw o -m o d e  f is s io n  h y p o th e s is  s e e m s  
to  e x p la in  q u a l i ta t iv e ly  d if fe re n t  k in d s  o f m a s s  d is t r ib u t io n  in  th e  f is s io n  
of e le m e n ts , b ism u th  and above, includ ing  th o se  ob ta ined  in Ac227 and Th232. 
M ore w ork  in  th is  m a ss  reg io n  w ill be in te re s tin g .
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

THE ENERGY RELEASE IN LOW-ENERGY FISSION. Recent advances in semi-conductor detector and 
time-of-flight techniques have led to precise measurements of the fragment kinetic energies in thermal-neutron 
and spontaneous fission. The resolution obtainable is limited by the effects of the prompt neutron recoil. 
Detailed measurements of the variation of the kinetic energy release with neutron bombarding energy have 
been correlated with the number of prompt neutrons emitted. An interpretation of this correlation in terms 
of channel effects has been proposed. The fine structure observed in the kinetic energy measurements has 
been shown to be connected with the extra energy available from the pairing energy in even-even fragments.

LIBÉRATION D’ÉNERGIE DANS LA. FISSION A BASSE ÉNERGIE. De récents perfectionnements des 
méthodes fondées sur l'emploi de détecteurs à semi-conducteurs et sur le temps de vol ont permis de mesurer 
avec précision l'énergie cinétique des fragments dans la fission spontanée et la fission par neutrons thermiques. 
Le pouvoir de résolution est limité par les effets du recul dû aux neutrons instantanés. Les mesures détaillées 
de la variation que subit l ’énergie cinétique libérée, selon l'énergie des projectiles, ont été mises en corré
lation avec le  nombre des neutrons instantanés émis. On a proposé une interprétation de cette corrélation 
fondée sur les effets des voies de fission. L’auteur montre que la structure fine observée lors des mesures de 
l'énergie cinétique est liée à l'énergie supplémentaire provenant de l'énergie d'appariage dans les fragments 
pairs-pairs.

ВЫСВОБОЖДЕНИЕ ЭНЕРГИИ ПРИ ДЕЛЕНИИ В ОБЛАСТИ МАЛЫХ ЭНЕРГИЙ. Д о
стигнутые за последнее время успехи в методах применения полупроводниковых детекторов 
и детекторов по времени пролета дали возможность проведения точных измерений кинетичес
ких энергий осколков при делении как под действием тепловых нейтронов, так и при сам о
произвольном делении. Получаемое разрешение ограничивается действием отдачи мгновен
ных нейтронов. Подробные измерения высвобождения кинетической энергии в зависимости 
от энергии бомбардирующих нейтронов были коррелированы с числом испускаемых мгновен
ных нейтронов. Предлагается истолковать эту корреляцию как зависимость от воздействия 
канала. Показано, что при измерениях кинетической энергии тонкая структура свдзана с 
избыточной энергией, вы свобождаемой из энергии спаривания ч етно-четны х осколков.

LIBERACION DE ENERGIA EN LA FISION DE BAJA ENERGIA. Los adelantos de las técnicas de tiempo 
de vuelo y de detección con semiconductores han permitido medir con precisión las energías cinéticas de los 
fragmentos formados durante la fisión espontánea ó inducida por neutrones térmicos. El grado de resolución 
queda limitado por los efectos de retroceso de los neutrones inmediatos. Las mediciones detalladas de la 
variación de la energía cinética liberada en función de la energía de los neutrones incidentes se han relacionado 
con el número de neutrones inmediatos emitidos. Se ha propuesto una interpretación de esta correlación basada 
en efectos de canal, demostrándose que la estructura fina observada en las mediciones de la energía cinética 
guarda cierta relación con el exceso de energía disponible debida al apareamiento en los fragmentos par-par.

INTRODUCTION

In th e  l a s t  few  y e a r s  a d v a n c e s  in  s e m i- c o n d u c to r  and  t i m e - ó f - f lig h t 
te ch n iq u e s  have led  to  im p ro v ed  p re c is io n  in the  m e a su re m e n ts  of frag m en t 
k in e tic  e n e rg ie s  in  th e rm a l-n e u tro n  and spon taneous f is s io n . In any m ethod
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th e  r e s o lu t io n  is  l im ite d  by th e  e f fe c ts  of th e  p ro m p t n e u tro n  r e c o i l  bu t in  
th e  s e m i-c o n d u c to rs  th e re  a p p e a rs  to  be an in h e re n t l im it  to  e n e rg y  r e s o 
lu tio n  of 1. 5 M eV. .

The new te ch n iq u es have re v e a le d  a fine s tru c tu re  in the k ine tic  energy  
r e le a s e  and m a s s  y ie ld s  and have led  to  a r e -e x a m in a tio n  of the  so -c a lle d  
" e n e rg y  d e f ic it" ; i . e .  th e  d e c r e a s e ,  n e a r  s y m m e tr ic  f is s io n , of th e  to ta l  
k in e tic  en e rg y  r e le a s e  below  th a t expected  fro m  the sm o o th .v a ria tio n  of the 
Coulom b p o te n tia l en e rg y  of two fra g m e n ts  in c o n tac t. .

A n o th er to p ic  of r e c e n t in te r e s t  is  th e  v a r ia tio n  of the  to ta l  k in e tic  
e n e rg y  w ith th e  e n e rg y  of th e  f is s io n - in d u c in g  n e u tro n s  a n d 'i t s  co n n ec tio n  
w ith changes in  the  slope of the v c u rv e . A sm a ll effec t has been  ob serv ed  
a t n eu tro n  e n e rg ie s  below 1 MeV and in te rp re te d  in te rm s  of channel e ffec ts . 
A m o re  p ro n o u n ce d  ch an g e  in  s lo p e  of th e  v  c u rv e  a t a  n e u tro n  e n e rg y  of 
3 MeV a p p e a r s  to  r e q u ir e  a .d if fe re n t  e x p la n a tio n .

P R E C IS E  K IN E T IC  EN ER G Y  M EA SU REM EN TS

A p a r t f ro m  th e  in t r in s ic  in te r e s t  in  f is s io n  k in e t ic s ,  th e  u se fu ln e ss -  
o f s o u rc e s  of C f252 f o r  th e  c a l ib r a t io n  of d e te c to r s  h a s  le d  to  c a r e f u l  
m e a su re m e n ts  of the en e rg ie s  and v e lo c itie s  of i ts  f iss io n  frag m en ts  at th re e  
la b o r a to r i e s .  Two of th e  m e a s u r e m e n ts ,  by  W H ETSTO N E [1] and by 
FRA SER, MILTON, BOWMAN and THOMPSON [2], used the double velocity  
m e th o d s , and th e  th ird ,  by SCHM ITT, KIKER and WILLIAMS [3], a co m b i
n a tio n  of v e lo c ity  and e n e rg y  m e a s u re m e n ts  on s in g le  f ra g m e n ts .

T h e  r e c e n t  doub le  v e lo c ity  m e a s u r e m e n ts  r e p r e s e n t  a  r e f in e m e n t of 
an e s ta b lish e d  m ethod . Im proved  e le c tro n ic s  have reduced  the in s tru m e n ta l 
re so lu tio n  so th a t th e  lim ita tio n  is  the  n eu tro n  re c o il  d is p e rs io n  - about 3% 
in  th e  v e lo c i t ie s  f o r  C f252. T he p r e c is io n  o f th e  m e a s u r e m e n ts  i s  b a s e d  
on  v e lo c ity  o f p ro p a g a tio n  o f s ig n a ls  in  c o a x ia l  c a b le s .

T he new w ork  by S ch m itt e t a l . co m b in es f ra g m e n t e n e rg ie s  a s  m e a su re d  
by a se m i-c o n d u c to r  d e te c to r  w ith v e lo c itie s  m e a su re d  by the tim e -o f-f lig h t 
m e th o d . Both s y s te m s  w e re  c a lib ra te d  w ith  m o m e n tu m -a n a ly se d  b ro m in e  
and iod ine ions w ith e n e rg ie s  o f 30 to  120 MeV fro m  a tan d em  a c c e le r a to r .  
The c o r re la te d  v e lo c ity  and en e rg y  s e rv e s  to  id en tify  th e  m a ss  of the  f r a g 
m ent a f te r  the e m iss io n  of the  p ro m p t n e u tro n s . The re s u lts  a re  i l lu s tra te d  
in  F ig . 1. On th e  a b s c is s a  tim e  in c r e a s e s  f ro m  r ig h t to  le ft; th e  o rd in a te  
i s  th e  p u ls e -h e ig h t s c a le  th a t  d o es  no t tu r n  ou t to  be l in e a r  in  th e  e n e rg y  
of the  fra g m e n t but depends a lso  on the  m a s s .  The cu rv e s  a re  the constan t 
m a s s  lo c i and the s tra ig h t  lin e s  show how the  p u lse  heigh t v a r ie s  w ith m a ss  
fo r  co n s tan t en e rg y .

T ab le  I is  a co m p ila tio n  of the  r e s u l t s  f ro m  th e  th re e  s e ts  of m e a s u r e 
m e n ts .  S c h m itt e t a l .  do n o t m e a s u r e  th e  to ta l  k in e tic  e n e rg y . T h e  r e 
m a in in g  q u a n t i t ie s  in  th e  se c o n d  co lu m n  a r e  m e a s u r e d  a f t e r  n e u tro n  
e m is s io n .  T hë f ra g m e n t e n e r g ie s  in  p a r e n th e s e s  a r e  e s t im a te d  e n e r g ie s  
b e fo re  n e u tro n  e m is s io n  and m a y  be c o m p a re d  w ith  th e  d a ta  o f W h e tsto n e  
and F r a s e r  e t a l .  T he a g re e m e n t of th e  s e v e r a l  m e a s u re m e n ts  is ,  on the 
w hole, qu ite  s a t is f a c to ry .  T he d ir e c t  co m p u ta tio n  r e s u l t s  of F r a s e r  e t a l . 
a r e  s y s te m a t ic a l ly  lo w e r  th a n  th e  o th e r  tw o . In  l a t e r  w o rk  th is  h a s  b een

I
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XT, CHANNEL NUMBER

. Fig. 1 :

Correlation of energy with tim e-o f-flig h t for C f252 spontaneous fission fragments (Ref. [13].)

shown to be due to  the energy  deg radation  of a sm a ll p e rcen tage  of the fission  
fra g m e n ts  by s c a tte r in g  fro m  the  w alls of the d r if t tu b e s . The ex p e rim en ta l 
im p o rta n ce  o f 'sc a tte r in g  h as  re c e n tly  been d em o n s tra te d  by EÑGELKEM EIER 
and WALTON [4] who showed th a t o v e r  40% of frag m en ts  incident on platinum  
a t a g raz in g  angle a r e  s c a tte re d  in  a m an n er approach ing  sp e c u la r  re flec tio n  
(see  F ig . 2)., F o r  alum in ium  and iro n  the f ra c tio n s  s c a tte re d  a re  about 4 and 
9% r e s p e c t iv e ly .  T he e f fe c t, c o n se q u e n tly , is  p a r t i c u la r ly  p e rn ic io u s  in  
t im e - o f - f l ig h t  a p p a ra tu s .  T he u s e  of a n t i - s c a t te r in g  d ia p h ra g m s  o r  v e r y  
l a rg e  d ia m e te r  f lig h t tu b e s  i s  re c o m m e n d e d .

A v e ry  u se fu l te c h n ic a l b i-p ro d u c t of the  w ork  of SCHM ITT, KIKER and 
W ILLIAM S [3] is  a sc h e m e  fo r  th e  c a lib ra tio n  of s e m i-c o n d u c to r  d e te c to rs  
f o r  f is s io n  w o rk . T hey  have show n th a t th e  re s p o n s e  of th e s e  d e te c to rs  to  
h eav y  io n s is  d ep en d en t on th e  m a s s .  F ig u ré  3 show s th e i r  e n e rg y -p u ls e -  
heigh t cu rv e s  a s  w ell as  a Cf252 f ra g m èn t sp e c tru m  on the sam e p u lse -h e ig h t 
s c a le .  The im p o rta n t fe a tu re  of the  up p er cu rv e s  is  tha t the re la tio n  is  lin e a r  
f o r  ions of a  g iven  m a s s  in  the  en e rg y  ran g e  of f is s io n  f ra g m e n ts . The 
p u lse -h e ig h t defec t is  n e a r ly  the sa m e  fo r  b ro m in e  and iodine so th a t it  m ay
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TABLE I

C f252

M EA N  V A LU ES AND r m s  W ID THS O F  T H E  D IST R IB U T IO N S

Schmitt et a l.a Whetstone Fraser et al.

Direct
computation

Direct
computation

Gaussian
fit

Direct
computation

Gaussian
fit

EK (MeV) 185.7 186.4 182.1 184.9
± 1 . 7

0£K (MeV) 11.3 11.3 15.2 11.1

El (MeV) 103. 77 (105. 7)b 105.71 106.16 104.4 105.7
± 0 . 5 ± 1.06 ± 1.06 ± 1 . 0

cel (MeV) 5.48 5.86 5.66 . 7.5 5. 58

EH (MeV) 79 .37 (80 .3)b 80.01 80. 55 78.3 79.6
± 0 . 5 ± 0.80. ± 0.81 ± 0 . 7

0£h  (MeV) 8.23 8.53 8.62 9. 5 8.87

VL(cm/ns) 1.383 1.375 1.372 1.364 1.370
± 0.006 ± 0.007 ± 0.007

oVL (cm/ns). 0.0693 0.0665 0. 063 0.084 0.065

V h  (cm/ns) 1.036 1.036 1.041 1.023 1.034
± 0. 005 ± 0.005 ± 0.005

оун  (cm/ns) 0.0831 0.0795 0.075 0. 087 0.077

M L (amu) 106.0 108.39 . 107.8 .

M h  (amu) 141.9 . 143.61 144.2

°M L (amu) 6» 53 6.77 7.27

°M H  <amu) 6.55

a Post-neutron emission quantities except where noted 
b Pre-neutron emission quantities

be a s su m e d  to  v a ry  l in e a r ly  w ith m a s s .  T hus we have fo r  th e  r e la t io n  b e 
tw een  e n e rg y  E and p u ls e -h e ig h t X

E = (a + a 'M ) X + b + b ' M .
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Fig. 2

Angular distribution of fission fragments scattered from platinum. 
Grazing angle is 5°. (Ref. [4 ].)

T h e fo u r  c o n s ta n ts  can  be e v a lu a te d  f ro m  th e  d a ta  o f F ig . 3 in  te r m s  of P H 
and  P L. T h e  r e a d e r  i s  r e f e r r e d  to  th e  o r ig in a l  p a p e r  [3] f o r  a  c o m p le te  
d is c u s s io n .

PULSE HEIGHT

Fig.3

Comparison of energy versus pulse-height curves for heavy ions and 
Cf252 spontaneous fission-fragment pulse-height spectrum. (Ref. [3]. )
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It h a s  long been  known th a t th e  la rg e  k in e tic  e n e rg y  of the  f is s io n  f ra g 
m e n ts  a r is e s  a lm o st e n t ire ly  fro m  the  C oulom bic rep u ls io n  of the frag m en ts  
a t th e  t im e  of s c is s io n .  F ig u re  4, ta k e n  f ro m  th e  w o rk  of T E R R E L L  [5 ], 
show s th e  s y s te m a tic  v a r ia t io n  of th e  a v e ra g e  to ta l  k in e tic  e n e rg y  w ith

THE ENERGY DEFICIT . . .  .

' t . , . . ; Fig- 4  . . . , . ■
Dependence of the average total kinetic energy Eĵ  of fission fragments .

(before neutron emission) on Z 2/A1/ 3. The straight line is a .
least-squares fit to the data. (Ref. [5]. )

Z^/A-i/3. If th e  f ra g m e n ts  w e re  a s su m e d  to  be s p h e r ic a l  th e  k in e tic  en e rg y  
w ould be

^K = Z L Z H e 2/ r o(Ai ,1̂ 3 +AH1/ 3)..

T he f itte d  lin e  in  th e  f ig u re  le a d s  to  a va lue  of r 0 = 1 . 8 2 X 10 -1 3  fo r  a m a ss  
r a t io  of 1. 45. T h is  va lu e  of ro is  about 25% la r g e r  th a n  th o se  o b ta in ed  by 
o th e r  m e th o d s . C le a r ly  th e  d if fe re n c e  m u s t be due to  d is to r t io n  and, p o s 
s ib ly , ex p a n sio n  of th e  h igh ly  ex c ite d  f ra g m e n ts .

If the  c h a rg e  d iv id es in n e a r ly  the  sa m e  ra tio  as  the  m a s s , the  k in e tic  
e n e r g y  w ould be e x p e c te d  to  d e c r e a s e  m o n o to n ic a lly  f ro m  s y m m e tr ic  to  
a s y m m e tr ic  f i s s io n s .  In fa c t, it is  o b se rv e d  in  th e  double v e lo c ity  [1, 2 ] ,  
e n e rg y  [3, 6 ] and ra n g e  [7, 8 , 9] m e a s u r e m e n ts  th a t th e  k in e tic  e n e rg y  in  
s y m m e tr ic  f is s io n  of U236 i s  abou t 30 MeV lo w e r  th a n  th e  v a lu e  p re d ic te d  
on th is  s im p le  m o d e l. The a v e ra g e  to ta l k in e tic  en e rg y  v a r ia tio n  with f r a g 
m e n t m a s s  is  show n in F ig . 5 fo r  s e v e r a l  n u c le i. We in te r p re t  the dip now 
a s  a v a r ia tio n  of the  f ra g m e n t d is to r t io n  w ith m a s s  n u m b e r.

The so lid  cu rv e s  a re  ca lc u la ted  Coulomb e n e rg ie s  fo r tangent sp h e ro id s , 
th e  p o te n tia l  e n e rg y  b e in g  m in im iz e d . T h is  re f in e m e n t g iv e s  th e  c o r r e c t  
a v e ra g e  v a lu e  of E ^  fo r  a c c e p ta b le  v a lu e s  of ro but f a i ls  to  p re d ic t  the  
c o r r e c t  v a r ia tio n  w ith f ra g m e n t m a s s . A m ore  re a lis t ic  m odel incorporating  
th e  d e fo rm a b i l i ty  o f n o n -m a g ic  f ra g m e n ts  h a s  b e e n  u se d  in  th e  s o - c a l le d
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Mass 

Fig. 5

Variation of the average total kinetic energy of fission fragments 
with the mass of the fragments. The solid curves at the upper left are 

calculated Coulomb potential energy curves for tangent spheroids.
(Ref. MILTON, J .C .D . and FRASER, J .S . , Cañad. J. Phys. 40 (1962) 1626.)

f ra g m e n t-s h e ll  th e o r ie s  d is c u sse d  by T E R R E L L  [10], VANDENBOSCH [11], 
and  M ILTO N  arid SWLATECKI [12] . In th is  m o d e l th e  p o te n tia l  e n e rg y  of 
th e  f ra g m e n ts  a t s c is s io n  is  g iven  by th e  su m  of th e  d e fo rm a tio n  e n e rg ie s  
a n d  th e  C oulom b in te r a c t io n  e n e rg y  b e tw e en  tw o s p h e ro id s ,

P = D i + D 2 + C i2 .

If th is  p o te n tia l  e n e rg y  is  m in im iz e d , th e  f ra g m e n ts  th a t a r e  so ft a r e  d e 
fo rm e d  a t th e  e x p e n se  of th e  C ou lom b e n e rg y . T h e  C ou lom b e n e rg y  w ill 
a p p e a r  la te r  a s  the k in e tic  e n e rg y  of the f ra g m e n ts . The d efo rm ation  energy  
w ill  a p p e a r  a s  th e  e x c ita t io n  e n e rg y  th a t  w ill  f in a l ly  g iv e  r i s e  to  n e u tro n  
e m is s io n .  T h e  s t i f f n e s s  p a r a m e te r  found b y  VANDENBOSCH [11] f ro m  
f ittin g  the  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg ie s  and n e u tro n  y ie ld s  is  show n in F ig . 6 a . 
T he n u c le a r  d e fo rm a b il i ty  (o r  m o re  c o r r e c t ly  th e  s tif fn e s s )  p a r a m e te r  C 2 

show n in  F ig .  6 b w as o b ta in ed  by  V andenbosch  by th e  e x tra p o la t io n  of l i f e 
t im e  and C oulom b e x c ita tio n  r e s u l t s  to  th e  p r im a r y  f is s io n  p ro d u c t re g io n . 
T he nucle i in  the sy m m e tr ic  f is s io n -fra g m e n t reg ion , 110 to  120, a re  seen  to 
be v e ry  so ft to w a rd s  d e fo rm a tio n . In f is s io n  th e  la rg e  d e fo rm a tio n  of both 
n e a r ly  s y m m e tr ic  f ra g m e n ts  is  ac co m p an ie d  by a d e c r e a s e  in  th e  C oulom b 
e n e rg y . . . . ■

In 1961 M ILTO N  and F R A SE R  [1 3 ], on th e  b a s is  o f th e  a v a ila b le  d a ta  
show ed th a t th e  e n e rg y  d e f ic it m a y  be a s s o c ia te d  w ith enhanced  n e u tro n  
e m is s io n . T h is  h a s  been  su b s ta n tia te d  by the m o re  d e ta iled  m e a su re m e n ts  
on  n e u tro n  y ie ld s  f ro m  in d iv id u a l f ra g m e n ts  by  A PA LIN  e t a l . [14] and by 
M ILTO N  and F R A S E R  a t C halk  R iv e r  [15] . In th e  l a t t e r  w o rk  th e  c o r r e 
la te d  v e lo c it ie s  of th e  two fra g m e n ts  and p ro m p t n eu tro n s  a r e  m e a su re d  and 
h en ce  th e  n eu tro n  e n e rg y  is  known in each  ev e n t. T hus it  is  p o ss ib le .to  ob-
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Fig. 6

(a) Nuclear stiffness parameter kA determined by a fit to the 
U235 kinetic energy release and neutron yields.

(b) Nuclear stiffness parameter С2 as obtained from extrapolation of lifetimes
and Coulomb excitation results to the primary fission-fragment region. •
(Ref. [11].)

ta in  d ire c tly  th a t p a r t  of the to ta l ex c ita tio n  en e rg y  th a t g ives r is e  to  neu tron  
e m is s io n .  A ssu m in g  th a t  th e  to ta l  g a m m a - r a y  e n e rg y  h a s  no an o m a lo u s  
v a r ia t io n s ,  th e  . r e s u l t  is  th a t fo r  U 236 f is s io n  th e  to ta l  e x c ita tio n  e n e rg y  is  
n e a r ly  c o n s ta n t e x c ep t n e a r  s y m m e tr ic  f is s io n  w h ere  th e r e  is  a  r i s e  of 25 
to  30 M eV. T hus a c o n s is te n t p ic tu re  e m e r g e s .  A lthough so m e a rg u m e n t 
m a y  r e m a in  a s  to  th e  e x a c t am o u n t o f th e  e n e rg y  d e f ic it  a s  m e a s u re d  e x 
p e r im e n ta l ly ,  th e r e  i s  l i t t l e  doub t a s  to  th e  o r ig in  o f th e  p h e n o m e n o n .

F IN E  S T R U C T U R E

A co n c ise  way of dep ic ting  c e r ta in  c h a r a c te r is t ic s  of the f is s io n  p ro c e s s  
is  the  co n to u r d ia g ra m . In F ig . 7 a re  show n th e  p ro b a b ility  co n to u rs  on the 
m a s s - l ig h t  f ra g m e n t e n e rg y  p la n e  f o r  U235  + n f is s io n  ta k e n  f ro m  R ef. [2] . 
On th e  u p p e r  s id e  of th e  d ia g ra m  th e  p e r io d ic  w avy s t r u c tu r e  in d ic a te s  th e  
e x is te n c e  of a fine  s t r u c t u r e .  If one ta k e s  a  cu t a long  a h o r iz o n ta l lin e  a t 
E l  = 107-M eV th e  y ie ld  c u rv e  in  th e  u p p e r  p a r t  of F ig .  8  i s  o b ta in e d . T h e  
p e a k s  a r e  a t m a s s  n u m b e rs  1 3 4 -5 , 140, 146 and  152. T h e  c u r v e s  in  th e  
lo w e r  p a r t  of the  fig u re  a r e  th e  to ta l a v a ila b le  ex c ita tio n  e n e rg ie s  fo r  even- 
even  f ra g m e n ts  (open c i r c le s )  and the  m ax im u m  v a lu es  fo r  odd -A  p ro d u c ts  
(so lid  c i r c le s ) .  THOMAS and VANDENBOSCH [16] have pointed  out th a t the 
p a ir in g  en e rg y  d e p re s s e s  the  en e rg y  su r fa c e  fo r  o d d -m a ss  fra g m e n ts  below
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Mass-energy contour diagram for U235 + n fission. (Ref. [2 ].)
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and the solid circles are the maxima for odd A fragments.
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th a t  f o r  e v e n -e v e n  f ra g m e n ts  so  th a t  th e  m a x im a  sh o u ld  b e  s e p a r a te d  by 
2 A /Z  (a p p ro x im a te ly  5) m a s s  u n i ts .

S im ila r  r e s u l t s  have b een  ob ta ined  by GIBSON e t a l . [6 ] fo r  U233 +n and 
p u 2 3 9 + n  i n  m e a s u r e m e n ts  w ith  s e m i- c o n d u c to r  d e te c to r s  (F ig . 9 ). In  th e

Fig-9
Experimentally observed fine structure for thermal-neutron-induced fission 

of U233 (solid curve), U 235 (dashed curve), and Pu239 (dotted curve). (Ref. [16].)

sp o n ta n e o u s  f is s io n  of C f252  th e  c o n to u rs  a r e  n o t c o n v e n ie n tly  p a r a l l e l  to  
th e  m a s s  a x is  bu t th e  s t r u c tu r e  can  be e m p h a s iz e d  (F ig . 10) by  p lo ttin g  the  
y ie ld  in  an in te rv a l  th a t fo llow s the  a v e ra g e  p o sitio n  of the  c o n to u rs . H ere  
aga in  the  p eak s a re  a t m a ss  n u m b e rs  134, 140, 146, 152 and p o ss ib ly  156-7 
and  162. T h e  s t r u c tu r e  i s  e v id e n tly  a s s o c ia te d  w ith  p a r t i c u l a r  f ra g m e n t  
m a s s e s  and c h a r g e s .  .

An in te re s tin g  point to  note is  th a t the  fo rm a tio n  of even -even  frag m en ts  
is  s tro n g ly .fa v o u re d , p a r t ic u la r ly  a t low ex c ita tio n  o r  high k in e tic  e n e rg ie s . 
I t fo llo w s th e n  th a t  th e  c h a rg e  d iv is io n  c u rv e  m u s t  be  m a rk e d ly  d if fe re n t  
than  the u su a lly  assu m ed  sm ooth  fo rm . T echn iques a re  now being developed 
f o r  ex am in in g  the  c h a rg e  d is tr ib u tio n  (fo r ex am p le  by o b se rv in g  the  X -ra y s  
f ro m  fra g m e n ts  b e fo re  ¡3-d e c a y  o c c u rs )  in  th e  low  e x c ita tio n  en e rg y  reg io n .

A n o th er in te re s tin g  po in t is  th e  p e r s is te n c e  of th e  s t r u c tu re  (see  F ig . 7) 
to  th e  p eak  of th e  p ro b a b il ity  d is tr ib u t io n  w h ere  th e  f in a l e x c ita tio n  e n e rg y  
is  l a r g e r .  T h is  is  to  be ex p e c ted  if  a t s c is s io n  m o s t of w hat a p p e a rs  l a t e r  
a s  f in a l e x c ita tio n  en e rg y  is  en e rg y  of d e fo rm a tio n . The m ode l of co ld , but 
d e fo rm ed , fra g m en ts  a t s c is s io n  is  ju s t th e  one th a t e m e rg e s  fro m  th e  study 
of n eu tro n  y ie ld s  fro m  ind iv idual f ra g m e n ts . :
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— LIGHT FRAGMENT MASS

. Fig. 10

The lower part of the figure shows the mass-light fragment energy contours 
observed for C f252 spontaneous fission. The upper part shows the density of events 

between the dashed circular arcs drawn on the contour diagram. (Ref. [2 ].)

DEPEN D EN C E OF E„ O N EJ\ • П

In r e c e n t y e a r s  m e a s u re m e n ts  have b ee n  m ade  a t s e v e r a l  la b o ra to r ie s  
[17, 18, 20] of th e  d ep en d en ce  of th e  n u m b e r  of p ro m p t n e u tro n s  on the  
en e rg y  of the n eu tro n s  inducing .the f is s io n . A ty p ic a l re s u lt  fo r  a U235 ta rg e t  
is  show n in  F ig . 11, ta k e n  f ro m  R ef. [7] . A t 8  MeV th e  s lo p e  is  f ro m  0 .1 8  
to  0 .1 6  c o rre sp o n d in g  to  5. 6  to  6 .3  MeV p e r  n e u tro n  e m itte d . T h is  a g re e s  
w ell w ith th e  e n e rg y  re q u ire d  to  s e p a r a te  one n e u tro n  and give it  th e  known 
a v e ra g e  k in e tic  e n e rg y  o f p ro m p t n e u t ro n s .  B elow  3 MeV th e  s lo p e  of 
0 .0 8 8  M eV c o r r e s p o n d s  to  1 1 .4  M eV  p e r  n e u t ro n .  In o r d e r  to  c o n s e r v e  
e n e rg y  i t  w ould  a p p e a r  .tha t, on  th e  one h an d , th e  n e u tro n  b in d in g  e n e rg y  
a n d /o r  k in e tic  e n e rg y  shou ld  v a ry  o r ,  on th e  o th e r  hand , th a t th e  f ra g m e n t 
k in e tic  en e rg y  should v a ry . U ntil re c e n tly  no a ttem p t had been  m ade to  study 
th e  v a r ia t io n  of th e  f ra g m e n t k in e tic  en e rg y  w ith in c id en t n e u tro n  e n e rg y  in  
su ff ic ie n t d e ta il  to  show  any s ig n ific a n t c o r r e la t io n .  . .

In 1963, BLYUMKINA e t a l . [19] a t O bninsk re p o r te d  su ch  a m e a s u r e 
m e n t in  w hich  th e  in c id e n t n e u tro n  e n e r g y  ra n g e d  f ro m  80 keV  to  5 M eV . 
T h e ir  v d a ta  fo r  U235+ n  a re  show n as  th e  so lid  c i r c le s  and tr ia n g le s  in  
F ig .  12. T he o th e r  p o in ts  a r e  f ro m  R e fs . [17, 18] and  [20] . T h e y  lo o k ed  
f o r  v a r ia t io n s  in  th e  f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  in  th e  n e u tro n  e n e rg y  re g io n  
w h e re  th e y  found a  d is c o n tin u ity  in  th e  v  c u rv e .  T he r a t io  of th e  a v e ra g e
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ENERGY OF NEUTRON INDUCMG FISSION E, MtV

F ig -11

The average number v of the prompt neutrons for U235 + n fission 
as a function of incident neutron energy (Ref. [17J )

NEUTRON ENERGY . MeV

Fig.12 .

v versus the incident neutron energy En for U235 + n (Ref. (Д9] )

am p litu d e s  of th e  f ra g m e n ts  in  the  f is s io n  by fa s t  and th e rm a l  n e u tro n s  w as 
m e a s u re d  d ir e c t ly  in  an io n iz a tio n  c h a m b e r.

T he d if fe re n c e s  in  a v e ra g e  k in e tic  e n e r g ie s  f o r  U 233 and U235 b e tw een  
th e r m a l -  and f a s t- n e u tro n  f is s io n  a r e  g iven  in  F ig .  13. F o r  U 235 th e y  found 
a  s ig n if ic a n t r i s e  a t a  n e u tro n  e n e rg y  of abou t 0 . 3 MeV and fo r  U 233 a  d ro p  
a t about 0 .7  M eV.

T h e se  a u th o rs  have in te rp re te d  th e i r  r e s u l t s  in  te r m s  of th e  BOHR 
m o d e l 121J bu t w ith  a x ia l s y m m e try  e x c lu d e d . B o h r su g g e s te d  th a t the  
n u c le u s  a t th e  sa d d le  p o in t i s  p e a r - s h a p e d .  T h e  tu n n e llin g  f re q u e n c y  b e 
tw een  th e  m ir r o r - s y m m e tr ic  s ta te s  d e te rm in e s  the  e lev a tio n  of a ro ta tio n a l



ENERGY RELEASE IN LOW-ENERGY FISSION 463

Fig. 13

Energy dependence of the deviation of the total kinetic energy 
from the average on the incident neutron energy.

. The dashed curves are given by the calculation. (Ref. [19].)

b and  o f n e g a tiv e  p a r i t y  (1 “ , 2~, 3~, 4 " . .  .)  ab o v e  th e  g ro u n d  s ta te  band  of 
p o s it iv e  p a r i ty  (0+, 2+, 3+ 4 + . . .)  . In  F ig .  14 th i s  s c h e m e  i s  show n t o 
g e th e r  w ith the  th re sh o ld s  fo r  f is s io n  found in  the  d ,p f  rea c tio n  by NORTHROP, 
STOKES and BOYER L22J . T he two ro ta t io n a l  bands a r e  id e n tif ied  w ith th e  
f i r s t  two f is s io n  c h a n n e ls . In th e  c a s e  of U235 w ith a g round  s ta te  J ff = 7 /2 “,

t r e v  u as( f b

The low-lying level scheme at the saddle point of a non-axially symmetric even mass nucleus. 
The rotational bands of levels of positive and negative parity separated by 

0.8  MeV are identified with the first two fission barriers.
The assumption is illustrated by the comparison of the position of the 

. rotational levels with a schematically shown channel structure for U234 and U236 
derived from the (d, pf) reaction.
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s -w a v e  n e u tro n s  c a u s e  f is s io n  th ro u g h  th e  se c o n d  ch a n n e l ( E n= 0 . 2  MeV) 
and p-w ave n eu tro n s th rough  the  f i r s t  channel (E n= -0 .6  MeV). The in te rp re 
ta tio n  fo r  U233 ( J ir= 5 /2  + ) is  le s s  defin ite , but th ey  have assu m ed  th a t s-w ave 
n e u tro n s  ca u se  f is s io n  th ro u g h  the  f i r s t  channel and p -w ave n eu tro n s  th rough 
th e  second . ,

In o r d e r  to  ex p la in  th e  r e s u l t s  i t  is  n e c e s s a r y  to  m a k e  a d d itio n a l a s 
su m p tio n s , n am e ly  th a t th e  ro ta t io n a l  e n e rg y  and th e  e n e rg y  of th e  gap 
p ro d u c e d  by th e  tu n n e llin g  a t  th e  b a r r i e r  a r e  w eak ly  co u p led  to  th e  in n e r  
d e g re e s  of f re ed o m , un like  the  d e fo rm a tio n  en e rg y  th a t is  s tro n g ly  coupled . 
A s th e  n u c le u s  p ro c e e d s  f ro m  th e  sa d d le  p o in t to. s c is s io n ,  th e  e x c ita tio n  
e n e rg y  o f th e  se co n d  ro ta t io n a l  band  p a s s e s  in to  th e  k in e tic  e n e rg y  of th e  
f r a g m e n t s .

The jum p in  E k o c c u rs  a t th e  t r a n s i t io n  f ro m  s -w av e  to  p -w ave  f is s io n  
and th e  m ag n itu d e  of th e  change is

'  o \
¿E -K. 0 . 8 ¿?- -g i +g? MeV

w h e re  çr̂  i s  th e  p a r t i a l  f is s io n  c r o s s - s e c t io n  f o r  n e u tro n s  of a n g u la r  m o 
m e n tu m  £ . T he d a sh e d  c u rv e s  in  F ig .  13 a r e  c a lc u la te d  f ro m  th is  e x 
p r e s s io n .  A t n e u tro n  e n e rg ie s  above 0 .5  MeV th e  Д Е к  b e h a v io u r  is  p r e 
su m e d  to  be a ffec ted  by h ig h e r  ly ing  c h a n n e ls .

R e tu rn in g  to  th e  v  c u rv e  of F ig .  11, th e  ch a n g e  in  s lo p e  o f th e  c u rv e  
o v e r  a  b ro ad  e n e rg y  ra n g e  s e e m s  to  r e q u ir e  a n o th e r  ex p lan a tio n . It is  
in te r e s t in g  to  s p e c u la te  on  th e  p a r t  th a t  th e  s o - c a l le d  " s c i s s io n  n e u tro n "  
m a y  p la y  in  th is  c o n n e c tio n . I t h a s  b e e n  found in  th e  d e ta i le d  s tu d ie s  o f 
p ro m p t n eu tro n  a n g u la r  d is tr ib u t io n s  [13, 23, 24] th a t f ro m  10 to  15% of the 
p rom pt n eu trons have an iso top ic  d is trib u tio n  in the la b o ra to ry  sy s tem . These 
h av e  b ee n  c a lle d  " s c is s io n  n e u tro n s "  b e c a u s e  th e y  m a y  be p ro d u ce d  a t 
s c is s io n  r a th e r  th a n  by  e v a p o ra tio n  f ro m  m oving  f ra g m e n ts .

Now the v cu rve  of F ig . 11 can be equally  w ell fitted  by two s tra ig h t lines, 
v iz . :

v(E~n) = (2 .4 1 8 ±  0 .008) + (0. 109± 0 .0 0 6 )E n

fro m  0 to  3 MeV and .

v (E n) = ( 2 . 200± 0 .023) + (0. 181 ± 0 .0 0 5 )E n

fro m  3 to  8 MeV. .
If it  is  a s su m e d  th a t the  second  f it ap p lie s  to fra g m e n t ev ap o ra tio n  

n e u tro n s ,  th e  s lo p e  w ould be  e x p e c te d  to  r e m a in  c o n s ta n t to  low  n e u tro n  
e n e rg ie s . If th is  com ponent is  su b trac te d  from  the f i r s t  fit, the d ifference is

i/s.(En).= 0 .218 - 0;. 072 E n.
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F o r  th e r m a l - n e u t r o n  f is s io n  (E 'î'O ), th e  o b s e rv e d  is o t ro p ic ,  o r  s c is s io n ,  
com p o n en t is  abou t th e  sa m e  s iz e  a s  vs . T he v a r ia t io n  of vs w ith  E n r e 
m a in s  to  be ex p la in e d  but th e  c o n s ta n t s lo p e  of th e  e v a p o ra tio n  com ponen t 
is  r e a d ily  u n d e rs to o d .
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DISCUSSION

A. MOSSOP: P o w er g en e ra tio n  d is tr ib u tio n s  in  s u b -c r i t ic a l  and c r i t ic a l  
s y s te m s  a r e  o ften  e s t im a te d  f ro m  m e a s u re m e n ts  of f is s io n  r a te .  In  co n 
v e r tin g  fro m  fiss io n  r a te  to  pow er i t  is  n e c e s s a ry  to allow fo r the d iffe rence 
in  to ta l k in e tic  e n e rg y  r e le a s e d  by P u 239 and U235 f is s io n s .  D oes the w ork  
re p o rte d  by D r. F r a s e r  su g g est a new value fo r  the Pu2 3 9 /U 235 re la tiv e  e n e r 
gy ra tio  th a t a t the m om ent is  in  the reg ion  of 1.04? .

J . C . D .  M ILTON: I g a th e r  you w ould lik e  to  know w h e th e r  the  s u b s e 
quent d isc o v e ry  of the la rg e  effec t of sc a tte r in g  on tim e-o f-f lig h t data affects



the ra tio  of the average k ine tic  energy  of P u 239 to U235 th e rm al-n eu tro n  fission, 
as re p o rte d  in  a p ap e r by D r. F r a s e r  and m y se lf  tha t was published in l9 6 2 1 . 
The an sw er is  no.
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1 MILTON, J.C.D. and FRASER, J .S ,, "Time-of-Flight Fission Studies on U233 , U 235, and Pu 239'1l Can. 
J. Phys. 40 (1962) 1626.
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

THERMAL-NEUTRON-INDUCED FISSION OF U 235, U233 AND Pu239 . We have used solid-state detectors 
to measure the kinetic energies of the coincident fission fragments in the thermal-neutron-induced fission of 
U235, U233 and Pu239 . Special care has been taken to eliminate spurious-events near symmetry to give an 
accurate measure of such quantities as the average total kinetic energy at symmetry. For each fissioning 
system over 106 events were recorded. As a result the statistics are good enough to see definite evidence for 
fine structure over a wide range of masses and energies.

The data have been analysed to give mass yield curves, average kinetic energies as a function of mass, 
and other quantities of interest. For each fissioning system the average total kinetic energy goes through a 
maximum for a heavy fragment mass of about 132 and for the corresponding light fragment mass. There is 
a pronounced minimum at symmetry, although not as deep as that found in time-of-flight experiments. The 
difference between the maximum average kinetic energy and that at symmetry is about 32 MeV for U235, 18 MeV 
for U233 and 20 MeV for Pu239. The dispersion of kinetic energies at symmetry is also smaller than that found 
in time-of-flight experiments. • .
■ Fine structure is apparent in two different representations of the data. The energy spectrum of heavy 

fragments in coincidence with light fragment energies is greater than the most probable value. This structure 
becomes more pronounced as the light fragment energy increases. The mass yield curves for a given total 
kinetic energy show a structure suggesting a preference for fission fragments with masses ~134, ~140 and ~145 
(and their light fragment partners).

Much of the structure observed can be understood by considering a semi-empirical mass surface and 
a simple model for the nuclear configuration at the saddle point.

FISSION DE 23SU, 233U ET 239 Pu, PAR LES NEUTRONS THERMIQUES. Les auteurs ont utilisé des 
détecteurs à semi-conducteurs pour mesurer les énergies cinétiques des fragments coïncidents provenant de la 
fission de 235 U, 233 U et 239Pu par neutrons thermiques. Ils se sont efforcés d'éliminèr les événements fortuits 
au voisinage de la symétrie, de manière à parvenir à une mesure exacte de quantités telles que la moyenne de 
l'énergie cinétique totale au point de répartition symétrique. Pour chaque système subissant la fission, ils 
ont enregistré plus de 106 événements. Les données statistiques ainsi obtenues suffisent pour mettre clairement 
en évidence l'existence d'une structure fine pour une gamme étendue de masses et d'énergies.

• Les données ont été analysées en vue d'obtenir les courbes de la distribution des produits de fission et 
des énergies cinétiques moyennes selon la masse ainsi que d'autres quantités intéressantes. Pour chaque système 
subissant la fission, la moyenne de l'énergie cinétique totale passe par un maximum pour les fragments lourds

.* Work supported by the United States Atomic Energy Commission.
*  * Now at Union Carbide Corporation, Nuclear Division, Tuxedo, New York.
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ayant une masse d'environ 132 et pour les fragments légers correspondants. Au point de répartition symétrique 
on constate un minimum très net qui, cependant, n'est pas aussi bas que le minimum obtenu dans les ex
périences de temps de vol. L’écart entre le maximum de l ’énergie cinétique moyenne et le minimum au 
point de répartition symétrique est d'environ 32 MeV pour 235U, 18 MeV pour 233 U et 20 MeV pour 239Pu. La 
dispersion des énergies cinétiques au point de répartition symétrique est également plus faible que la dispersion 
obtenue dans les expériences de temps de vol. ,

La structure fine est mise en évidence par deux différentes représentations des données. Le spectre éner
gétique des fragments lourds en coincidence avec des fragments légers correspond à des énergies supérieures 
à la valeur la plus probable. Cette structure devient encore plus petite à mesure que l'énergie du fragment 
léger augmente. Les courbes de distribution selon la masse pour une énergie cinétique totale donnée accusent 
une structure qui semble révéler une tendance vers la formation de fragments de fission de masse ~134, ~140 
et ~145 (et dés fragments légers correspondants).

La structure observée peut être expliquée en grande partie à l'aide d'une surface de masse semi-empirique 
et d'un modèle simple décrivant la configuration nucléaire au point d’étranglement.

Д ЕЛ ЕН И Е  У Р А Н А -235 , УР А Н А -233 И П Л У ТО Н И Я -239 , ВЫЗВАННОЕ ТЕПЛОВЫ М И  
Н Е И ТР О Н А М И . Для измерения кинетической энергии осколков совпадающих делений при 
делении урана-235, урана-233 и плутония-239, вызванном тепловыми нейтронами, были исполь
зованы кристаллические детекторы. Особое внимание было уделено устранению лбжных яв
лений вблизи симметрии с тем , чтобы точно измерить такие величины, как средняя общая 
кинетическая энергия при симметрии. Для каждой делящейся системы зарегистрировано 
более 106 явлений. Полученные в результате этого статистические данные являются доста
точно хорошим доказательством тонкой структуры для широкого диапазона масс и энергий.

Полученные данные были проанализированы с целью получения кривых выхода масс, 
средних кинетических энергий как функций массы и других интересующих величин. В каждой 
делящейся системе средняя общая кинетическая энергия проходит через максимум для масс 
тяжелых осколков, составляющих около 132, и для соответствующих масс легких осколков. 
При симметрии существует резко выраженный минимум, хотя и не такой глубокий, как был 
обнаружен при проведении измерений по времени пролета. Разница между максимальной 
средней кинетической энергией и энергией при симметрии составляет около 32 Мэв для 
урана-235, 18 Мэв для урана-233 и 20 Мэв для плутония-239. Дисперсия кинетических энер
гий при симметрии также меньше, чем симметрия, обнаруженная при проведении измерений 
по времени пролетав . ■

Тонкая структура обнаруживается при двух различных представлениях этих данны х.' 
Энергетический спектр тяжелых осколков при совпадении с энергиями легких осколков пре
вышает наиболее вероятное значение. Эта структура становится более выраженной при уве
личении энергии легких осколков. Кривые'выхода масс для данной общей кинетической энер
гии показывают структуру, позволяющую предположить преобладание осколков деления с мас
сами — 134, ~140 и ~  145 (и их легких партнеров).

Большая часть наблюдаемой структуры может быть понята, если принять во внимание 
полуэмпирическую поверхность масс и простую модель ядерной конфигурации в седловой точке.

FISION DEL 23SU, 233 U Y 239 Pu INDUCIDA POR NEUTRONES TERMICOS. Los autores han utilizado 
detectores de estado sólido para medir las energías cinéticas de los fragmentos coincidentes en la fisión del 
235 и, 2зз y  y 239 pUj inducida por neutrones térmicos. Han procurado eliminar cuidadosamente los sucesos 
parásitos en las proximidades de la región de simetría, a fin de poder medir con precisión magnitudes tales 
como la energía cinética total media en dicha región. Para cada sistema de fisión, se registraron más de 
1Q6 sucesos. Los abundantes datos estadísticos obtenidos revelan claramente la existencia de una estructura 
fina en un amplio intervalo de masas y energías.

Se han analizado los datos para obtener las curvas de rendimiento másico,- la energía cinética media en 
función de la masa y otras magnitudes de interés. En cada sistema de fisión, la energía cinética total media 
pasa por un máximo para el fragmento pesado de masa igual a 132, aproximadamente, así como para la masa 
correspondiente del fragmento ligero. La región de simetría presenta un mínimo acusado, aunque no tanto 
como el que se observa en experimentos de tiempo de vuelo. La diferencia entre el promédio de las energías 
cinéticas máximas y la correspondiente a la región de simetría es del orden de 32 MeV para el 235U, de 18 MeV 
para el 233U y de 20 MeV para el 239Pu. La dispersión de la energía cinética en la región de simetría es también 
menor que la observada en experimentos de tiempo de vuelo.

La estructura fina se manifiesta en dos representaciones diferentes de los datos: el espectro energético 
de los fragmentos pesados en coincidencia con fragmentos ligeros corresponde a energías superiores al valor
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más probable. Esta estructura se acentúa a medida que aumenta la energía de los fragmentos ligeros. Las 
curvas de rendimiento másico para una energía cinética total dada presentan una estructura que indica pre
ferencia por los fragmentos de fisión de masa ~134, ~140 y ~145 (y p.or los fragmentos ligeros complementarios).

La estructura observada-puede explicarse en gran parte considerando una superficie de masa semiempírica 
y un modelo simple de configuración nuclear en el punto de estrangulación.

I N T R O D U C T I O N  . .

M I L T O N  a n d  F R A S E R  [ 1 ]  h a v e  u s e d  t h e  t i m e - o f - f l i g h t  m e t h o d  t o  s t u d y  

t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  U 2 3 5 }  u 233  a n d  P i £ 39 .  T h e i r  r e s u l t s  i n d i 

c a t e  c o n s i d e r a b l e  s t r u c t u r e  i n  t h e  m a s s - y i e l d  c u r v e  a n d  i n  o t h e r  r e p r e s e n 

t a t i o n s  o f  t h e i r  d a t a .  T h e i r  w o r k  a l s o  e s t a b l i s h e d  b e y o n d  d o u b t  t h a t  t h e  a v e r 

a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  f i s s i o n  f r a g m e n t s  g o e s  t h r o u g h  a  m i n i m u m  

f o r  s y m m e t r i c  f i s s i o n .  H o w e v e r ,  t h e r e  i s  s o m e  q u e s t i o n  a s  t o  t h e  e x a c t  

s i z e  p f  t h e  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  m a x i m u m  a n d  m i n i m u m  v a l u e s  o f  t h i s  a v e r 

a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y . .  M i l t o n  a n d  F r a s e r ' s  r e s u l t s  i n d i c a t e  a  d i p  o f  m o r e  

t h a n  3 5  M e V  f o r  U 2 3 5 a  w h e r e a s  t h e  r a n g e  m e a s u r e m e n t s  o f  N I D A Y  [ 2 ]  a s  

i n t e r p r e t e d  b y - A L E X A N D E R ,  G A Z D I K ,  T R I P S  a n d  W A S I F  [ 3 ]  a n d  t h o s e  o f  

A R A S ,  M E N O N  a n d  G O R D O N  [ 4 ]  i n d i c a t e  a  d i p  o f  a b o u t  2 0  t o  2 5  M e V .

G I B S O N ,  T H O M A S  a n d  M I L L E R  [ 5 ]  h a v e  s h o w n  t h a t  s o l i d - s t a t e  d e t e c 

t o r s  g i v e  s u f f i c i e n t l y  g o o d  r e s o l u t i o n  f o r  i n v e s t i g a t i o n  o f  f i n e  s t r u c t u r e  e f 

f e c t s  i n  f i s s i o n .  A t  t h e  s a m e  t i m e  t h e y  f o u n d  t h k t  i t  w a s  p o s s i b l e  t o  o b t a i n  

p e a k - t o - v a l l e y  r a t i o s  i n  t h e  m a s s - y i e l d  c u r v e s  a p p r o a c h i n g  t h e  r a d i o c h e m i 

c a l  v a l u e s .  T h e s e  d e t e c t o r s  c a n  b e  u s e d  i n  h i g h e r  g e o m e t r y  t h a n  i s  p o s s i b l e  

w i t h  t h e  t i m e - o f - f l i g h t  m e t h o d .  T h e y  t h u s  p r o v i d e  a  u s e f u l  t o o l  f o r  s t u d y i n g  

t h e  f i s s i o n  p r o c e s s  i n  g e n e r a l  a n d  f o r  s t u d y i n g  f i s s i o n  p h e n o m e n a  f o r  w h i c h  

h i g h  s t a t i s t i c a l  a c c u r a c y  i n  p a r t i c u l a r  i s  i m p o r t a n t .  '

T h e r e  a r e  t w o  p r i n c i p a l  d i s a d v a n t a g e s  t o  t h e  s o l i d - s t a t e  d e t e c t o r  m e t h o d .  

T h e  f i r s t  i s  t h a t  t h e s e  d e t e c t o r s  m e a s u r e  e n e r g i e s  r a t h e r  t h a n  v e l o c i t i e s ,  a n d  

t h e  r e s u l t s  a r e  m o r e  i n f l u e n c e d  b y  t h e  e f f e c t s  o f  n e u t r o n  e m i s s i o n  t h a n  

t h o s e  o b t a i n e d  b y  t h e  t i m e - o f - f l i g h t  m e t h o d .  T E R R E L L  [ 6 ]  h a s  p o i n t e d  o u t  

t h a t  s m a l l  v a r i a t i o n s  i n  t h e  n u m b e r  o f  n e u t r o n s  e m i t t e d  m a y  m a k e  p r o n o u n c e d "  

c h a n g e s  i n  q u a n t i t i e s  d e p e n d i n g  o n  t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  t h e  f r a g m e n t s .  T h e  

s e c o n d  d r a w b a c k  i s  t h e  e x i s t e n c e  o f  a  m a s s - d e p e n d e n t  p u l s e - h e i g h t  d e f e c t  

i n  t h e  r e s p o n s e  o f  t h e s e  d e t e c t o r s  t o  f i s s i o n  f r a g m e n t s  [ 7 - 9 ] .  T h i s ' e f f e c t  

l e a d s  t o  p r o b l e m s  o f  a b s o l u t e  e n e r g y  c a l i b r a t i o n  a n d ,  i f  n o t  p r o p e r l y  h a n d l e d , '  

w i l l  g i v e  r i s e  t o  e r r o n e o u s  r e s u l t s  i n  s o m e  r e p r e s e n t a t i o n s  o f  t h e  d a t a .

W e  r e p o r t  h e r e  t h e  r e s u l t s  o f  a  s t u d y  o f  t h e  t h e r m a l - n e u t r o n - i h d i i c e d  

f i s s i o n  o f  U  2 3 5 ^  U 2 3 3  a n d  P u 2 3 9  i n  w h i c h  s o l i d - s t a t è  d e t e c t o r s ' w e r e  u s e d ’t o '  

m e a s u r e  t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  b o t h  f i s s i o n  f r k g m e n t s .  E s p e c i a l  c a r e  h a s 1 

b e e n  t a k e n  t o  e l i m i n a t e  s p u r i o u s  e v e n t s  f r o m  t h e  s y m m e t r i c  r e g i o n  i n  o r d e r  

t o  p r o v i d e  a s  r e l i a b l e  d a t a  a s  p o s s i b l e .  P a r t i c u l a r  a t t e n t i o n  h a s  b e e n  p a i d  

t o  r e m o v a l  o f  t h e  e f f e c t s . d u e  t o  t h e  m a s s  - d e p e n d e n t  p u l s e ^ h e i g h t  d e f e c t .

S i n c e  t h e s e  t h r e e  s y s t e m s  h a v e  b e e n  s t u d i e d  e x t e n s i v e l y  b y  M i i t o r i  a n d  

F r a s e r ,  t h e r e  i s  n o  n e e d  t o  p r e s e n t  a l l  t h e  r è s u l t s  o f  o u r  e x p e r i m e n t s .  W e  

s h a l l  s h o w  t h a t ,  f o r  t h e  m o s t  p a r t ,  t h e r e  i s  v e r y  g o o d  a g r e e m e n t  b e t w e e n  

t h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  b y  t h e  t w o  m e t h o d s .  W e  s h a l l  c o n c e n t r a t e  o n  t h o s e  p a r t s  

o f  t h e  d a t a  w h e r e  t h e  h i g h e r  s t a t i s t i c a l  a c c u r à c y  o f  t h e  s o l i d - s t a t e  d è t e c t o r  

m e t h o d  a l l o w s  u s  t o  i n v e s t i g a t e  p h e n o m e n a  n o t  f u l l y  c o v e r e d  b y  t h e  t i m e - o f -



470 T .D . THOMAS et al.

f l i g h t  e x p e r i m e n t s ,  a n d  o n  t h o s e  p a r t s  w h e r e  t h e r e  i s  d i s a g r e e m e n t  b e t w e e n  

t h e  r e s u l t s  o f  t h e  t w o  m e t h o d s .

E X P E R I M E N T A L  M E T H O D

T h e  e x p e r i m e n t a l  m e t h o d  w a s  t h e  s a m e  a s  t h a t  o u t l i n e d  b y  G I B S O N ,  

^ T H O M A S  a n d  M I L L E R  [ 5 ]  a n d  w i l l  n o t  b e  d i s c u s s e d  i n  d e t a i l  h e r e .  T h e  

t w o  e n e r g i e s  o f  a  p a i r  o f  c o i n c i d e n t  f i s s i o n  f r a g m e n t s  a r e  c o n v e r t e d  t o  p u l s e  

h e i g h t s  b y  t h e  s e m i c o n d u c t o r  d e t e c t o r s  a n d  t h e i r  a s s o c i a t e d  e l e c t r o n i c s .  

T h e s e  p u l s e  h e i g h t s  a r e  t h e n  f e d  t o  t h e  t w o  a x e s  o f  a  6 4  X  6 4  t w o - p a r a m e t e r  

p u l s e - h e i g h t  a n a l y s e r ,  w h e r e  t h e  n u m b e r  o f  e v e n t s  c o r r e s p o n d i n g  t o  e a c h  

p a i r  o f  p u l s e  h e i g h t s  i s  s t o r e d .  .

T R E A T M E N T  O F  D A T A  

E n ergy  calibration

T h e  e n e r g y  c a l i b r a t i o n  w a s  b a s e d  o n  t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  e n e r g y  c o r 

r e s p o n d i n g  t o  a  g i v e n  p u l s e  h e i g h t  i s  a  l i n e a r  f u n c t i o n  o f  t h e  p u l s e  h e i g h t  a n d  

m a s s  o f  t h e  f r a g m e n t .  S C H M I T T ,  K I K E R  a n d  W I L L I A M S  [  8 ]  a n d  S C H M I T T ,  

G I B S O N ,  N E I L E R ,  W A L T E R  a n d  T H O M A S  [ 9 ]  h a v e  s h o w n  t h a t  t h i s  a s 

s u m p t i o n  a g r e e s  w i t h  w h a t  i s  k n o w n  a b o u t  p u l s e - h e i g h t  d e f e c t  i n  s e m i c o n d u c t o r  

d e t e c t o r s .

T h e  v a r i o u s  c o n s t a n t s  f o r  t h e  c a l i b r a t i o n  w e r e  o b t a i n e d  b y  m a k i n g  a  

d e t a i l e d  c o m p a r i s o n  o f  t h e  s i n g l e - f r a g m e n t  p u l s e - h e i g h t  s p e c t r a  f o r  l i g h t  

a n d  h e a v y  f r a g m e n t s  w i t h  t h e  c o r r e s p o n d i n g  s i n g l e - f r a g m e n t  k i n e t i c - e n e r g y  

s p e c t r a  d e t e r m i n e d  b y  M I L T O N  a n d  F R A S E R  [ 1 ]  à n d  a d j u s t e d  f o r  e f f e c t s  

o f  n e u t r o n  e m i s s i o n .  . .

Transform ations of the data

T h e  d a t a ,  a s  c o l l e c t e d ,  a r e  i n  a  6 4 X 6 4  g r i d ,  w i t h  e a c h  p o i n t  o f  t h e  g r i d  

c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  n u m b e r  o f  e v e n t s  a t  a  p a r t i c u l a r  p a i r  o f  p u l s e  h e i g h t s ,  

o n e  p u l s e  h e i g h t  f o r  e a c h  o f  t h e  t w o  f r a g m e n t s .  O n c e  t h e  e n e r g y  c a l i b r a t i o n  

w a s  d e t e r m i n e d  t h i s  g r i d  w a s  t r a n s f o r m e d  t o  a  n e w  g r i d  w h o s e  a x e s  w e r e  

t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  e a c h  f r a g m e n t .  T h e  m e t h o d  o f  s u b d i v i s i o n s  d e s c r i b e d  

b y  T H O M A S  a n d  G I B S O N  [ 1 0 ]  w i t h  1 0 0  s u b d i v i s i o n s  p e r  g r i d  p o i n t  w a s  u s e d  

f o r  t h i s  t r a n s f o r m a t i o n .  T h e  d a t a  w e r e  s u m m e d  a l o n g  l i n e s  o f  c o n s t a n t  

s i n g l e - f r a g m e n t  e n e r g y  t o  g i v e  s i n g l e - f r a g m e n t  k i n e t i c  e n e r g y  s p e c t r a .

T h i s  n e w  g r i d  w a s  t r a n s f o r m e d  t o  a  g r i d  w h o s e  a x e s  w e r e  t h e  t o t a l  

k i n e t i c  e n e r g y  a n d  t h e  m a s s  o f  o n e  f r a g m e n t .  T h e  m a s s e s  w e r e  c a l c u l a t e d  

f r o m  t h e  a p p r o x i m a t e  r e l a t i o n s h i p

■ Шг = M E 2 / ( E 1 + E 2 ) ,

w h e r e  M j  i s  t h e  m a s s  o f  o n e  f r a g m e n t ,  M  t h e  m a s s  o f  t h e  f i s s i o n i n g  n u c l e u s ,  

a n d  E i  a n d  Е г  t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  t h e  t w o  f r a g m e n t s .  A n  i n t e r p o l a t i o n
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m e t h o d  w a s  u s e d  f o r  t h i s  t r a n s f o r m a t i o n .  T h e  d a t a  w e r e  s u m m e d  a n d  a v e r 

a g e d  a l o n g  l i n e s  o f  c o n s t a n t  m a s s  t o  g i v e  t h e  m a s s - y i e l d  c u r v e  a n d  t h e  a v e r 

a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  o f  m a s s .

R E S U L T S  .

Single-fragment spectra

B e c a u s e  o f  t h e  n a t u r e  o f  t h e  e n e r g y  c a l i b r a t i o n  p r o c e s s ,  t h e  s i n g l e 

f r a g m e n t  s p e c t r a ,  a v e r a g e  e n e r g i e s  f o r  l i g h t  a n d  h e a v y  f r a g m e n t s ,  a n d  c o r 

r e s p o n d i n g  v a r i a n c e s  a g r e e  c l o s e l y  w i t h  t h o s e  o b t a i n e d  b y  a d j u s t i n g  t h e  d a t a  

o f  M i l t o n  a n d  F r a s e r  f o r  n e u t r o n  e m i s s i o n .  U s e  o f  a n  i n d e p e n d e n t  e n e r g y  

s c a l e  b a s e d  o n  b r o m i n e  a n d  i o d i n e  i o n  m e a s u r e m e n t s  a s  o u t l i n e d  b y  S C H M I T T ,  

G I B S O N ,  N E I L E R ,  W A L T E R  a n d  T H O M A S  [ 9 ]  s h i f t s  t h e  p a r t i c l e  d e t e c t o r  

r e s u l t s  t o  h i g h e r  e n e r g y  b y  a b o u t  2 % .  S u c h  a  s h i f t  d o e s  n o t  a p p r e c i a b l y  a f 

f e c t  t h e  m a s s  d i s t r i b u t i o n s ,  t h e  r e l a t i v e  s h a p e s  o f  t h e  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n s  

o r  t h e  c o n c l u s i o n s  o f  t h e  p r e s e n t  w o r k .

I t  h a s  b e e n  p o i n t e d  o u t  t h a t  a  v e r y  s t r i k i n g  p r e s e n t a t i o n  o f  f i n e  s t r u c t u r e  

i n  f i s s i o n  c a n  b e  o b t a i n e d  b y  p l o t t i n g  t h e  k i n e t i c  e n e r g y  s p e c t r u m  o f  t h e  h e a v y  

f r a g m e n t  f o r  a  f i x e d  k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  l i g h t  f r a g m e n t  [ 5 ] .  S u c h  c u r v e s  

a r e  s h o w n  f o r  t h e  t h r e e  f i s s i o n i n g  s y s t e m s  i n  F i g .  1 .  E a c h  c u r v e  c o r r e s -

Fig-1 .
. . Kinetic energy spectra of heavy fission fragments

in coincidence with light fragments of the indicated energy

p o n d s  t o  a  p a r t i c u l a r  k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  l i g h t  f r a g m e n t .  T h e s e  c u r v e s  

d i f f e r  s o m e w h a t *  f r o m  t h o s e  s h o w n  b y  G I B S O N ,  T H O M A S  a n d  M I L L E R  [ 5 ]  

a n d  t h o s e  u s e d  b y  T H O M A S  a n d  V A N D E N B O S C H  [ 1 1 ]  b e c a u s e  t h e  m a s s  d e ~
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p e n d e n c e  o f  t h e  p u l s e - h e i g h t  d e f e c t  w a s  n o t  p r o p e r l y  t a k e n  i n t o  a c c o u n t  i n  

t h e s e  e a r l i e r  w o r k s .

T h e  h i g h e s t  c u r v e  i n  e a c h  c a s e  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  m o s t  p r o b a b l e  l i g h t -  

f r a g m e n t  k i n e t i c  e n e r g y .  E s s e n t i a l l y . n o  s t r u c t u r e  i s  s e e n  f o r  l i g h t - f r a g m e n t  

k i n e t i c  e n e r g i e s  l e s s  t h a n  t h e  m o s t  p r o b a b l e  v a l u e .  H o w e v e r ,  i t  i s  c l e a r  

f r o m  t h e s e  d a t a ,  a s  i t  i s  f r o m  t h o s e  o f  M I L T O N  a n d  F R A S E R  [ 1 ] ,  t h a t ,  a l 

t h o u g h  t h e  s t r u c t u r e  i s  m o s t  p r o n o u n c e d  f o r  t h e  h i g h e s t  l i g h t - f r a g m e n t  e n e r 

g i e s ,  i t  p e r s i s t s  d o w n  t o  t h e  m o s t  p r o b a b l e  e n e r g y .

F R A S E R ,  M I L T O N ,  B O W M A N  a n d  T H O M P S O N  [ 1 2 ]  h a v e  c a l c u l a t e d  

f r o m  t i m e - o f - f l i g h t  d a t a  t h e  m a s s  s p e c t r u m  c f  f r a g m e n t s  i n  c o i n c i d e n c e  w i t h  

l i g h t  f r a g m e n t s  o f  1 ' 0 7 - M e V  k i n e t i c  e n e r g y  p r o d u c e d  i n  t h e  t h e r m a l - n e u t r o n -  

i n d u c e d  f i s s i o n  o f  U 2 3 5 .  i f  t h e  c u r v e  l a b e l l e d  1 0 6 .  7  i n  F i g .  1  i s  t r a n s f o r m e d  

t o  t h e  s a m e  c o - o r d i n a t e  s y s t e m ,  t h e  r e s u l t i n g  c u r v e  a g r e e s  c l o s e l y  i n  s h a p e  

a n d  p o s i t i o n  w i t h  t h a t  d e t e r m i n e d  b y  F R A S E R  e t  a l .  [ 1 , 2 ] .  S i n c e  t h e  s h a p e  

o f  s u c h  c u r v e s  c a n  b e  d i s t o r t e d  b y  t h e  m a s s - d e p e n d e n t  p u l s e - h e i g h t  d e f e c t ,  

t h i s  a g r e e m e n t  i s  e v i d e n c e  t h a t  w e  h a v e  p r o p e r l y  a c c o u n t e d  f o r  t h i s  

p h e n o m e n o n .  . .  . ,

Лl a s s - y i e l d  c u r v e s

. . ,  P l o t t e d  i n  F i g .  2  a r e  m a s s - y i e l d  c u r v e s  f o r  t h r e e  v a l u e s  o f  t h e  t o t a l  

k i n e t i c  e n e r g y  f o r  t h e  s y s t e m  U 235  p l u s  t h e r m a l  n e u t r o n s .  T h e  p o i n t s  a r e  

o u r  d a t a  f o r  1 7 0  M e V  ( o p e n  c i r c l e s ) ,  1 4 8  M e V  ( c l o s e d  c i r c l e s )  a n d  1 2 9  M e V  

( t r i a n g l e s ) .  T h e  c u r v e s  a r e  M i l t o n  a n d  F r a s e r ' s  d a t a  f o r  1 7 0 ,  1 5 0  a n d  

1 3 0  M e V .  T h e  a g r e e m e n t  b e t w e e n  o u r  d a t a  a n d  t h e i r s  f o r  t h e  t w o  h i g h e r  

e n e r g i e s  i s  g o o d .  T h e r e  i s ,  h o w e v e r ,  s t r o n g  d i s a g r e e m e n t  a t  t h e  l o w e r  

e n e r g y .  I n  p a r t i c u l a r  t h e i r  r e s u l t s  i n d i c a t e  t h a t  t h e  e n e r g y  s p e c t r u m  f o r  

s y m m e t r i c  f i s s i o n . p e a k s  b e t w e e n  1 2 0  a n d  1 3 0  M e V ,  w h e r e a s  o u r  d a t a  s h o w  

a  m o n o t o n i e  d e c r e a s e  f r o m  a  m o s t  p r o b a b l e  v a l u e  o f  a b o u t  1 4 8  M e V .  '

.  S i m i l a r  c o m p a r i s o n s  b e t w e e n  o u r  d a t a  a n d  t h e i r s  f o r  t h e  o t h e r  t w o  

s y s t e m s  y i e l d  s i m i l a r  c o n c l u s i o n s .  T h e r e  i s  v e r y  g o o d  a g r e e m e n t  b e t w e e n  

o u r  r e s u l t s  a n d  t h e i r s  a t  h i g h e r  e n e r g i e s ,  b u t  o u r  y i e l d s  a r e  a s  m u c h  a s  a  

f a c t o r  o f  1 0  s m a l l e r  t h a n  t h e i r s  a t  t h e  l o w e r  e n e r g i e s .  . ,

G I B S O N ,  M I L L E R  a n d .  T H O M A S  [ 5 ]  r e p o r t e d  t h a t  t h e  m o s t  p r o b a b l e  

v a l u e  o f  t h e  m a s s  f o r  a  g i v e n  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  i s  c o n s t a n t  o v e r  a  r a n g e  o f  

e n e r g i e s .  M I L T O N  a n d  F R A S E R  [ 1 ]  s h o w e d  t h a t  t h i s  m o s t  p r o b a b l e  v a l u e  

c h a n g e s  a b r u p t l y  b e t w e e n  o n e  r e g i o n  o f  c o n s t a n t  v a l u e  a n d  t h e  n e x t .  F o r  a l l  

t h r e e  f i s s i o n i n g  s y s t e m s  t h e  m o s t  p r o b a b l e  h e a v y  m a s s  i s  1 3 4  a t  h i g h  e n e r 

g i e s .  T h e r e  i s  a  p r e f e r e n c e  f o r  h e a v y  f r a g m e n t s  o f  m a s s  a b o u t  1 4 0  a t  i n t e r 

m e d i a t e  e n e r g i e s  a n d  a b o u t  1 4 5  a t  l o w  e n e r g i e s .

T h e  s a m e  e f f e c t  a p p e a r s  i n  o u r  r e s u l t s ,  a s  c a n  b e  s e e n  f r o m  F i g .  3 ,  

w h e r e  w e  h a v e  p l o t t e d  m a s s - y i e l d  c u r v e s  f o r  1 8  d i f f e r e n t  t o t a l  k i n e t i c  e n e r 

g i e s  f o r  t h e  s y s t e m  U 233  p l u s  t h e r m a l  n e u t r o n s .  W e  h a v e  i n d i c a t e d  b y  a  

v e r t i c a l  l i n e  o n  e a c h  c u r v e  t h e  p o s i t i o n  o f  t h e  m o s t  p r o b a b l e  v a l u e  r e p o r t e d  

b y  M i l t o n  a n d  F r a s e r .  T h e  m o s t  s t r i k i n g  f e a t u r e  o f  t h e s e  c u r v e s  i s  s e e n  

i n  t h e  t r a n s i t i o n  r e g i o n  f r o m  o n e  m o s t  p r o b a b l e  v a l u e  t o  a n o t h e r .  T h e  s h a p e  

o f  t h e  c u r v e s  i n  t h e s e  r e g i o n s  i n d i c a t e s  t h a t  t h e  s h i f t  i n  t h e  m o s t  p r o b a b l e  

v a l u e  i s .  n o t  d u e  t o  a  s m o o t h  c h a n g e  o v e r  t h e  r a n g e  o f  m a s s e s  o f  i n t e r e s t ,  

b u t  r a t h e r  t o  t h e  d i s a p p e a r a n c e  o f  a  p e a k  c e n t r e d  a t  o n e  m a s s  a n d  t h e  a p -
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Fig. 2 .

Mass-yield curves for three values of the total kinetic energy for the system U235 
plus thermal neutrons. -

The points are from this work; solid lines are from MILTON and FRASER [1].
, • Closed circles: 170 MeV; open circles: 148 MeV; triangles: 129 MeV..

p e a r a n c e  o f  o n e  c e n t r e d  a b o u t  6  m a s s  u n i t s  a w a y .  T h i s  p h e n o m e n o n  s u g 

g e s t s  t h a t  c e r t a i n  m a s s  f r a g m e n t s  m a y  b e  f o r m e d  p r e f e r e n t i a l l y ,  w h i l e  o t h e r  

i n t e r m e d i a t e  m a s s  f r a g m e n t s  a r e  f o r m e d  h a r d l y  a t  a l l .

T h e r e  i s  n o  o b v i o u s  s t r u c t u r e  i n  t h e s e  c u r v e s  f o r  e n e r g i e s  b e l o w  t h e  

m o s t  p r o b a b l e  e n e r g y ,  j u s t  a s  i n  F i g .  1  t h e r e  i s  n o  s t r u c t u r e  f o r  e n e r g i e s  

b e l o w  t h e  m o s t  p r o b a b l e  v a l u e .  .

The a verage  total k in e tic  en ergy

I n  F i g .  4 a  w e  h a v e  p l o t t e d  t h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  o f  f r a g m e n t s  

f r o m  t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  U 235  a s  a  f u n c t i o n  o f  f r a g m e n t  m a s s .  

O u r  d a t a ,  s h o w n  a s  o p e n  c i r c l e s ,  h a v e  b e e n  c o r r e c t e d  f o r  t h e  l o s s  i n  e n e r 

g y  d u e  t o  n e u t r o n  e m i s s i o n  a n d  t h e r e f o r e  r e p r e s e n t  e n e r g i e s  o f  t h e  p r o m p t  

f r a g m e n t s .  T h i s  c o r r e c t i o n  h a s  b e e n  m a d e  u n d e r  t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  

n u m b e r  o f  n e u t r o n s  e m i t t e d  p e r  f r a g m e n t  i s  g i v e n  b y  T E R R E L L ' s  " u n i v e r s a l  

c u r v e "  [ 6 ] .  . . •

T h e  s o l i d  c u r v e  i n  F i g . 4 a . r e p r e s e n t s  t h e  m e a s u r e m e n t s  m a d e  b y  

M I L T O N ' a n d  F R A S E R  [ 1 ] .  T h e  a g r e e m e n t  i s  e x c e l l e n t  o v e r  t h e  l i g h t -  

f r a g m e n t  m a s s  r a n g e  8 5  t o  1 0 1  ( h e a v y  f r a g m e n t s  1 3 5  t o  1 5 1 . ) .  D i s a g r e e m e n t
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H E AV Y  F R A G M E N T  MASS  

Fig.3

Heavy fragment mass-yield curves for different values of the total kinetic energy 
for the system U 233 plus thermal neutrons.

The vertical lines on each curve indicate the most probable value of the mass reported by 
MILTON and FRASER [1].

a p p e a r s  a t  t h e  p o i n t  w h e r e  t h e  m a s s - y i e l d  c u r v e  b e g i n s  t o  f a l l  t o w a r d s  i t s  

v e r y  l o w  v a l u e  a t  s y m m e t r y .

T h e  r e g i o n  a t  s y m m e t r y  i s  p a r t i c u l a r l y  s u s c e p t i b l e  t o  d i s t o r t i o n  b y  a  

r e l a t i v e l y  s m a l l  n u m b e r  o f  s p u r i o u s  e v e n t s .  M i l t o n  a n d  F r a s e r  h a v e  e s t i m 

a t e d  b y  c o m p a r i s o n  o f  t h e i r  m a s s - y i e l d  c u r v e s  w i t h  r a d i o c h e m i c a l  d a t a  t h a t  

b e t w e e n  m a s s e s  1 1 2  a n d  1 2 4  a p p r o x i m a t e l y  o n e  t h i r d  o f  t h e  e v e n t s  a r e  r e a l .  

A  s i m i l a r  c o m p a r i s o n  i n d i c a t e s  t h a t  o v e r  t h e  s a m e  r a n g e  s l i g h t l y  m o r e  t h a n  

h a l f  o f  t h e  e v e n t s  a r e  r e a l  i n  o u r  d a t a .

T h e r e  a r e  t w o  l i k e l y  s o u r c e s  o f  s p u r i o u s  e v e n t s  i n  t h i s  r e g i o n .  T h e  

d i s p e r s i o n  i n  e n e r g y  ( o r  v e l o c i t y )  d u e  t o  n e u t r o n  e m i s s i o n  w i l l  c a u s e  s o m e  

a s y m m e t r i c  e v e n t s  ( a n d ,  h e n c e ,  h i g h - e n e r g y  e v e n t s )  t o  a p p e a r  a s  s y m m e t r i c  

e v e n t s .  T h e  o b s e r v e d  a v e r a g e  e n e r g y  w i l l  b e  h i g h e r  t h a n  t h e  t r u e  e n e r g y .  

E n e r g y  d e g r a d a t i o n  o f  t h e  h i g h - e n e r g y  f r a g m e n t s  b e f o r e  t h e y  r e a c h  t h e  d e 

t e c t o r  m a y  c a u s e  t h e m  t o  h a v e  a p p r o x i m a t e l y  t h e  s a m e  e n e r g y  a s  t h e i r  l o w -  

e n e r g y  p a r t n e r s ;  s u c h  e v e n t s  w i l l  b e  r e c o r d e d  a s .  l o w - e n e r g y  s y m m e t r i c  

e v e n t s .

W e  e s t i m a t e  t h a t  t h e  p o i n t  a t  s y m m e t r y  w o u l d  b e  a b o u t  1  M e V  l o w e r  i f  

t h e r e  w e r e  n o  e f f e c t s  f r o m  n e u t r o n s .  I t  m i g h t  b e  a s  m u c h  a s  6  M e V  h i g h e r  

i f  c o r r e c t i o n  w e r e  m a d e  f o r  l o w - e n e r g y  t a i l i n g .

R a n g e  m e a s u r e m e n t s  o f  f r a g m e n t s  f r o m  t h e  t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  

f i s s i o n  o f  U 235  h a v e  b e e n  m a d e  b y  N I D A Y  [ 2 ]  a n d  b y  A R A S ,  M E N O N  a n d  

G O R D O N  [ 4 ] .  A v e r a g e  t o t a l  e n e r g i e s  h a v e ,  b e e n  c a l c u l a t e d  f r o m  t h e s e  r a n g e s ;  

i n  F i g .  4 b  w e  c o m p a r e  t h e  r e s u l t s  o f  A r a s  e t  a l .  ( t r i a n g l e s )  w i t h  o u r s  ( s o l i d
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(a) Averagé total kinetic energy for prompt fragments produced in the fission of U235 with thermal neutrons.
Points are from this work; solid lines are from MILTON and FRASER [1].

(b) As for 4(a). Solid curve is from this work; triangles from ARAS, MENON and GORDON [4].
Solid points were calculated as described in the text.

c u r v e ) .  A t  s y m m e t r y  t h e i r  e n e r g y  i s  a b o u t  7 .  5  M e V  h i g h e r  t h a n  o u r s .  F u r 

t h e r m o r e ,  o n  t h e  h i g h - m a s s  s i d e  o f  s y m m e t r y  t h e i r  n u m b e r s  t e n d  t o '  b e  l o w e r  

t h a n  o u r s ,  a n d  o n  t h e  l o w - m a s s  s i d e  t h e i r s  t e n d  t o  b e  h i g h e r .

I t  i s  i m p o r t a n t  t o  r e c o g n i z e  t h a t  t h e s e  t w o  e x p e r i m e n t s  m e a s u r e  d i f 

f e r e n t  q u a n t i t i e s .  T o  f i r s t  a p p r o x i m a t i o n ,  t h e .  e n e r g i e s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  

s e m i c o n d u c t o r  d e t e c t o r  m e a s u r e m e n t s  a r e  c h a r a c t e r i s t i c  o f  a  s i n g l e  m a s s  

d i v i s i o n .  O n  t h e  o t h e r  h a n d ,  a  r a d i o c h e m i c a l  m e a s u r e m e n t  a t  m a s s  1 1 5 ,  

f o r  i n s t a n c e ,  r e p r e s e n t s  c o n t r i b u t i o n s  f r o m  f r a g m e n t s  h a v i n g  m a s s e s  f r o m  

1 1 5  t o  1 2 0  e m i t t i n g  f r o m  0  t o  5  n .  W e  c a n  u s e  o u r  d a t a  a s  t h e  b a s i s  f o r  a n  

e s t i m a t e  o f  t h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g i e s  t h a t  w o u l d  b e  d e t e r m i n e d  b y  

a  r a d i o c h e m i c a l  m e a s u r e m e n t  o f  r a n g e s .  W e  m a k e  t h e  f o l l o w i n g  a s s u m p t i o n s :  

( 1 )  t h e  m a s s - y i e l d  c u r v e  a n d  a v e r a g e  t o t a l  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  o f  m a s s  f o r  

p r o m p t  f r a g m e n t s  a r e  a s  d e t e r m i n e d  i n  o u r  e x p e r i m e n t s ;  ( 2 )  t h e  a v e r a g e  

n u m b e r  o f  n e u t r o n s  e m i t t e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  m a s s  i s  g i v e n  b y  t h e  s a m e  c u r v e  

t h a t  w a s  u s e d  b y  A R A S ,  M E N O N  a n d  G O R D O N  [ 4 ] ;  ( 3 )  t h e  p r o b a b i l i t y  o f  

e m i t t i n g  a  p a r t i c u l a r  n u m b e r  o f  n e u t r o n s  i s  g i v e n  b y  a  P o i s s o n  d i s t r i b u t i o n ;  

a n d  ( 4 )  i f  a  f r a g m e n t  e m i t s  n  m o r e  ( o r  f e w e r )  n e u t r o n s . t h a n  t h e  a v e r a g e  

n u m b e r  f o r  i t s  m a s s ,  i t  m u s t  h a v e  6 n  M e V  m o r e  ( o r  l e s s )  e x c i t a t i o n  e n e r g y  

a n d  t h e r e f o r e  6 n  M e V  l e s s  ( o r  m o r e ) ’ k i n e t i c  e n e r g y .

T h e  r e s u l t s  o f  c a l c u l a t i o n s  b a s e d  o n  t h e s e  a s s u m p t i o n s  a r e  s h o w n  a s  

t h e  s o l i d  p o i n t s  o f  F i g .  4 b .  W i t h  t h e  e x c e p t i o n  o f  t h e  o n e  p o i n t  a t  m a s s  1 3 2  

t h e  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  d a t a  o f  A r a s  e t  a l .  i s  g o o d .  W e  c o n c l u d e  t h a t  t h e  d i s -
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a g r e e m e n t  b e t w e e n  t h è i r  r e s u l t s  a n d  o u r s  i s  m o r e  a p p a r e n t  t h a n  r e a l .  I f  

t h e  c a l c u l a t e d  p o i n t  a t  s y m m e t r y  i s  r a i s e d  b y  6  M e V  t o  c o r r e c t  f o r  t h e  p o s 

s i b l e  e f f e c t s  o f  t a i l i n g ,  i t  i s  s t i l l  a l m o s t  w i t h i n  t h e  e r r o r  b a r  g i v e n  b y  

A r a s  e t  a l .  .

MASS

\  ' Fig - 5 • ■.

Average total kinetic energy for prompt fragments produced in the fission of U233 and Pu239
with thermal neutrons.

Points are from this work; solid lines from MILTON and FRASER [1].

F i g u r e  5  s h o w s  t h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  o f  f r a g 

m e n t  m a s s  f o r  U 233  a n d  P u 2 3 9 .  A s  b e f o r e ,  t h e  o p e n  c i r c l e s  r e p r e s e n t  o u r  

d a t a  a n d  t h e  s o l i d  l i n e s  t h o s e  o f  M i l t o n  a n d  F r a s e r .  T h e  d i s a g r e e m e n t  a t  

s y m m e t r y  b e t w e e n  t h e  t w o  s e t s  o f  d a t a  i s  v e r y  p r o n o u n c e d .  A  c o m p a r i s o n  

o f  o u r  m a s s  y i e l d  c u r v e s  w i t h  r a d i o c h e m i c a l  r e s u l t s  i n d i c a t e s  t h a t  f o r  b o t h  

U 233  a n d  P u 239  a b o u t  8 0 %  o f  t h e  s y m m e t r i c  e v e n t s  i n  o u r  d a t a  a r e  r e a l .  T h e r e  

s h o u l d ,  t h e r e f o r e ,  b e  o n l y  a  s l i g h t  d i s t o r t i o n  o f  t h e  a v e r a g e  e n e r g i e s  d u e  t o  

s p u r i o u s  e v e n t s . '

D I S C U S S I O N  .

T h e  d a t a  p r e s e n t e d  h e r e  a n d  t h e  r e s u l t s  o b t a i n e d  b y  M I L T O N  a n d  

F R A S E R  [ 1 ]  i n d i c a t e  t h a t  t h e r e  i s  a  p r e f e r e n c e  f o r  f o r m a t i o n  o f  h e a v y  f r a g 

m e n t s  w i t h  m a s s e s  o f  a b o u t  1 3 4 ,  1 4 0  a n d  1 4 5  i n  t h e  t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  

f i s s i o n  o f  U 2 3 5 ,  U 233  a n d  P u 239  .  T h e  e x i s t e n c e  o f  t h i s  p r e f e r e n c e  s u g g e s t s  

t h a t  t h e  p r o p e r t i e s  o f  t h e  f i n a l  f r a g m e n t s  o r  o f  t h e  f r a g m e n t s  e x i s t i n g  a t  t h e  

s c i s s i o n  p o i n t  p l a y  a n  i m p o r t a n t  r o l e  i n  d e t e r m i n i n g  t h e  m a s s  d i v i s i o n  i n  

f i s s i o n .  .
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M I L T O N  a n d  F R A S E R  [ 1 ]  a n d  T H O M A S  a n d  V A N D E N B O S C H  [ 1 3 ]  h a v e  

p o i n t e d  o u t  t h a t  f o r  v e r y  h i g h ’ k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  t h e  f r a g m e n t s  t h e r e  i s  a  

t h e r m o d y n a m i c  l i m i t a t i o n  o n  w h a t  f r a g m e n t s  c a n  b e  f o r m e d .  B e c a u s e  o f  

s t r u c t u r e  i n  t h e  m a s s  s u r f a c e ,  i t  i s  e n e r g e t i c a l l y  i m p o s s i b l e  t o  f o r m  c e r t a i n  

m a s s  f r a g m e n t s  e v e n  t h o u g h  i t  i s  p o s s i b l e  t o  f o r m  f r a g m e n t s  o f  s l i g h t l y  

h i g h e r  a n d  l o w e r  m a s s .  I t  h a s  b e e n  s h o w n  t h a t  t h e r e  i s  a  g o o d  c o r 

r e l a t i o n  b e t w e e n  t h e  s t r u c t u r e  o b s e r v e d  a t  h i g h  k i n e t i c  e n e r g i e s  a n d  t h e  s t r u c 

t u r e  i n  t h e  m a s s  s u r f a c e  f o r  t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  и 2 3 5 ^  

U233 a n d  P u 2 3 9 .  H o w e v e r ,  w e  c a n  s e e  f r o m  F i g s .  1  a n d .  3  t h a t  t h e  s t r u c t u r e  

p e r s i s t s  a t  k i n e t i c  e n e r g i e s  s u f f i c i e n t l y  l o w  t h a t  t h e  r e s t r i c t i o n s  i m p o s e d  

b y  t h e  v a r i a t i o n s  i n  m a s s  o f  t h e  s e p a r a t e d  f r a g m e n t s  s h o u l d  n o t  b e  i m p o r t a n t .

V A N D E N B O S C H  [ 1 3 ]  h a s  s u c c e s s f u l l y  a c c o u n t e d  f o r  t h e  v a r i a t i o n  o f  t h e  

a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  a n d  o f  t h e  a v e r a g e  n u m b e r  o f  e m i t t e d  n e u t r o n s  

w i t h  f r a g m e n t  m a s s  b y  c o n s i d e r i n g  t h e  p r o p e r t i e s  o f  t h e  f r a g m e n t s  a t  t h e  

s c i s s i o n  p o i n t .  H e  h a s  a s s u m e d  t h a t  t h e  s c i s s i o n  p o i n t  c o n f i g u r a t i o n  i s  t w o  

t a n g e n t  p r o l a t e  s p h e r o i d s  h a v i n g  c o l l i n e a r  m a j o r  . a x e s .  T h e  e n e r g y  a t  s c i s s i o n  

i s  a s s u m e d  t o  b e  c o m p o s e d  o f  t h r e e  p a r t s :  a  p o t e n t i a l  e n e r g y  o f  d e f o r m a t i o n ,  

w h i c h  e v e n t u a l l y  b e c o m e s  e x c i t a t i o n  e n e r g y  o f  t h e  f r a g m e n t s ;  a  C o u l o m b  

i n t e r a c t i o n  e n e r g y  b e t w e e n  t h e  t w o  f r a g m e n t s ,  w h i c h  e v e n t u a l l y  a p p e a r s  a s  

k i n e t i c  e n e r g y ;  a n d  e x c i t a t i o n  e n e r g y ,  w h i c h  i s .  t h e  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h e  

t o t a l  a v a i l a b l e  e n e r g y  a n d  t h e  s u m  o f  t h e  d e f o r m a t i o n  a n d  C o u l o m b  i n t e r 

a c t i o n  e n e r g i e s .

W e  c a n  c o m b i n e  t h e s e  t w o  p o i n t s  o f  v i e w  t o  g i v e  s o m e  i n d i c a t i o n  o f  w h y  

t h e  s t r u c t u r e  i n  t h e  y i e l d  s u r f a c e  s h o u l d  p e r s i s t  a t  k i n e t i c  e n e r g i e s  t h a t  i m -  

p o s e ' n o  t h e r m o d y n a m i c  r e s t r i c t i o n  o n  w h a t  s e p a r a t e d  f r a g m e n t s  c a n  f o r m .  

L e t  u s  c o n s i d e r ,  a s  a n  e x a m p l e ,  t h e  f o r m a t i o n  o f  a  p a i r  o f  f r a g m e n t s ,  3 8 S r 96 

a n d  5 4 X e 1 4 0 ,  b y  t h e  t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  U 235 . A c c o r d i n g  t o  

M I L T O N ' s  [ 1 4 ]  c a l c u l a t i o n s ,  t h e  t o t a l  p o s s i b l e  e n e r g y  r e l e a s e  i s  1 9 2  M e V . .

U s i n g  t h e  m e t h o d  o u t l i n e d  b y  V a n d e n b o s c h ,  w e  h a v e  c a l c u l a t e d  t h e  d e 

f o r m a t i o n  e n e r g y  E D ,  t h e  C o u l o m b  i n t e r a c t i o n  e n e r g y  E j  a n d  t h e i r  s u m  a s  

a  f u n c t i o n  o f  d e f o r m a t i o n  f o r  t h i s  p a i r  o f  f r a g m e n t s .  T h e  r e s u l t s  a r e  s h o w n  

i n  F i g .  6 .  T h e  s c i s s i o n  p o i n t  c o n f i g u r a t i o n  i s  a s s u m e d  t o  c o r r e s p o n d  t o  t h e  

m i n i m u m  i n  t h e  t o t a l  p o t e n t i a l  e n e r g y  c u r v e .  T h e  h o r i z o n t a l  l i n e  i n  F i g .  6 

r e p r e s e n t s  t h e  t o t a l  a v a i l a b l e  e n e r g y ;  t h e  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  t h i s  l i n e  a n d  

t h e  p o t e n t i a l  e n e r g y  c u r v e  i s  t h e  e x c i t a t i o n  e n e r g y  o f  t h e  f r a g m e n t s .

T h e  s y m b o l  <\ E K ) >  d e s i g n a t e s  a  p o i n t  o n  t h e  i n t e r a c t i o n  e n e r g y  c u r v e  

c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  m e a s u r e d  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  f o r  t h i s  m a s s  

d i v i s i o n .  T h e  p o s i t i o n  o f  t h i s  p o i n t  a g r e e s  f a i r l y  w e l l  w i t h  t h e  p o s i t i o n  o f  

t h e  m i n i m u m  i n  t h e  t o t a l  p o t e n t i a l  e n e r g y  c u r v e .  T h e  t w o  l i n e s  a b o v e  a n d  

b e l o w  t h e  l i n e  l a b e l l e d  < C e k ^ >  r e p r e s e n t  t h e  v a r i a n c e  o f  t h e  k i n e t i c  e n e r g y  

s p e c t r u m  f o r  t h i s  m a s s  d i v i s i o n .  W e  n o t i c e  t h a t  t h e  t o t a l  p o t e n t i a l  e n e r g y  

v a r i e s  f r o m  t h e  h i g h e s t  t o  t h e  l o w e s t  o f  t h e  t h r e e  l i n e s  -  a b o u t  Ï 8  M e V .  T h u s  

w e  m i g h t  c o n c l u d e  t h a t  t h e  e n t i r e  r a n g e  o f  k i n e t i c  e n e r g i e s  a n d  e x c i t a t i o n  

e n e r g i e s  o f  t h e  s e p a r a t e d  f r a g m e n t s  c o r r e s p o n d s  t o  a  r a t h e r  s m a l l  v a r i a t i o n  

i n  t h e  t o t a l  p o t e n t i a l  e n e r g y  a t  s c i s s i o n .  .

T h e  s m a l l  e x c i t a t i o n  e n e r g y  ( a b o u t  5  M e V ,  i n  t h i s  c a s e )  w i l l  b e  s e n s i 

t i v e  t o  v a r i a t i o n s  i n  t h e  t o t a l  a v a i l a b l e  e n e r g y .  F u r t h e r m o r e ,  t h e  e x c i t a t i o n  

e n e r g y  v a r i e s  o n l y  s l i g h t l y  o v e r  t h e  w h o l e  r a n g e  o f  o b s e r v e d  k i n e t i c  e n e r 

g i e s .  T h u s ,  i f  f l u c t u a t i o n s  i n  t h e  a v a i l a b l e  e n e r g y  p r o d u c e  f l u c t u a t i o n s  i n
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Fig.6

Deformation energy, Coulomb interaction energy and total potential energy 
at the scission point as a function of deformation for the indicated pair of fragments

Fig. 7

Excitation energy of the fragments at scission as a function of fragment mass 
for fission of U235 by thermal neutrons

t h e  y i e l d  a t  t h e  h i g h e s t  k i n e t i c  e n e r g i e s ,  w e  c a n  e x p e c t  t h a t  t h e y  w o u l d  a l s o  

p r o d u c e  s i m i l a r  f l u c t u a t i o n s  a t  e n e r g i e s  a s  l o w  a s  t h e  l o w e s t  o b s e r v e d .  T h e  

f a i l u r e  t o  s e e  s t r u c t u r e  f o r  k i n e t i c  e n e r g i e s  l o w e r  t h a n  t h e  m o s t  p r o b a b l e  

v a l u e  m a y  b e  a n  e x p e r i m e n t a l  p r o b l e m .  T h e  l o w  k i n e t i c  e n e r g i e s  c o r r e s p o n d  

t o  h i g h  d e f o r m a t i o n  e n e r g i e s  a n d  r e l a t i v e l y  l a r g e  n u m b e r s  o f  e m i t t e d  n e u t r o n s .  

T h e  i n c r e a s e d  d i s p e r s i o n  i n  m a s s  d u e  t o  i n c r e a s e d  n e u t r o n  e m i s s i o n  m a y  

c a u s e  t h e  s t r u c t u r e  t o  b e  o b s c u r e d .  .
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W e  h a v e  d o n e  s i m i l a r  c a l c u l a t i o n s  f o r  a  r a n g e  o f  m a s s  a n d  c h a r g e  d i 

v i s i o n s  t o  g i v e  t h e  e x c i t a t i o n  e n e r g y  a t  s c i s s i o n  f o r  t h e  s y s t e m  f o r m e d  f r o m  

U 2 3 5  p l u s  t h e r m a l  n e u t r o n s .  T h e  m e t h o d  a n d  p a r a m e t e r s  u s e d  w e r e  e s 

s e n t i a l l y  t h o s e  g i v e n  b y  V A N D E N B O S C H  [ 1 3 ] ,  a n d  t h e r e  w a s  r e a s o n a b l y  

g o o d  a g r e e m e n t  b e t w e e n  t h e  c a l c u l a t e d  i n t e r a c t i o n  e n e r g i e s  a n d  t h e  o b s e r v e d  

a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g i e s .  T h e  r e s u l t s  a r e  s h o w n  i n  F i g .  7 ,  w h e r e  w e  

h a v e  p l o t t e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  m a s s  t h e  e x c i t a t i o n  e n e r g y  a t  s c i s s i o n  f o r  t h a t  

c h a r g e  d i v i s i o n  g i v i n g  t h e  h i g h e s t  e x c i t a t i o n  e n e r g y .

W e  s e e  i n  t h i s  g r a p h  m a x i m a  a t  h e a v y - f r a g m e n t  m a s s e s  1 3 4  a n d  1 4 0 ,  

a n d  a  s h o u l d e r  a t  m a s s  1 4 6 ,  c o r r e s p o n d i n g  r a t h e r  w e l l  w i t h  t h e  m a s s e s  p r e 

f e r r e d  i n  f i s s i o n .  • T h e  f a c t  t h a t  t h e  e x c i t a t i o n  e n e r g y  i n c r e a s e s  s t e a d i l y  a s  

w e  m o v e  t o w a r d s  s y m m e t r y  s u g g e s t s ,  h o w e v e r ,  t h a t  t h e r e  a r e  f a c t o r s  o t h e r  

t h a n  e x c i t a t i o n  e n e r g i e s  t h a t  a r e  d e t e r m i n i n g  t h e  y i e l d  n e a r  s y m m e t r y .

A C K N O W L E D G E M E N T S

W e  a r e  i n d e b t e d  t o  G . L .  M i l l e r  f o r  t h e  d e s i g n  o f  t h e  s p e c i a l  p r e a m p l i 

f i e r s  a n d  f o r  h e l p  i n  o p e r a t i n g  t h e m ,  a l s o  f o r  a d v i c e  a n d  h e l p  i n  t h e  

m e a s u r e m e n t s ,  t o  T . C .  M a d d e n  f o r  f a b r i c a t i n g  t h e  s o l i d  s t a t e  d e t e c t o r s  

a n d  t o  D r .  S . G .  T h o m p s o n ,  o f  t h e  L a w r e n c e  R a d i a t i o n  L a b o r a t o r y ,  f o r  m a k 
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s y s t e m  c a l i b r a t i o n .
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D I S C U S S I O N

J .  C . D .  M I L T O N :  I  t h i n k  D r .  T h o m a s ' s  r e m a r k s  o n  t h e  e n e r g y  d e f i c i t  

a t  s y m m e t r i c  f i s s i o n  a r e  c o r r e c t . -  I  w o u l d  l i k e  t o  p o i n t  o u t  t h a t  t h e  n u m b e r  

o f  e v e n t s  i n  t h i s  r e g i o n  i s  l o w e r  t h a n  t h e  m o s t  p r o b a b l e  b y  n e a r l y  t h r e e  o r 

d e r s  o f  m a g n i t u d e .  T h e  d a t a  w . e  u s e d  d a t e  f r o m  1 9 5 9  a n d  a t  t h a t  t i m e  w e
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p a i d  n o  p a r t i c u l a r  a t t e n t i o n  t o  t h i s  p o i n t .  I n  t h e  p a p e r  I  r e f e r r e d  t o  i n  m y  

e a r l i e r  r e p l y  t o  D r .  M o s s o p 1 w e  d e v o t e d  a n  e n t i r e  p a r a g r a p h  t o  t h e  r e l i a b i l i 

t y  o f  t h e  m e a s u r e m e n t s  i n  t h i s  r e g i o n  a n d  I  d o  n o t  t h i n k  i t  n e e d s  r e w o r d i n g  

a t  p r e s e n t .  T h e  p o i n t  w e  w e r e  e m p h a s i z i n g  i n  s h o w i n g  t h e  r e s u l t s  i n  t h e  

s y m m e t r i c  r e g i o n  w a s  s i m p l y  t h a t  t h e r e  w a s  a  l a r g e  d e c r e a s e  i n  t h e  a v e r a g e  

k i n e t i c  e n e r g y .

D . M .  N A D K A R N I :  R e c e n t  m e a s u r e m e n t s  m a d e  a t  T r o m b a y  o n  t h e  v a r i 

a t i o n  o f  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n  o f  f i s s i o n  f r a g m e n t s  i n  t h e r m a l -  

n e u t r o n  f i s s i o n  o f  U 2 3 5 ,  u s i n g  s o l i d - s t a t e  d e t e c t o r s ,  i n d i c a t e d  a  s i m i l a r  d i s 

c r e p a n c y  c o m p a r e d  w i t h  t h e  t i m e - o f - f l i g h t  m e a s u r e m e n t s .  I t  i s  i m p o r t a n t ,  

I  t h i n k ,  t o  e s t a b l i s h  w h e t h e r  t h i s  d i s c r e p a n c y  i s  c a u s e d  b y  t h e  l a r g e  p e r c e n t 

a g e  o f  f a l s e  s y m m e t r i c  e v e n t s  i n  t h e  l a t t e r  c a s e  o r  t h e  i n c o m p l e t e  u n d e r 

s t a n d i n g  o f  t h e  e n e r g y  d e f e c t  i n  s o l i d - s t a t e  d e t e c t o r s  i n  t h e  f o r m e r  c a s e .  

T h i s  h a s  a  b e a r i n g  o n  w h e t h e r  o r  n o t  t h e  s o - c a l l e d  u n i v e r s a l  c u r v e  o f  n e u 

t r o n  e m i s s i o n  f r o m  i n d i v i d u a l  f r a g m e n t s  i s  r e a l l y  u n i v e r s a l .

S .  S .  K A P O O R :  I  s h o u l d  l i k e  t o  a s k  D r ,  T h o m a s  w h e t h e r  t h e  s y m m e t r i c  

y i e l d s  w e r e  c o r r e c t e d  f o r  t h e  m a s s  d i s p e r s i o n  a n d  h o w  t h e  m a s s  d i s p e r s i o n  

w a s  e s t i m a t e d .  W e r e  t h e  e n e r g y  b a l a n c e  c a l c u l a t i o n s  a p p l i e d  t o  s e e  w h e t h e r  

t h e  k i n e t i c  e n e r g y  m e a s u r e d  i n  t h e  s y m m e t r i c  r e g i o n  w a s  c o n s i s t e n t  w i t h  

t h e  n e u t r o n  y i e l d  a s  m e a s u r e d  b y  A p a l i n  r e c e n t l y ?

T . D .  T H O M A S :  T h e  d a t a  a s  s h o w n  h a v e  n o t  b e e n  c o r r e c t e d  f o r  m a s s  

d i s p e r s i o n .  F o r  t h e  a v e r a g e  t o t a l  e n e r g i e s  a s  a  f u n c t i o n  o f  m a s s  w e  h a v e  

m a d e  a n  e s t i m a t e  o f  t h e  c o r r e c t i o n  a t  s y m m e t r y .  T h e  v a l u e  o f  t h e  e n e r g y  

a t  s y m m e t r y  m i g h t  b e  a s  m u c h  a s  1  M e V  l o w e r  t h a n  i s  i n d i c a t e d  i n  t h e  f i 

g u r e s .  T h e  b a s e s  f o r  e s t i m a t i n g  t h e  d i s p e r s i o n  a r e  t h e  f i g u r e s  g i v e n  b y  

T e r r e l l  ( R e f .  [ 6 ]  i n  t h e  p a p e r )  a n d  t h e  e n e r g y  r e s o l u t i o n  o f  s o l i d - s t a t e  d e 

t e c t o r s  m e a s u r e d  b y  S c h m i t t  e t  a l . 2 I  h a v e  n o t  y e t  s e e n  t h e  r e c e n t  w o r k  

o f  A p a l i n ,  a n d  h a v e  n o t  d o n e  t h e  e n e r g y  b a l a n c e  c a l c u l a t i o n s .

P .  A R M B R Ü S T E R :  T h e  f i n e  s t r u c t u r e  o b s e r v e d  i n  t h e  k i n e t i c  e n e r g y  

d i s t r i b u t i o n ,  w h i c h  w a s  m e n t i o n e d  b y  D r .  T h o m a s ,  h a s  b e e n  e x p l a i n e d  b y  

a  p r e f e r e n t i a l  f o r m a t i o n  o f  e v e n - e v e n  n u c l e i .  I f  w e  a c c e p t  t h i s  i n t e r p r e t a t i o n ,  

i t  w o u l d  s e e m  t o  b e  p o s s i b l e  t o  d e t e r m i n e ,  f o r . t h e s e  p r e f e r e n t i a l l y  f o r m e d  

n u c l e i ,  t h e  p r i m a r y  c h a r g e  Z p .  T h i s  w o u l d  b e  a  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  p r i 

m a r y  c h a r g e  f o r  n u c l e i  b e f o r e  p r o m p t  n e u t r o n  e m i s s i o n .  D o e s ' D r .  T h o m a s  

t h i n k  t h i s  m e t h o d  c o u l d  b e  u s e d  a s  a  f u r t h e r  p h y s i c a l  m e t h o d  o f  c h a r g e  

d é t e r m i n a t i o n ?

T . D .  T H O M A S :  I  t h i n k  i t  m i g h t  b e  p r e s u m p t u o u s  t o  e x t e n d  t h e  c o r r e l a 

t i o n  D r .  V a n d e n b o s c h  a n d  I  m a d e  b e t w e e n  t h e  e n e r g y  s u r f a c e  a n d  t h e  y i e l d  

s u r f a c e  t o  c a l c u l a t e  c h a r g e  d i s t r i b u t i o n .  I t  w o u l d  b e  g o o d  i f  s u c h  a  c a l c u l a 

t i o n  s h o w e d  t h a t  t h e r e  w a s  a g r e e m e n t  b e t w e e n  a  m e a s u r e d  c h a r g e  d i s t r i b u t i o n  

a n d  w h a t  o n e  h a d  p r e d i c t e d ,  b u t  I  s h o u l d  n o t  v e n t u r e  t o  p r e d i c t  c h a r g e  

d i s t r i b u t i o n  i n  t h i s  w a y .  .

1 MILTON, J.C .D. and FRASER, J.S., Time-of-Flight Fission Studies on U233, U235, and Pu239, Can. 
J. Phys. 40 (1962) 1626. ' ' ' ■

2SCHMITT, H. W. , GIBSON, W .M. , WEILER, J. H. , WALTER, F.J. and THOMAS, T .D . , "Absolute 
energy calibration of solid-state detectors for fission fragments and heavy ions”, These Proceedings I.
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

SIMULTANEOUS MEASUREMENTS OF FLIGHT TIMES, AND ENERGIES OF FISSION FRAGMENTS. In a 
companion paper the results of measuring the prompt neutron emission from individual fission fragments arising 
in thermal fission are reported. In that experiment a large volume liquid scintillation counter was .used to. 
record the fission neutrons, and fragment mass was identified by a gold silicon surface barrier counter.- 
arrangement. . : ■ .

An alternative Way of measuring the prompt neutron emission is described here. Fragment time-of- 
flight apparatus is mounted in án evacuated tube that passes laterally through the thermal column of the 5-MW 
research reactor HERALD. A centrally positioned thin source produces 3 x 105 fissions s'1. Fragments travel 
distances of 180 cm and 300 cm respectively to the terminal detectors, and in passing through a VYNS film, 
positioned 180 cm from the source along the longer flight path, eject electrons that are used to form a reference 
time-signal. ■ -

Essentially the times of flight of both fission fragments are measured simultaneously with the kinetic 
energy of one of the pair. This is achieved by using a surface barrier counter for the 300-cm detector. The 
difficulty of maintaining good timing and energy resolutions simultaneously is overcome by routing the pulse 
to the charge sensitive preamplifier through a delay line amplifier from which a fast timing pulse is derived.

The collected data enables the fragment mass to be determined both before and after prompt neutrons 
have been emitted'. Hence the experiment provides a means for studying the behaviour of neutron emission 
from individual fragments.

The experimental uncertainties are those associated with the measurement of small differences, and an 
appraisal is made of the errors and calibrations that enter into the measurements. Of particular importance, 
the response of the surface barrier counter to fission fragments is obtained directly, from the collected data 
from events in which the neutron emission is low. These calibrations are used in the measurements of post
neutron mass. ' ■ -

MESURE SIMULTANEE DU TEMPS DE VOL ET DE'L’ÉNERGIE DES PRODUITS DE FISSION. Les résultats 
des mesures de l’émission de neutrons instantanés par différents fragments de fission produits au cours de fissions 
thermiques sont indiqués dans un autre mémoire. Lors de cette expérience, on a utilisé un grand compteur 
à scintillateur liquide pour enregistrer les neutrons de fission et identifié la masse des fragments à l'aide d'un 
dispositif de comptage à barrière de surface Au-Si. ' . • ■ , .

' Les auteurs décrivent une autre méthode permettant de mesurer l'émission de neutrons instantanés. Un 
appareil de mesure du temps de vol des fragments est monté dans un tube à vide qui traverse latéralement la 
colonne thermique du réacteur de recherche HERALD, de 5 MW. Une source mince disposée au centre produit 
3• 105 fissions par seconde. Les fragments parcourent des distances de 180 et 300 cm respectivement en direction 
des détecteurs terminaux et en passant à travers un film VYNS placé à 180 cm de la source sur le plus long 
parcours i ils expulsent des électrons qui donnent un signal-temps de référence. •

Le principe est le suivant: on mesure les temps de vol des deux fragments de fission simultanément avec 
l’énergie cinétique de l'un des deux. On le fait en associant un compteur à barrière de surface au détecteur 
à'300-cm. Pour surmonter la difficulté de maintenir une bonne, résolution en temps et en énergie, on dirige

r* University of Reading . -

* *  Now at Rolls Royce : ' . ■> ' • ■ '
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l'impulsion vers le préamplificateur sensible à la charge par l'intermédiaire d’un amplificateur à ligne de 
retard qui fournit une impulsion rapide de synchronisation.

Les données recueillies permettent de déterminer la masse des fragmejits avant et après l ’émission des 
neutrons instantanés. Ainsi, cette expérience fournit un moyen pour étudier l'allure de l'émission de neutrons 
par les différents fragments. ,

La marge d'incertitude expérimentale est celle que comporte la mesure de petites différences. Les 
auteurs procèdent à une évaluation des erreurs que ces mesures comportent et des opérations d'étalonnage 
qu'elles exigent. D'une importance'particulière est le fait que la réponse du compteur à barrière de surface 
aux fragments de fission est obtenue directement à partir des données recueillies, à partir d'événements com
portant une faible émission de neutrons. Ces opérations d'étalonnage sont faites pour mesurer la masse après 
émission de neutrons.

ОДНОВРЕМЕННЫЕ ИЗМЕРЕНИЯ ВРЕМЕНИ ПРОЛЕТА И ЭНЕРГИЙ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕ
НИЯ. В представленном докладе сообщаются результаты измерения эмиссии мгновенных 
нейтронов отдельными осколками деления, возникающими при делении под действием тепло
вых нейтронов. В описываемом эксперименте был использован жидкий сцинтилляционный 
счетчик большого объема для регистрации нейтронов деления, тогда.как масса осколков уста
навливалась при помощи устройства из счетчика с поверхностным барьером из золота и 
кремния.

Описывается также альтернативный способ измерения эмиссии мгновенных нейтронов. 
Прибор для измерения времени пролета осколков смонтирован в вакуумной трубке, которая 
проходит поперек тепловой колонны исследовательского реактора "Геральд" мощностью 5 мгвт. 
Расположенный в центре тонкий источник производит 3 -1 0 5 делений в 1 сек-1 . Осколки про
бегают расстояния соответственно 180 и 300 см до расположенных в конце пути детекторов и, 
проходя через пленку VYNS, расположенную на расстоянии 180 см от источника в направлении 
более длинного пути пролета, выбивают электроны, которые используются в качестве исход
ного сигнала времени. , .

Основная доля времени пролета обоих осколков деления измеряется одновременно с 
кинетической энергией одной их пары. Это достигается путем использования счетчика с 
поверхностным барьером для детектора, расположенного на расстоянии 300 см. Затруднения 
в одновременном соблюдении как времени, так и разрешения по энергии преодолеваются бла
годаря направлению импульса в чувствительный к заряду предварительный усилитель, через 
усилитель линии замедления, из которого извлекается быстрый импульс отсчета времени.

Собранные данные дают возможность определять массу фрагментов до и после эмиссии 
мгновенных нейтронов. Тем самым этот эксперимент дает возможность изучать поведение 
эмиссии нейтронов от отдельных осколков. •

Экспериментальные неопределенности связаны с необходимостью измерения небольшой . 
по величине разницы, что ведет к необходимости определения входящих в результаты измере
ний погрешностей и калибровок. Особое значение имеет то обстоятельство, что реакция 
счетчика с поверхностным барьером на осколки деления получается непосредственно из соб
ранных данных, т .е .  из явлений, при которых эмиссия нейтронов незначительна. Эти ка 
либровки используются при измерениях массы после эмиссии нейтронов.

MEDICION SIMULTANEA DE LOS TIEMPOS DE VUELO Y DE LAS ENERGIAS DE LOS FRAGMENTOS DE 
FISION. En la memoria SM- 60/47 se exponen los resultados de mediciones de la emisión de neutrones in
mediatos por distintos fragmentos de fisión, que tiene lugar en un proceso de fisión térmica. A tal efecto, 
se utilizó un contador de centelleador líquido de gran volumen para el registro de los neutrones de fisión, 
identificándose la masa del fragmento mediante una combinación de contadores de Au-Si de barrera super
ficial.

En la presente memoria, los autores describen otro método para medir la emisión de neutrones in 
mediatos. El aparato empleado en la determinación del tiempo de vuelo de los fragmentos va instalado en un 
tubo en cuyo interior se ha hecho el vacío, y que atraviesa lateralmente la columna térmica del reactor de 
investigación HERALD, de 5 MW. Una fuente de reducido espesor, situada en el centro del tubo, produce
3 • 105 fisiones/s. Los fragmentos de cada fisión recorren 180 y 300 cm, respectivamente, hasta los detectores 
terminales, y al atravesar una película de VYNS situada a 180 cm de la fuenté en la misma línea de la 
trayectoria más larga, despiden electrones que se utilizan para dar origen a una señal sincronizadora dé re
ferencia.

En esencia, los tiempos de vuelo de los dos fragmentos formados en cada fisión se miden simultáneamente 
con la energía cinética de uno de los componentes del par. Esto se consigue con ayuda de un contador de
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barrera superficial en calidad de detector colocado al final de la trayectoria de 300 cm. La dificultad que 
entraña el mantener simultáneamente buenas résoluciones de tiempos y energías se supera transmitiendo el 
impulso al preamplificador sensible a las cargas, a través de un amplificador de linea de retardo del cual 
se deriva un impulso sincronizador rápido.

Los datos asf obtehidos permiten determinar la masa de los fragmentos antes y después de la emisión de 
los neutrones inmediatos. De ésta forma, este experimento proporciona un medio para estudiar el comporta
miento de los distintos fragmentos durante la emisión neutrónica.

Las incertidumbres experimentales son las propias de la medición de pequeflas diferencias, y los autores 
evalúan los errores y las calibraciones que intervienen en las mediciones. Particular importancia reviste el 
hecho de que la respuesta del contador de barrera superficial a los fragmentos de fisión se obtiene directamente 
de los datos acopiados, correspondientes a fisiones en las que la emisión neutrónica es poco intensa. Estas 
calibraciones se emplean en la medición de la masa de los fragmentos con posterioridad a la emisión neu
trónica.

I N T R O D U C T I O N

S u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r s  a r e  b e i n g  u s e d  o n  t h e  H E R A L D  r e s e a r c h  r e 

a c t o r  t o  m e a s u r e ,  s i m u l t a n e o u s l y ,  t h e  t i m e s  o f  f l i g h t  a n d  t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s  

o f  f i s s i o n  f r a g m e n t s  t h a t  a r i s e  f r o m  t h e  t h e r m a l - n e u t r o n - i n d u c e d  f i s s i o n  

o f  U 2 3 5  .  . .

T h e  i n t e r e s t  i n  t h e  w o r k  s t e m s  f r o m  t h e  f a c t  t h a t  t h e  a r r a n g e m e n t  i s  

c a p a b l e  o f  s t u d y i n g  t h e  a v e r a g e  p r o m p t - n e u t r o n  e m i s s i o n  f r o m  i n d i v i d u a l  

f r a g m e n t s .  T h i s  i s  a c h i e v e d  b y  r e c o r d i n g  s i m u l t a n e o u s l y  t h e  m a s s  o f  a  

f r a g m e n t  b o t h  b e f o r e  a n d  a f t e r  t h e  n e u t r o n s  h a v e  b e e n  e m i t t e d ,  t h e  t w o  

m a s s e s  b e i n g  r e s p e c t i v e l y  d e r i v e d  f r o m  t h e  t w o  f l i g h t  t i m e s ,  a n d  o n e  f l i g h t  

t i m e  a n d  t h e  c o r r e s p o n d i n g  k i n e t i c  e n e r g y .  .

T h e  k i n e t i c  e n e r g y  i s  o b t a i n e d  f r o m  t h e  o u t p u t  p u l s e  o f  a  s u r f a c e  b a r r i e r  

c o u n t e r ,  a n d  a n  e s s e n t i a l  c a l i b r a t i o n  m e a s u r e m e n t  i s  t o  e s t a b l i s h  i t s  p u l s e -  

h e i g h t  r e s p o n s e  t o  f i s s i o n  f r a g m e n t s .  A l t h o u g h  a  l i n e a r  r e l a t i o n s h i p  h a s  

b e e n  c o m m o n l y  a c c e p t e d  a n d  u s e d  i n  m a s s  d e t e r m i n a t i o n s  f r o m  c o i n c i d e n t  

e n e r g y  e x p e r i m e n t s ,  i t  i s  v i t a l  i n  t h e  p r e s e n t  w o r k  t o  u s e  t h e  c o r r e c t  e x 

p r e s s i o n  i n  d e r i v i n g  t h e  p o s t - n e u t r o n  m a s s .

T h e  p u l s e - h e i g h t  r e s p o n s e  o f  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r s  t o  h e a v y  p a r 

t i c l e s  h a s  h i t h e r t o  b e e n  d e t e r m i n e d  b y  S C H M I T T  e t  a l .  [ 1 ]  a n d  m e a s u r e 

m e n t s  o n  a c t u a l  f i s s i o n  f r a g m e n t s  h a v e  b e e n  r e p o r t e d  b y  C O R N E L L  L 2 J  .  I n  

t h e  l a t t e r  w o r k  t h e  i n f o r m a t i o n  w a s  d e r i v e d  f r o m  s e p a r a t e  e x p e r i m e n t s  o n  

s i m i l a r  c o u n t e r s .  T h e  p r e s e n t  e x p e r i m e n t  a l l o w s  a  d i r e c t  e x a m i n a t i o n  t o  

b e  m a d e ,  a n d  t h e  p u l s e - h e i g h t  r e s p o n s e  f o r  f r a g m e n t s  o f  a  s p e c i f i e d  m a s s  

a n d - k i n e t i c  e n e r g y  a r e  r e c o r d e d  w i t h  t h e  i n f o r m a t i o n  n e c e s s a r y  t o  e s t a b l i s h  

t h e  n e u t r o n  e m i s s i o n .  •

E X P E R I M E N T A L  A P P A R A T U S  .

A  s c h e m a t i c  d i a g r a m  o f  t h e  a p p a r a t u s  i s  s h o w n  i n  F i g . l .  A  5 0 - / u g  c m - 2  

e v a p o r a t e d  d e p o s i t  o f  U 235  o n  7 0 ~ng c m - 2  n i c k e l  i s  c e n t r a l l y  p l a c e d  w i t h i n  

a n  e v a c u a t e d  f l i g h t  t u b e  t h a t  p a s s e s  l a t e r a l l y  t h r o u g h  t h e  t h e r m a l  c o l u m n  

d f  t h e  r e a c t o r .  I n  a  r e g i o n  o f  7  X  1 0 9  t h e r m a l  n e u t r o n s  c m - 2  s _ 1  a p p r o x i 

m a t e l y  5  X  1 0 5  f i s s i o n s  s - i  a r e  p r o d u c e d ,  a n d  s i s t e r  f r a g m e n t s  t r a v e l  

d i s t a n c e s  o f  1 7 0  c m  a n d  3 6 7  c m  r e s p e c t i v e l y  t o  t e r m i n a l  d e t e c t o r s .  I n t r a n s i t
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t h e  f r a g m e n t  t r a v e l l i n g  t o  t h e  3 6 7 - c m  d e t e c t o r  p a s s e s  t h r o u g h  a  g o l d - c o v e r e d  

V Y N S  f i l m ,  p o s i t i o n e d  1 8 0  c m  f r o m  t h e  s o u r c e ,  a n d  i n  s o  d o i n g  e j e c t s  e l e c 

t r o n s  b y  t h e  i o n i z a t i o n  p r o c e s s .  T h e  e l e c t r o n s  a r e  f o c u s e d  e l e c t r o s t a t i c a l l y  

o n  t o  a  d i s c  o f  N E - 1 0 2  p l a s t i c  s c i n t i l l a t o r  o f  1 3 - д т  t h i c k n e s s ,  a n d  t h e  t r a n s 

d u c e d  p u l s e  f e d  t o  a  M u l l a r d  t y p e  5 6  A V P  p h o t o m u l t i p l i e r .  T h i s  o u t p u t  p u l s e  

i s  u s e d  f o r  a  r e f e r e n c e  t i m e  s i g n a l .

T w o  f u r t h e r  t i m e  s i g n a l s  a r e  a v a i l a b l e ,  o n e  f r o m  e a c h  o f  t h e  t e r m i n a l  

d e t e c t o r s .  T h e  d e t e c t o r  a t  3 . 6 7  c m  f r o m  t h e  s o u r c e  i s  a  g o l d - s i l i c o n  s u r f a c e  

b a r r i e r  c o u n t e r  o f  d i a m .  1 . 8  c m  a n d  3 0 0  Q  c m  r e s i s t i v i t y .  T h e  a m p l i t u d e  

o f  t h e  i n t e g r a t e d  o u t p u t  p u l s e  f o r  t h i s  c o u n t e r  i s  a l s o  r e c o r d e d ,  a n d  d e f i n e s  

t h e  k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  f r a g m e n t  o n c e  t h e  c a l i b r a t i o n  r e l a t i o n s h i p  i s  k n o w n .

T h e  n a t u r e  o f  t h e  1 7 0 - c m  t e r m i n a l  d e t e c t o r  d e p e n d s  t o  s o m e  e x t e n t  u p o n  

t h e  e x p e r i m e n t  b e i n g  u n d e r t a k e n .  I n  e x p e r i m e n t s  t o  m e a s u r e  p r o m p t -  

n e u t r o n  e m i s s i o n  i t  i s  i m p o r t a n t  t o  c o l l e c t  f r a g m e n t s  o v e r  t h e  l a r g e s t  p o s 

s i b l e  a n g l e  t o  p r e s e r v e  h i g h  d e t e c t i o n  e f f i c i e n c y  w i t h  n e u t r o n  m o d e .  T h i s  

i m p l i e s  a  l a r g e  s e n s i t i v e  a r e a  f o r  a  s p e c i f i e d  f l i g h t  d i s t a n c e .  F o r  e x a m p l e ,  

w i t h  a  d e t e c t o r  a t  1 7 0  c m ,  o f  m a x i m u m  p o s s i b l e  r a d i u s  1 0  c m ,  t h e  e f f i c i e n c y  

f o r  d e t e c t i o n  o f  a  f i s s i o n  m o d e  e m i t t i n g  s i x  n e u t r o n s  i s  b e t t e r  t h a n  9 5 % ,  a n d  

t h i s  i m p r o v e s  a s  t h e  n u m b e r  o f  n e u t r ô r i s  i s  r e d u c e d .

B e c a u s e  o f  t h e  d e v e l o p m e n t  p r o b l e m s  e n c o u n t e r e d  i n  t h e  p l a c i n g  o f  a  

l a r g e  a r e a  d e t e c t o r  i n  t h e  p r e s e n t  s y s t e m ,  a  s e r i e s  o f  m e a s u r e m e n t s  h a v e  

b e e n  u n d e r t a k e n  w i t h  a  3 - c m - d i a m .  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r  a t  t h e  1 7 0 - c m  

t e r m i n a l  d e t e c t o r  p o s i t i o n .  W i t h  t h i s  a r r a n g e m e n t  t h e  o v e r - a l l  e f f i c i e n c y  

i s  c o n s i d e r a b l y  s m a l l e r  t h a n  f o r  a  l a r g e  a r e a  c o u n t e r ,  a n d  t h e r e  i s  a l s o  a  

l a r g e r  s p r e a d  i n  e f f i c i e n c y  w i t h  n e u t r o n  n u m b e r .  T h i s  s y s t e m  h a s  b e e n  u s e d  

t o  p r o v i d e  i n f o r m a t i o n  o n  t h e  r e s p o n s e  o f  t h e  3 6 7 - c m  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r  

t o  f i s s i o n  f r a g m e n t s .  A l t h o u g h  t h e  e s s e n t i a l  r e q u i r e m e n t  f o r  t h e  1 7 0 - c m  d e 

t e c t o r  i s  t o  p r o v i d e  a  t i m i n g  s i g n a l  a  s e p a r a t e  e n e r g y  p u l s e  f r o m  t h i s  

d e t e c t o r  h a s  a l s o  b e e n  r e c o r d e d .

T h e  t i m i n g  s i g n a l  p u l s e s  f r o m  e a c h  o f  t h e  t e r m i n a l  d e t e c t o r s  a r e  a m p l i 

f i e d  a n d  t h e n  u s e d  t o  s t a r t  t h e  t i m i n g  r a m p s  o f  s e p a r a t e  t i m e - t o - p u l s e - h e i g h t  

c o n v e r t o r s  ( t i m e - s o r t e r s ) .  T h e  a m p l i f i e d  p u l s e  f r o m  t h e  r e f e r e n c e  t i m e  

d e t e c t o r  ( V Y N S  f i l m )  i s  p a s s e d  t h r o u g h  s e p a r a t e  d e l a y  b o x e s  a n d  u s e d  

t o  s t o p  e a c h  t i m e - s o r t e r .  T h i s  t i m i n g  s e q u e n c e  w a s  c h o s e n  t o  p r e v e n t  t h e  

t i m e - s o r t e r s  f r o m  b e i n g  o v e r l o a d e d  b y  s p u r i o u s  s t a r t  p u l s e s  f r o m  t h e  h i g h  

b a c k g r o u n d  l e v e l  e n c o u n t e r e d  i n  t h e  r e f e r e n c e  t i m e  d e t e c t i o n  s y s t e m .  T h e  

l e v e l  o f  s p u r i o u s  o p e r a t i o n  u n d e r  t h e s e  c o n d i t i o n s  I s  ~ 0 . 1 % o .

T h e  v o l t a g e  o u t p u t  o f  e a c h t i m e - s o r t e r  i s  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  f l i g h t  t i m e  

o f  o n e  f r a g m e n t  a n d  t h e  t i m i n g  d i f f e r e n c e  b e t w e e n  s i s t e r  f r a g m e n t s  r e 

s p e c t i v e l y .  A  k n o w l e d g e  o f  t h e  d e l a y  i n  t h e  c i r c u i t r y ,  t h e  g e o m e t r i c a l  c o n 

s t a n t s  o f  t h e  a p p a r a t u s  a n d  t h e  t i m e - s o r t e r  c a l i b r a t i o n  e n a b l e s  b o t h  t i m e s -  

o f - f l i g h t  t o  b e  c a l c u l a t e d ,  a n d  h e n c e  t h e  p r e - n e u t r o n  m a s s  a n d  i n i t i a l  k i n e t i c  

e n e r g y  o f  e i t h e r  f r a g m e n t  t o  b e  d e r i v e d .  ■

E a c h  o f  t h e  t i m e - s o r t e r  o u t p u t s  a r e  f e d  t o  a  4 0 0 - c h a n n e l  a m p l i t u d e  t o  

d i g i t a l  c o n v e r t o r  a n d  s t o r e d  o n  p a p e r  t a p e .  P u l s e s  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  

k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  s i s t e r  f r a g m e n t s  a r e  d e r i v e d  s e p a r a t e l y  f r o m  e a c h  t e r m i 

n a l  d e t e c t o r ,  a n d  a f t e r  a m p l i f i c a t i o n  a n d  d i g i t a l i z a t i o n  a r e  s t o r e d  s i m i l a r l y  

o n  t h e  p a p e r  t a p e .

T h e  d i f f i c u l t y  o f  o b t a i n i n g  g o o d  t i m e - o f - f l i g h t  a n d  e n e r g y  r e s o l u t i o n  

s i m u l t a n e o u s l y  w a s  o v e r c o m e  b y  p a s s i n g  t h e  s i g n a l  f r o m  e a c h  s u r f a c e
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b a r r i e r  c o u n t e r  t o  a  c h a r g e - s e n s i t i v e  p r e a m p l i f i e r  v i a  a  d i s t r i b u t e d  l i n e  

a m p l i f i e r .  T h i s  t y p e  o f  a m p l i f i e r ,  i n  w h i c h  t h e  v a l v e  g r i d s  a r e  c o n n e c t e d  

a t  i n t e r v a l s  d o w n  a  d e l a y  l i n e ,  h a s  v e r y  s h o r t  t i m e  r e s p o n s e  b u t  d o e s  n o t  

h a v e  t h e  l i n e a r  c h a r g e  r e s p o n s e  n e c e s s a r y  f o r  t h e  e n e r g y  m e a s u r e m e n t .  H o w 

e v e r ,  t h e  c o u n t e r  p u l s e  e m e r g e s  v i r t u a l l y  u n c h a n g e d  f r o m  t h e  e n d  o f  t h e  

g r i d  d e l a y  l i n e  a n d ,  i n s t e a d  o f  b e i n g  t e r m i n a t e d  c o n v e n t i o n a l l y ,  i . e .  a  m a t c h 

i n g  r e s i s t o r ,  i t  i s  p a s s e d  t o  t h e  c h a r g e - s e n s i t i v e  p r e a m p l i f i e r  w h e r e  t h e  

e n e r g y  i s  m e a s u r e d .  A  s e p a r a t e  f a s t  p u l s e  i s  a v a i l a b l e  f o r  t i m i n g  a t  t h e  

i n p u t  v a l v e  a n o d e s .  E a r l i e r  e x p e r i m e n t s  u s i n g  s h o r t  ( 2 - c m )  f l i g h t  p a t h s  

i n  s u b s i d i a r y  e q u i p m e n t  s h o w e d  t h a t  t h e r e  w a s  n o  m e a s u r a b l e  d e g r a d a t i o n  

i n  t h e  e n e r g y  s p e c t r u m  o f  t h e  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r  f r o m  t h a t  o b t a i n e d  

w i t h  t h e  c h a r g e  p r e a m p l i f i e r  c o n n e c t e d  d i r e c t l y  t o  t h e  s u r f a c e  b a r r i e r  

c o u n t e r .  M o r e o v e r  i t  w a s  p o s s i b l e  t o  d i s t i n g u i s h  t h e  l i g h t  m a s s  g r o u p  

f r o m  t h e  h e a v y  m a s s  g r o u p  o v e r  t h e  2 - c m  f l i g h t  p a t h ,  a n d  t h i s  s h o w e d  a  

t i m i n g  r e s o l u t i o n ' b e t t e r  t h a n  1  n s  f o r  a n  i n d i v i d u a l  f i s s i o n  e v e n t .

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

U s i n g  t h e  1 . 8 - c m  a n d  3 - c m - d i a m .  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r s  f o r  t h e  

t e r m i n a l  d e t e c t o r s  t h e  f o u r  p a r a m e t e r  ( E J E 2 T J T 2 )  c o i n c i d e n c e  r a t e  i s

1 . 5  m i n - 1 .  T h e  s i n g l e s  r a t e s  a r e  r e s p e c t i v e l y  1 0  m i n - 1  a n d  3 0 0  m i n -1  f o r  

t h e  t w o  t e r m i n a l  d e t e c t o r s .  T h e  e l e c t r o n  f r a g m e n t  c o i n c i d e n c e  r a t e  e x c e e d e d  

9 5 %  f o r  a  b i a s  l e v e l  y i e l d i n g  a  b a c k g r o u n d  c o u n t  o f  2 X  1 0 3 s -1  i n  t h e  r e f e r e n c e ’ 

t i m e  d e t e c t i o n  s y s t e m .

T h e  f o u r  s p e c t r a  o f  F i g .  2  a r e  t h e  r a w  d a t a  f o r  t h e  7 0 0 0  4 - p a r a m e t e r  

e v e n t s  r e c o r d e d .  N o  a t t e m p t  h a s  b e e n  m a d e  a t  t h i s  s t a g e  t o  c o r r e c t  f o r  

e l e c t r o n i c  d r i f t s ,  b u t  i t  i s  c o n c l u d e d  f r o m  t h e  q u a l i t y  o f  t h e  s p e c t r a ,  a n d  

f r o m  t h e  c o m p u t e r  p r i n t - o u t s ,  t h a t  t h e  d r i f t s  a r e  p r o b a b l y  u n i m p o r t a n t  o v e r  

t h e  e x p e r i m e n t a l  r u n n i n g  p e r i o d .

D a t a  a n a l y s i s  i s  a c c o m p l i s h e d  e n t i r e l y  b y  a  l a r g e  o f f - l i n e  c o m p u t e r .  

C a l c u l a t i o n s  a r e  m a d e  t o  c o n v e r t  t i m e - s o r t e r  o u t p u t s  i n t o  t i m e - o f - f l i g h t  f o r  

t h e  s i s t e r  f r a g m e n t s ,  f r o m  w h i c h  a r e  d e r i v e d  t h e  p r e - n e u t r o n  m a s s ,  a n d  

i n i t i a l  k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  f r a g m e n t  t h a t  t r a v e l s  t o w a r d s  t h e  3 6 7 - c m  s u r 

f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r .  T h e s e  a r e  c o r r e l a t e d  w i t h  t h e  p u l s e  h e i g h t  a p p r o p r i a t e  

t o  t h e  s a m e  e v e n t  a n d  t h e  r e s u l t  i s  p r e s e n t e d ,  f o r  s i x  d i f f e r e n t  m a s s  g r o u p s ,  

i n  t h e  c o m p u t e r  g r a p h i c a l  d i s p l a y  o f  F i g .  3 .

G r a p h i c a l  r e a d - o u t s  o f  b o t h  t i m e - o f - f l i g h t  s p e c t r a  a n d  t h e  p r e ^ n e u t r o n  

m a s s  a n d  k i n e t i c  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n s  a r e  a l s o  p r o v i d e d  b y  t h e  c o m p u t e r ,  

a n d  h e l p  i n  t h e  a p p r a i s a l  o f  t h e  d a t a .

I n  m a k i n g  g e n e r a l  o b s e r v a t i o n s  f r o m  F i g .  3  i t  i s  o b s e r v e d  t h a t  t h e  a v e r 

a g e  p u l s e - h e i g h t  r e s p o n s e  i s  n o t  i n c o n s i s t e n t  w i t h  a n  a p p r o x i m a t e l y  l i n e a r  

r e l a t i o n s h i p  w i t h  k i n e t i c  e n e r g y ,  b u t  o f  s l o p e  t h a t  d e c r e a s e s  w i t h  i n c r e a s i n g  

m a s s .  A n  e x t r a p o l a t i o n  t o  z e r o  p u l s e  h e i g h t  i n d i c a t e s  a  m u c h  s m a l l e r  " i o n i 

z a t i o n  d e f e c t "  t h a n  i s  o b t a i n e d  b y  t h e  c o n v e n t i o n a l  m a s s - i n d e p e n d e n t  l i n e a r  

r e l a t i o n s h i p ,  a n d  m o r e  i n  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  e m p i r i c a l  e x p r e s s i o n s  o f  

S c h m i t t  a n d  o f  C o r n e l l .  A  c o m p u t e r  p r o g r a m m e  n o w  b e i n g  w r i t t e n  f o r  t h e  

d a t a  w i l l  p r o v i d e  t h e  n u m b e r s  o f  e v e n t s  i n  t h e  p u l s e - h e i g h t - e n e r g y  n i a t r i x  

f o r  s p e c i f i e d  m a s s  g r o u p s .  T h i s  s h o u l d  e n a b l e  t h e  p u l s e - h e i g h t  r e s p o n s e  

t o  b e  d e t e r m i n e d  q u a n t i t a t i v e l y .  '
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Fission-fragment channel spectra

(a) Time-of-flight to 367-cm detector .
(b) Difference in time-of-flight between sister fragments
(c) Pulse height for 367-cm detector
(d) Pulse height for 170-cm detector

. T h e  d i s p e r s i o n  o f  t h e  s e p a r a t e  e v e n t s  f o r  a  s p e c i f i e d  m a s s  g r o u p  o f  

F i g .  3  i s  d u e  p a r t l y  t o  t h e  i n h e r e n t  r e s o l u t i o n  o f  t h e  c o u n t e r  a n d  p a r t l y  t o  

n e u t r o n  e m i s s i o n .  S t r i c t l y  t h e  p u l s e  h e i g h t  s h o u l d  b e  c o m p a r e d  w i t h  t h e  

a p p r o p r i a t e  p o s t - n e u t r o n  k i n e t i c  e n e r g y  v a l u e ,  b u t  i t  i s  t h e  i n i t i a l  k i n e t i c  

e n e r g y  t h a t  i s  c a l c u l a t e d  f r o m  t h e  f l i g h t  t i m e s .  I t  c a n  b e  s h o w n  t h a t  a  d i s 

p e r s i o n  i n  t h e  p o i n t s  i s  i n t r o d u c e d  b y  c o r r e l a t i n g  w i t h  t h e  i n i t i a l  e n e r g y  

v a l u e s .  T h e  a v e r a g e  r e s p o n s e ,  h o w e v e r ,  i s  i n s i g n i f i c a n t l y  a f f e c t e d .

.  I n d e e d  t h e  i d e a l  s i t u a t i o n  c a n  o n l y  b e  r e a l i z e d  b y  r e c o r d i n g  o n l y  t h o s e  

m o d e s  w h e r e  n o  n e u t r o n s  a r e  e m i t t e d .  T h e  p r a c t i c a l  i m p l i c a t i o n  i s  t o  h a v e  

a  1 7 0 - c m  t e r m i n a l  d e t e c t o r  o f  i n f i n i t e s i m a l l y  s m a l l  r a d i u s ,  a n d  t h i s  i s  r u l e d  

o u t  b y  i n t e n s i t y  c o n s i d e r a t i o n s .

I n  v i e w  o f  t h e  a b s e n c e  o f  a n y  d i r e c t  m e a s u r e m e n t s  o n  t h e  e n e r g y  r e s o 

l u t i o n  o f  t h i s  t y p e  o f  b a r r i e r  c o u n t e r  t o  f i s s i o n  f r a g m e n t s  i t  i s  w o r t h  n o t i n g  

t h a t  t h e  m e t h o d  i s  c a p a b l e  o f  y i e l d i n g  t h i s  i n f o r m a t i o n .  A l t h o u g h  a  q u a n t i 

t a t i v e  p i c t u r e  s h o u l d  b e  r e v e a l e d  w h e n  t h e  n e w  c o m p u t e r  p r o g r a m m e  c o m e s  

i n t o  o p e r a t i o n  p r e s e n t  r e s u l t s  s u g g e s t  t h a t  t h e  r e s o l u t i o n  m a y  b e  a s  h i g h  a s  

± 2 . 5  M e V  f o r  a  t y p i c a l  m e d i a n  m a s s  f r a g m e n t .

O n c e  t h e  p u l s e - h e i g h t  r e s p o n s e  h a s  b e e n  a s c e r t a i n e d  i t  i s  i n t e n d e d  t o  

u s e  t h e  a p p a r a t u s  f o r  m e a s u r i n g  a v e r a g e  n e u t r o n  e m i s s i o n  b e i h a v i o u r  f r o m  

i n d i v i d u a l  f r a g m e n t s  a n d  f r o m  f r a g m e n t  p a i r s  o f  U 2 3 5 t h e r m a l  f i s s i o n .
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

SIMULTANEOUS VELOCITY AND ENERGY MEASUREMENT OF FISSION FRAGMENTS. Semi-conductor 
detectors have been used in a double-velocity apparatus for a simultaneous measurement of fragment velocities 
and detector pulse heights. The purposes of this measurement were (1) to obtain the pulse-height-to-energy 
calibration of these detectors for fission fragments and (2) to evaluate a technique for the simultaneous deter
mination of pre- and post neutron emission parameters of the fission process from a coincident measurement 
of fragment velocities and energies. Fast and slow output signals were obtained from the detectors for use 
in the time-of-flight and pulse-height measurements respectively. The recorded data were the flight times 
of both fragments and the pulse height from one of the detectors for a total of 46 000 Cf252 fission events. 
Fragment velocities, initial masses and initial energies were obtained in the usual manner from the time-of- 
flight data. .

The detector calibration function was determined from.the correlation between the recorded pulse heights 
and the final parameters of the corresponding fragments. The latter values were obtained from the initial 
mass, initial energy and the published values of ¿(m.E^) for californium fragments. Finally, the calibration 
function was corrected for instrumental dispersions and the dependence of the average energy on fragment mass!

The post-neutron-emission parameters were obtained from the recorded data and available detector 
calibration procedures including the one given above. The average number of neutrons emitted as.a function 
of fragment mass was obtained from the event-by-event differences of the initial and final masses. This 
result provided a sensitive test of the validity of this proposed technique and the various calibration procedures. 
Agreement with published data was found for the calibration procedure based on these data and one derived 
from the response of semi-conductor detectors to accelerated bromine and iodine ions. In each case the root 
mean square deviation from the published values of v was less than 0.7 of a neutron.

MESURES SIMULTANÉES DE LA VITESSE ET DE L'ÉNERGIE DES FRAGMENTS DE FISSION. L'auteur a 
utilisé des détecteurs â semi-conducteurs dans un appareil à deux vitesses pour mesurer simultanément la 
vitesse des fragments et l'amplitude des impulsions du détecteur. Ces mesures avaient pour but: 
1. d'étalonner ces détecteurs pour les fragments de fission en déterminant l'amplitude d'impulsion corres- . 
pondant à chaque niveau d'énergie; 2. d'évaluer une méthode de détermination simultanée des paramètres 
de fission avant et après émission de neutrons à partir d'une mesure en coincidence de la vitesse et de l'énergie 
des fragments. L'auteur a obtenu des signaux rapides et lents à la sortie des détecteurs, qui servent respective
ment pour des mesures de temps de vol et de l'amplitude d'impulsion. Les données enregistrées sont le temps 
de vol de chacun des deux fragments et l'amplitude d'impulsion fournie par l'un des détecteurs, ceci pour 
un nombre total de fissions dans 252Cf égal à 46 000. L'auteur a déduit la vitesse des fragments, les masses 
initiales et les énergies initiales de la manière habituelle à partir des résultats de la méthode du temps de vol.

Il a déterminé la fonction d'étalonnage du détecteur d'après la corrélation entre les amplitudes 
d'impulsion enregistrées et les paramètres finals des fragments correspondants. Il a déduit ces paramètres de 
la masse initiale, de l'énergie initiale et des valeurs publiées de ¿ /(т.Е к) pour les fragments du californium. 
Enfin, il a corrigé la fonction d'étalonnage pour tenir compte des dispersions dues aux appareils et de la 
variation de l’énergie moyenne selon la masse du fragment.

Il a obtenu les paramètres après émission de neutrons à partir des données enregistrées, en utilisant 
les méthodes utilisables d’étalonnage des détecteurs, y compris celle indiquée plus haut. I l  a calculé le 
nombre moyen de neutrons émis en fonction de la masse du fragment à partir de la différence, événement 
par événement, des masses initiale et finale. Ce résultat lui a fourni la preuve de la validité de la méthode

. *  Work performed under the auspices of the United States Atomic Energy Commission. .
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proposée et des divers procédés d'étalonnage. . L’accord avec les données publiées était bon pour la méthode 
d'étalonnage fondée sur ces données et pour une méthode dérivée de la réponse des détecteurs à semi
conducteurs sous l’ action d'ions brome et iode accélérés. Dans chaque cas, l’écart moyen quadratique par 
rapport aux valeurs publiées de v était inférieur à 0,7 neutron.

ОДНОВРЕМЕННЫЕ ИЗМЕРЕНИЯ СКОРОСТИ И ЭНЕРГИИ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ. По
лупроводниковые детекторы использовались в двускоростных приборах для одновременного 
измерения скоростей осколков деления и амплитуд импульсов детекторов. Задача этих из
мерений состояла в том, чтобы 1) прокалибровать эти детекторы по зависимости амплитуды 
импульсов от энергии осколков деления и 2) оценить метод одновременного измерения пара
метров процесса деления до и после испускания нейтронов путем совпадающего измерения 
скоростей и энергий осколков. Быстрые и медленные выходные сигналы из детекторов ис
пользовались для измерения соответственно времени пролета и высоте импульсов. Заре
гистрированные данные представляют сооой время пролета осколков и высоту импульса, по
лученные с помощью одного из детекторов для 46 000 актов деления калифорния-252. Ско
рости осколков, начальные массы и начальные энергии были получены обычным путем по 
данным о времени пролета. "

Калибровочная функция детектора была определена в результате корреляции между за
регистрированными амплитудами импульс<эв и окончательными параметрами соответствующих 
осколков. Последние величины были получены по начальным массам, начальным энергиям 
и опубликованным величинам и(тп, Е к) для осколков калифорния. И, наконец, в калибровоч
ную функцию была внесена поправка на приборное рассеяние и зависимость средней энергии 
от масс осколков.

Параметры процессов деления после испускания нейтронов были получены на основании 
зарегистрированных данных и с помощью известных методов калибровки детекторов, включая 
описанный выше. Средние количества испускаемых нейтронов как функция масс осколков 
были’получены по разницам начальных и окончательных масс следующих друг за другом яв
лений. Полученный результат является проверкой пригодности этого предлагаемого метода 
и различных методов калибровки. Было обнаружено, что опубликованные данные согласуются 
с методом калибровки, основанным на этих данных, и с методом, разработанным на основании 
реакции полупроводниковых детекторов на ускоренные ионы орома и йода. В каждом случае 
среднеквадратическое отклонение от опуоликованных значений v оыло меньше 0,7 нейтрона.

MEDICION SIMULTANEA DE LA VELOCIDAD Y'DE LA ENERGIA DE LOS FRAGMENTOS DE FISION. 
El autor ha utilizado detectores de semiconductores en un aparato de dos velocidades a fin de medir simul
táneamente las velocidades de los fragmentos y las amplitudes de impulsos en los detectores. El objeto de 
estas mediciones era: a) determinar la razón amplitud de impulso/energía calibrada de estos detectores para 
los fragmentos de fisión, y b) evaluar las posibilidades técnicas de la determinación simultánea de los pará1 
metros de la emisión de fragmentos anterior y subsiguiente a la emisión neutrónica, en el proceso de fisión, 
partiendo de una medición coincidente de las velocidades y energías de los fragmentos. El autor obtuvo de 
los detectores señales de salida lentas y rápidas que utilizó en las mediciones de tiempo de vuelo y de amplitud 
de impulso, respectivamente. Los datos registrados fueron los de los tiempos de vuelo de los dos fragmentos 
de fisión y la amplitud del impulso obtenida de uno de los detectores, para un total de 46 000 fisiones del 252Cf. 
Las velocidades de los fragmentos, así como las masas y energías iniciales, se determinaron de la manera 
usual partiendo de los datos relativos a los tiempos de vuelo. ■ ' '

La función de calibración de los detectores se determinó tomando como base la relación existente entre 
las amplitudes registradas de los impulsos y los parámetros finales de los fragmentos correspondientes. Los 
valores de éstos se obtuvieron de la masa y de la energía iniciales y de los valores publicados de v (m, Ек) 
para los fragmentos de Cf. Por último el autor corrigió la función de calibración para tener en cuenta las 
dispersiones debidas a los instrumentos y la variación de la enërgfa media en función de la masa de los frag
mentos.

Los parámetros de la emisión de fragmentos posterior a la emisión neutrónica se obtuvieron de los datos 
registrados y de los procedimientos disponibles de calibración de los detectores, incluido el anteriormente 
descrito. El número medio de neutrones emitidos en función de la masa de los fragmentos; se determinó 
partiendo de las diferencias entre las masas inicial y final correspondientes a cada fisión. Este resultado cons
tituye una prueba sensible de la validez de la técnica propuesta y de los diversos procedimientos de cali
bración. El autor comprobó que los resultados obtenidos con el procedimiento de calibración basado en estos 
datos y el derivado de la respuesta de los detectors de semiconductores a iones acelerados de yodo y de bromo
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concordaban con los datos publicados. En uno y otro caso, la desviación cuadrática media respecto de los 
valores publicados de v fue inferior a 0,7 neutrones.

I N T R O D U C T I O N

T h e  d e v e l o p m e n t  o f  s e m i c o n d u c t o r  d e t e c t o r s  h a s  m a d e  p o s s i b l e  t h e  

s i m u l t a n e o u s  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  s a l i e n t  p r e -  a n d  p o s t - n e u t r o n  e m i s s i o n  

p a r a m e t e r s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o c e s s .  T h e s e  d e t e c t o r s  p r o v i d e  g o o d  p u l s e -  

h e i g h t  r e s o l u t i o n  t o g e t h e r  w i t h  a  f a s t  r e s p o n s e  t i m e , a n d  t h e r e f o r e  e x h i b i t  

t h e  t w o  c h a r a c t e r i s t i c s  r e q u i r e d  f o r  a  c o i n c i d e n t  m e a s u r e m e n t  o f  f i s s i o n -  

f r a g m e n t  v e l o c i t i e s  a n d  e n e r g i e s .  S u c h  m e a s u r e m e n t s ,  h o w e v e r ,  a r e  s e n s i 

t i v e  t o  t h e  a b s o l u t e  p u l s e - h e i g h t - t o - e n e r g y  c a l i b r a t i o n  o f  t h e s e  d e t e c t o r s .  

P r e v i o u s  m e a s u r e m e n t s  w i t h  a c c e l e r a t e d  b r o m i n e  a n d  i o d i n e  i o n s  [ 1 ]  h a v e  

s h o w n  t h a t  t h e  r e s p o n s e  o f  t h e s e  d e t e c t o r s  i s  d e p e n d e n t  o n  t h e  m a s s  o f  t h e  

i n c i d e n t  i o n .  F o r t u n a t e l y  d e t a i l e d  i n f o r m a t i o n  i n  r e g a r d  t o  t h i s  d e t e c t o r  

c a l i b r a t i o n  c a n  b e  o b t a i n e d  f r o m  a  c o i n c i d e n t  m e a s u r e m e n t  o f  t h e  v e l o c i t i e s  

o f  t h e  f r a g m e n t  p a i r s  a n d  t h e  p u l s e - h e i g h t  r e s p o n s e  o f  t h e  s e m i c o n d u c t o r  

d e t e c t o r  t o  C f 2 5 2  f r a g m e n t s .  I n  t h i s  c a s e  t h e  d e p e n d e n c e  o f  î 7 ( M ,  E K ) ,  t h e  

a v e r a g e  n u m b e r  o f  n e u t r o n s  e m i t t e d  f r o m  e a c h  f r a g m e n t  a s  a  f u n c t i o n  o f  

f r a g m e n t  m a s s ,  M ,  a n d  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y ,  E k ,  o f  t h e  f i s s i o n  e v e n t  i s  

k n o w n  [ 2 J  .  F o r  e a c h  f r a g m e n t  i n c i d e n t  o n  t h e - d e t e c t o r ,  t h e  i n i t i a l  ( b e f o r e  

n e u t r o n  e m i s s i o n )  m a s s  a n d  e n e r g y  o f  t h e  f r a g m e n t  a s  w e l l  a s  t h e  t o t a l  

k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  e v e n t  m a y  b e  f o u n d  f r o m  t h e  v e l o c i t i e s  o f  t h e  f r a g m e n t  

p a i r s .  T h e  c o r r e s p o n d i n g  f i n a l  ( a f t e r  n e u t r o n  e m i s s i o n )  m a s s  a n d  e n e r g y  

o f  t h e  i n c i d e n t  f r a g m e n t  t h e n  m a y  b e  o b t a i n e d  f r o m  t h e s e  i n i t i a l  v a l u e s  a n d  

t h e  f u n c t i o n  Ï 7 ( M ,  E K ) .  T h u s  i t  a p p e a r s  p o s s i b l e  w i t h  t h e  s a m e  a p p a r a t u s  

t o  o b t a i n  n o t  o n l y  t h e  p r o p e r  p u l s e - h e i g h t - t o - e n e r g y  c a l i b r a t i o n  f o r  a  p a r 

t i c u l a r  s e m i c o n d u c t o r  d e t e c t o r  f o r  i n c i d e n t  C f 252  f i s s i o n  f r a g m e n t s  b u t  a l s o  

t h e  i n i t i a l  a n d  f i n a l  p a r a m e t e r s  o f  o t h e r  f i s s i o n i n g  s y s t e m s .  .

T h e  p u r p o s e s  o f  t h i s  p a p e r  a r e  t o  d e s c r i b e  t h e  a p p a r a t u s  d e v e l o p e d  f o r  

t h e  s i m u l t a n e o u s  m e a s u r e m e n t  o f  f r a g m e n t  v e l o c i t i e s  a n d  d e t e c t o r  p u l s e  

h e i g h t s ,  a n d  t o  p r e s e n t  r e s u l t s  o b t a i n e d  w i t h  a  s p o n t a n e o u s  f i s s i o n  s o u r c e  

o f  C f 2 5 2 .  T h e s e  d a t a  h a v e  b e e n  a n a l y s e d  t o  o b t a i n  a n  a p p r o x i m a t e  p u l s e -  

h e i g h t - t o - e n è r g y  c a l i b r a t i o n  f o r  t h e  p a r t i c u l a r  d e t e c t o r  u s e d .  I n  a d d i t i o n  

t h e  s a m e  d a t a  h a v e  b e e n  a n a l y s e d  u s i n g  t h e  a b o v e  c a l i b r a t i o n  a n d  t h e  o n e  

d e r i v e d  f r o m  t h e  r e s p o n s e  o f  s e m i c o n d u c t o r ' d e t e c t o r s  t o  a c c e l e r a t e  b r o m i n e  

a n d  i o d i n e  i o n s  [ 3 ]  .  S o m e  o f  t h e  i n t e r e s t i n g  i n i t i a l  a n d  f i n a l  d i s t r i b u t i o n s  

a r e  p r e s e n t e d  a n d ,  i n  p a r t i c u l a r ,  t h e  d e p e n d e n c e  o f  v  o n  f r a g m e n t  m a s s  o b 

t a i n e d  f r o m  b o t h  c a l i b r a t i o n  p r o c e d u r e s  i s  g i v e n . -  T h e  d e g r e e  o f  s i m i l a r i t y  

b e t w e e n  t h e s e  r e s u l t s  a n d  p u b l i s h e d  v a l u e s  [ 2 ,  4 ]  i s  c o n s i d e r e d  t o  b e  a  

s e n s i t i v e  t e s t  o f  t h e  a c c u r a c y  o f  t h i s  m e t h o d .

A P P A R A T U S

A  b l o c k  d i a g r a m  o f  t h e  a p p a r a t u s  u s e d  i n  t h i s  m e a s u r e m e n t  i s  s h o w n  i n  

F i g .  1 ,  w h e r e  t h e  t w o  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r s  ( O a k ,  R i d g e  T e c h n i c a l  E n t e r 

p r i s e s  C o r p . ,  O a k  R i d g e ,  T e n n . ) ,  w i t h  s e n s i t i v e  a r e a s  o f  3 0 0  m m 2 m a s k e d  

t o  2 0 0  m m 2  a n d  9 5 . 0  m m 2 ,  a r e  s h o w n  i n  t h e  " r e m o t e "  c o n f i g u r a t i o n .  T h e
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CHARGE SENSITIVE . ■ CHARGE SENSITIVE
PREAMPLIFIER PREAMPLIFIER

Block diagram of the apparatus used in the simultaneous measurement 
of fission-fragment velocities and detector pulse height. Position and orientation 
of the surface barrier detectors were changed for the zero-time measurements.

Abbreviations are : T .D . Disc = tunnel diode discriminator; ADC = analogue-to-digital converter.

Cf252 s o u r c e  t h a t  w a s  m o u n t e d  o n  a  t h i n  ( 0 . 1  m g / c m 2 )  n i c k e l  b a c k i n g  w a s  

p l a c e d  b e t w e e n  t h e  t w o  d e t e c t o r s  w i t h  t h e  f i s s i l e  d e p o s i t  f a c i n g  t h e  s m a l l e r  

d e t e c t o r .  T h e  t i m e - z e r o  s i g n a l  w a s  o b t a i n e d  f r o m  a n  e l e c t r o n  d e t e c t o r  [ 5 ]  

c o n s i s t i n g  o f  a n  e l e c t r o n  l e n s ,  a  0 . 0 0 2 - i n - t h i c k  p l a s t i c  s c i n t i l l a t o r  a n d  a  

5 6 - A V P  p h o t o m u l t i p l i e r .  O n e  o f  t h e  f r a g m e n t s  f r o m  e a c h  o f  t h e  d e t e c t e d  

p a i r s  t r a v e r s e d  t h e  s o u r c e  b a c k i n g  a n d  a n o t h e r  t h i n  n i c k e l  f o i l  ( 0 . 1  m g / c m 2 )  

m o u n t e d  o n  t h e  f i r s t  e l e m e n t  o f  t h e  l e n s ,  a n d  c o n t i n u e d  t o  t h e  l a r g e r  r e 

m o t e  d e t e c t o r .  E l e c t r o n s  e j e c t e d  f r o m  t h e  s e c o n d  n i c k e l  f o i l  b y  t h e  e m e r g 

i n g  f r a g m e n t s  w e r e  a c c e l e r a t e d  a n d  f o c u s e d  t o  t h e  s c i n t i l l a t o r  t h a t  w a s  g l u e d  

t o  t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  f a c e .  T h e  d i s t a n c e  b e t w e e n  t h e  s o u r c e  a n d  t h e  c e n t r e  

o f  t h i s  t i l t e d  f o i l  w a s  3 .  3  c m .  I n  a d d i t i o n  t o  t h e  f a s t ,  t i m e - z e r o  s i g n a l  o b 

t a i n e d  f r o m  t h e  a n o d e ,  a  s l o w  s i g n a l  w a s  o b t a i n e d  f r o m  t h e  n i n t h  d y n o d e  

o f  t h e  p h o t o m u l t i p l i e r  f o r  u s e  i n  e s t a b l i s h i n g  a  t r i p l e  c o i n c i d e n c e  b e t w e e n  

t h e  t h r e e  f r a g m e n t  d e t e c t o r s .  .

B o t h  a  l i n e a r  s i g n a l ,  r e l a t e d  t o  t h e  f r a g m e n t  e n e r g y ,  a n d  a  f a s t  p u l s e ,  

w e r e  o b t a i n e d  f r o m  e a c h  o f  t h e  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r s  b y  m e a n s  o f  

p a r a l l e l  c a p a c i t i v e  c o u p l i n g .  T o  p r o v i d e  t h e  f a s t e s t  p o s s i b l e  r i s e  t i m e ,  t h e  

d è t e c t o r s  w e r e  m o u n t e d  d i r e c t l y  o n  t h e  i n p u t  o f  a  f a s t ,  l o w  i m p e d a n c e  p r e 

a m p l i f i e r  w h i c h  w a s  p l a c e d  i n s i d e  t h e  e v a c u a t e d  f l i g h t  t u b e .  T h i s  p r e a m p l i 

f i e r  c o n s i s t e d  o f  t h e  f i r s t  s t a g e  o f  a  n a n o s e c o n d  p u l s e  a m p l i f i e r  d e s i g n e d  

b y  L U N S F O R D  L 6 J .  A f t e r  a m p l i f i c a t i o n  b y  t h e  r e m a i n d e r  o f  t h i s  a m p l i f i e r ,  

w h i c h  w a s  l o c a t e d  o u t s i d e  b u t  a d j a c e n t  t o  t h e  e v a c u a t e d  s y s t e m ,  t h e  f a s t  

p u l s e s  w e r e  f e d  t o  a  s p e c i a l  t u n n e l  d i o d e  d i s c r i m i n a t o r  t h a t  h a d  a n  a v a l a n c h e  

t r a n s i s t o r  o u t p u t .  T h i s  o u t p u t  p u l s e  p r o v i d e d  t h e  s t o p  s i g n a l  f o r  t h e  t i m e -  

t o - p u l s e - h e i g h t  c o n v e r t e r  [ 7 ]  .  S t a r t  s i g n a l s  f o r  b o t h  c o n v e r t e r s  w e r e  

o b t a i n e d  f r o m  t h e  e l e c t r o n  d e t e c t o r  a n d  a  s i m i l a r  t u n n e l  d i o d e  d i s c r i m i 
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n a t o r .  L i n e a r  s i g n a l s  f r o m  t h e  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r s  w e r e  f e d  f i r s t  

t o  c o n v e n t i o n a l  c h a r g e  s e n s i t i v e  p r e a m p l i f i e r s  a n d  t h e n  t o  C o s m i c  a m p l i f i e r s ,  

d i s c r i m i n a t o r s  a n d  a  c o i n c i d e n c e  c i r c u i t  ( C o s m i c  R a d i a t i o n  L a b s . ,  I n c . ,  

B e l l p o r t ,  N . Y . ) .  T i m e - o f - f l i g h t  a n d  p u l s e - h e i g h t  d a t a  w e r e  r e c o r d e d  o n  

p a p e r  t a p e  b y  m e a n s  o f  a  4 0 0 - c h a n n e l ,  t h r e e - p a r a m e t e r  p u l s e - h e i g h t  

a n a l y s e r .

A  p r e c i s i o n  p u i s e r  a n d  t i m e - c o n t r o l l e d  c o a x i a l  r e l a y  w e r e  a l s o ' i n c l u d e d  

i n  t h i s  s y s t e m  f o r  s t a b i l i t y  t e s t s  a n d  c a l i b r a t i o n  p u r p o s e s .  S i g n a l s  f r o m  

t h i s  p u i s e r  w e r e  p e r i o d i c a l l y  i n t r o d u c e d  i n t o  t h e  s y s t e m  b y  m e a n s  o f  d e 

c o u p l i n g  c i r c u i t s  a t  t h e  o u t p u t  o f  e a c h  f r a g m e n t  d e t e c t o r .  B o t h  t h e  a m p l i 

t u d e s  a n d  t i m e  s e p a r a t i o n  o f  t h e s e  p u l s e s  w e r e  a d j u s t e d  t o  p r o v i d e  a  p u i s e r  

p e a k  i n  t h e  u p p e r  p o r t i o n  o f  e a c h  o f  t h e  r e c o r d e d  d i s t r i b u t i o n s .  T h e s e  f i c 

t i t i o u s  e v e n t s  w e r e  e a s i l y  i d e n t i f i e d  a n d  r e m o v e d  f r o m  t h e  f i s s i o n  d a t a  i n  

s u b s e q u e n t  a n a l y s i s  .

A  s e t  o f  S t y r o f l e x  ( P h e l p h s  D o d g e  E l e c t r o n i c  P r o d u c t s  C o r p . ,  N o r t h  

H a v e n ,  C o n n . )  d e l a y  c a b l e s  w a s  u s e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  a b s o l u t e  t i m e -  

c a l i b r a t i o n  o f  t h i s  s y s t e m .  P u l s e  d e l a y  t i m e s  o f  t h e s e  c o a x i a l  c a b l e s  w e r e  

m e a s u r e d  t o  a n  a c c u r a c y  o f  ± 0 . 1  n s  b y  a  t e c h n i q u e  s i m i l a r  t o  o n e  p r e v i 

o u s l y  d e s c r i b e d  [ 8 ]  .

S Y S T E M  P E R F O R M A N C E .

B e f o r e  t h e  c o r r e l a t e d  d a t a  w e r e  a c c u m u l a t e d ,  t h e  e n e r g y  a n d  t i m e  r e s o 

l u t i o n  o f  t h i s  s y s t e m  w e r e  i n v e s t i g a t e d .  F o r  t h e  f i r s t  o f  t h e s e  m e a s u r e 

m e n t s ,  t h e  3 0 0  m m 2 ,  9 5 0  f 2 c m  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r  w a s  o p e r a t e d  o n  

t h e  p l a t e a u  o f  t h e  p u l s e - h e i g h t  v e r s u s  b i a s  c u r v e  w i t h  ~ 2 9 0  p F  c a p a c i t a n c e .  

W i t h  t h e  f a s t - t i m i n g  s y s t e m  c o n n e c t e d  a n d  o p e r a t i n g ,  t h e  m e a s u r e d  e n e r g y  

r e s o l u t i o n  f o r  U 2 3 3  a n d  P u 239  a l p h a  p a r t i c l e s  w a s  l e s s  t h a n  2 0 0  k e V  f u l l -  

w i d t h  a t  h a l f  m a x i m u m  ( F W H M ) .  P r e v i o u s  m e a s u r e m e n t s  [ 1 ]  w i t h  a c 

c e l e r a t e d  b r o m i n e  a n d  i o d i n e  i o n s  ( a r t i f i c i a l  f i s s i o n  f r a g m e n t s )  h a v e  s h o w n  

t h a t  t h e  r e s o l u t i o n  o f  t h e s e  d e t e c t o r s  i s  a p p r o x i m a t e l y  1 - 2  M e V  ( F W H M ) .  

S i n c e  t h e  p r e s e n t  w i d t h  i s  n e g l i g i b l e  c o m p a r e d  t o  t h e  i n h e r e n t  e n e r g y  r e s o 

l u t i o n  o f  t h e s e  d e t e c t o r s  f o r  f i s s i o n  f r a g m e n t s ,  t h e  e n e r g y  d a t a  o f  t h i s  e x 

p e r i m e n t  a r e  i n s i g n i f i c a n t l y  a f f e c t e d  b y  t h e  a d d i t i o n  o f  t h e  f a s t  t i m i n g  c i r c u i t .

T h e  t i m e  r e s o l u t i o n  o f  t h i s  s y s t e m  w a s  o b t a i n e d  f r o m  a  c o m p a r i s o n  o f  

t h e  m e a s u r e d  a n d  i n t r i n s i c  t i m e  s p e c t r a  f o r  a  f l i g h t  p a t h  o f  ~ 8  c m .  T o  

o b t a i n  t h e  i n t r i n s i c  s p e c t r u m ,  t h e  t i m e  s c a l e  o f  p u b l i s h e d  d a t a  L 9 ] ,  t a k e n  

w i t h  a  1 8 2 . 5 - c m  f l i g h t  p a t h  a n d  3 . 5 - n s  t i m e  r e s o l u t i o n ,  w a s  c o r r e c t e d  s o  

a s  t o  c o r r e s p o n d  t o  t h i s  s h o r t e r  d i s t a n c e .  A n  e x a m p l e  o f  t h i s  c o m p a r i s o n  

f o r  t h e  3 0 0 - m m 2  d e t e c t o r  m o u n t e d  o n  t h e  e l e c t r o n - d e t e c t o r  s i d e  o f  t h e  s o u r c e  

i s  s h o w n  i n  F i g .  2 .  I n  t h i s  c a s e  t h e  t i m e  r e s o l u t i o n  w a s  e s t i m a t e d  t o  h a v e  

b e e n  0 . 6 ±  0 . 1  n s  ( F W H M )  a n d  t h e  " t i m e  w a l k "  o f  t h e  h e a v y  f r a g m e n t  g r o u p  

w a s  l e s s  t h a n  0 .  2  n s .
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' T IM E OF FLIGHT (ns): .

. F ig .2

Tim e spectrum obtained with a 300-mm2 , 950-ficm surface barrier detector 
located on the electron-detector side of the apparatus. Flight path was 8 cm. 

The intrinsic time spectrum (dashed curve) was from Ref. [9].

D A T A  A C Q U I S I T I O N  A N D  A N A L Y S I S  

Z e r o -t im e  m ea su rem en ts  . . . . . .

T h e  r e s p o n s e  o f  e a c h  t i m i n g  s y s t e m  f o r  a  n e a r l y  z e r o  f r a g m e n t  f l i g h t  

t i m e ,  w a s  d e t e r m i n e d  b y  p o s i t i o n i n g  t h e  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r s  a  d i s t a n c e  

o f  8  c m  f r o m  t h e  e l e c t r o n  d e t e c t o r  o r  s o u r c e .  T h e  t i m e  s p e c t r u m  f o r  f r a g 

m e n t s  i n c i d e n t  o n  t h e  s m a l l e r  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r  l o c a t e d  o n  t h e  

e l e c t r o n  d e t e c t o r  s i d e  o f  t h e  s o u r c e  i s  s h o w n  i n  F i g .  3 a .  F i g u r e  3 b  i s  t h e  

t i m e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  c o m p l e m e n t a r y ,  f r a g m e n t s  i n c i d e n t  o n  t h e  o t h e r  d e 

t e c t o r .  S i m i l a r  m e a s u r e m e n t s  w e r e  m a d e  w i t h  t h e  p o s i t i o n s  o f  t h e  d e t e c t o r s  

i n t e r c h a n g e d .  T h e s e  r e s u l t s  p r o v i d e d  a n  e s t i m a t e  o f  t h e . t i m e  r e s o l u t i o n  

o f  t h e  t w o  t i m i n g  s y s t e m s  a s  w e l l  a s  t h e  r e q u i r e d  z e r o - t i m e  v a l u e s .  . T h e  

l a t t e r  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  t h e  a v e r a g e  v a l u e s  o f  t h e  p e a k s  a n d  a n  e x t r a p o 

l a t i o n  t o  z e r o  f l i g h t  p a t h s .  M e a s u r e d  t i m e  r e s o l u t i o n s  w e r e  0 . 6  n s  a n d  1 . 5 n s  

f o r  t h e  t i m i n g  s y s t e m  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  s m a l l e r  a n d  l a r g e r  d e t e c t o r s  

r e s p e c t i v e l y .

Correlated velocity and pulse-height measurement

T h e  d a t a  r e c o r d e d  w e r e  t h e  o u t p u t s  o f  t h e  t w o  t i m e - t o - p u l s e - h e i g h t  c o n 

v e r t e r s  a n d  t h e  p u l s e  h e i g h t  f r o m  t h e  s m a l l e r  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r  f o r  

4 6  0 0 0  C f 252  f i s s i o n  e v e n t s .  F o r  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  t h e  d e t e c t o r  o r i e n 

t a t i o n  s h o w n  i n  F i g . l  w a s  u s e d .  T h e  s m a l l e r  d e t e c t o r  f a c e d  t h e  C f 2 5 2  d e 

p o s i t  w i t h  a  f l i g h t  p a t h  o f  5 9 . 7  c m  a n d  t h e  l a r g e r  d e t e c t o r  w a s  p o s i t i o n e d
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T I M E -  OF  F L I G H T  (ns )

' . Fig- 3 • ■■■• ■

Time spectra from one of the zero-time measurements.
The smaller detector was on the electron-detector side with 8.4-cm  flight path 
and the larger detector was 7 .4  cm from the source. Paris (a) and (b) refer to

time spectra obtained from timing circuits associated with ' :
the smaller and larger detectors respectively.

a t  a  d i s t a n c e  o f  3 7 .  3  c m  f r o m  t h e  c e n t r e  o f  t h e  n i c k e l  f o i l  m o u n t e d  o n  t h e  

e l e c t r o n  l e n s .  T h u s  t h e  f l i g h t  t i m e s  a n d  p u l s e  h e i g h t s  o b t a i n e d ,  f r o m  t h e  

s m a l l e r  d e t e c t o r  w e r e  t h o s e  a s s o c i a t e d  w i t h  u n s l o w e d  f r a g m e n t s .  V e l o c i t y  

l o s s  c o r r e c t i o n s  w e r e  h o w e v e r  r e q u i r e d  f o r  t h e  c o m p l e m e n t a r y  f r a g m e n t s  

t h a t  w e r e  i n c i d e n t  o n  t h e  o t h e r  d e t e c t o r  a n d  s l o w e d  b y  t h e  t w o  n i c k e l  f o i l s .  

T h e s e  c o r r e c t i o n s  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  t h e  d a t a  o f  W H E T S T O N E  [ 1 0 ]  a n d  

t h e  a s s u m p t i o n  o f  a  l i n e a r  d e p e n d e n c e  o f  v e l o c i t y  l o s s  o n  f o i l  t h i c k n e s s ;  t h e y  

w e r e  5 .  5  a n d  6 .  2 %  f o r  t h e  l i g h t  a n d  h e a v y  f r a g m e n t s  r e s p e c t i v e l y .  .

V e l o c i t i e s  o f  t h e  f r a g m e n t  p a i r s  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  t h e  r e c o r d e d  d a t a ,  

z e r o - t i m e  v a l u e s  a n d  t h e  f l i g h t  p a t h s .  S i n c e  t h e  n e u t r o n - e m i s s i o n  t i m e  o f  

a b o u t  1 0 "  1 4 s  [ 1 1 ]  i s  s m a l l  c o m p a r e d  w i t h  t h e  f r a g m e n t  f l i g h t  t i m e s  i n  t h i s  

e x p e r i m e n t  o f  3 0  t o  5 0  n s ,  t h e  m e a s u r e d  q u a n t i t i e s  w e r e  t h e  v e l o c i t i e s  a f t e r  

n e u t r o n  e m i s s i o n .  I t  h a s  b e e n  s h o w n  [ 2 ] ,  h o w e v e r ,  t h a t  t h e  n e u t r o n  a n g u l a r  

d i s t r i b u t i o n  i s  a p p r o x i m a t e l y  i s o t r o p i c  i n  t h e  c e n t r e - o f - m a s s  s y s t e m  o f  

t h e  f r a g m e n t .  T h e r e f o r e  o n  t h e  a v e r a g e  f i s s i o n  f r a g m e n t  v e l o c i t i e s  a r e  e s 

s e n t i a l l y  u n c h a n g e d  b y  n e u t r o n  e m i s s i o n .  T h u s  t h e  m e a s u r e d  f i n a l  v e l o c i t i e s  

w e r e  c o n s i d e r e d  t o  b e  t h e  f r a g m e n t  v e l o c i t i e s  b e f o r e  n e u t r o n  e m i s s i o n ,  w i t h  

a n  i n c r e a s e d  v e l o c i t y  d i s p e r s i o n  f o r  e a c h  p r o m p t  n e u t r o n  e m i t t e d  i n  a d d i t i o n  

t o  t h e  i n s t r u m e n t a l  d i s p e r s i o n .  S i n c e  t h e  d i s p e r s i o n s  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e s e  

q u a n t i t i e s  a r e  u n e q u a l ,  i t  w i l l  b e  u s e f u l  t o  d i s t i n g u i s h  b e t w e e n  a l l  p r e -  a n d
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p o s t - n e u t r o n - e m i s s i o n  p a r a m e t e r s  w i t h  c a p i t a l  a n d  l o w e r  c a s e  s y m b o l s  

r e s p e c t i v e l y .  C o n s e r v a t i o n  o f  m o m e n t u m  a n d  m a s s  n u m b e r  y i e l d  t h e  r e 

l a t i o n s  b e t w e e n  t h e  i n i t i a l  m a s s e s  a n d  v e l o c i t i e s  o f  t h e  t w o  f r a g m e n t s :  

M j  V1 =  M 2  V 2 a n d  M j  + M 2 =  M ,  w h e r e  M  i s  t h e  m a s s  n u m b e r  o f  t h e  f i s s i o n i n g  

n u c l e u s .  T h e  i n i t i a l  m a s s  a n d  e n e r g y  o f  e a c h  f r a g m e n t  i n c i d e n t  o n  t h e  

s m a l l e r  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r  a r e  g i v e n  b y  M i  =  M / ( l  +  V 1 / V 2 )  a n d  

E j =  MiV^/2.  S i m i l a r  e q u a t i o n s  y i e l d  t h e  e n e r g y  o f  t h e  c o m p l e m e n t a r y  f r a g 

m e n t ,  E 2 ,  a n d  t h e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  o f  t h e  e v e n t ,  E K ,  i s  g i v e n  b y  

E  к  =  E x  + E 2 .

D etector  calibration

T o  o b t a i n  t h e  p u l s e - h e i g h t - t o - e n e r g y  c a l i b r a t i o n  o f  t h i s  d e t e c t o r  f o r  

f i n a l  f r a g m e n t s  t h e  p u b l i s h e d  [ 2 ]  d e p e n d e n c e  o f  v ( M ! , E K )  o n  i n i t i a l  m a s s  

a n d  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  f o r  C f252 w a s  u s e d .  F o r  e a c h  f r a g m e n t  i n c i d e n t  o n  

t h e  d e t e c t o r  t h e  f i n a l  m a s s  a n d  e n e r g y  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  t h e  r e l a t i o n s  

m i  =  M i - i / ( M i  , Е к ) М п ,  w h e r e  M n  ( n e u t r o n  m a s s )  i s  t a k e n  t o  b e  u n i t y ,  a n d  

€ 1 = m 1 v ^ / 2 .  T h e s e  v a l u e s  t o g e t h e r  w i t h  t h e  r e c o r d e d  p u l s e  h e i g h t ,  Р х ,  w e r e  

u s e d  t o  o b t a i n  t h e  a v e r a g e  p u l s e  h e i g h t  f o r  v a r i o u s  f i n a l  m a s s e s  a n d  

e n e r g i e s .  T h e s e  r e s u l t s ,  u n c o r r e c t e d  f o r  d i s p e r s i o n s  a n d  t h e  f i n i t e  w i d t h  

o f  t h e  m a s s  a n d  e n e r g y  i n t e r v a l s  ( 2 . 7  u n i t s ) ,  a r e  s h o w n  i n  F i g .  4 .  T h e  d a t a  

i n d i c a t e  a  l i n e a r  d e p e n d e n c e  o f  p u l s e  h e i g h t  o n  e n e r g y  f o r  f r a g m e n t s  o f  

c o n s t a n t  m a s s ,  a n d  a r e  w e l l  r e p r e s e n t e d  b y  a  f a m i l y  o f  n e a r l y  p a r a l l e l  

s t r a i g h t  l i n e s  i n  t h e  p u l s e - h e i g h t ,  e n e r g y  p l a n e .  S l o p e s  a n d  i n t e r c e p t s  o f  

t h e  l i n e s  s h o w n  w e r e  o b t a i n e d  b y  a  l e a s t - s q u a r e s  f i t ,  o f  t h e  o b s e r v e d  d a t a .  

I n  a  m a n n e r  p r e v i o u s l y  d e s c r i b e d  [ 1 2 ] ,  t h e s e  v a l u e s  w e r e  c o r r e c t e d  f o r  

d i s p e r s i o n s  a n d  t h e  d e p e n d e n c e  o f  t h e  a v e r a g e  e n e r g y  o n  f r a g m e n t  m a s s .  

T h e  c o r r e c t e d  s l o p e s  a n d  e n e r g y  i n t e r c e p t s  w h e n  p l o t t e d  v e r s u s  f r a g m e n t  

m a s s  a r e  c o n s i s t e n t  w i t h  a  c a l i b r a t i o n  f u n c t i o n  r e p r e s e n t e d  b y  a  n e a r l y  

c o n s t a n t  s l o p e  a n d  a n  i n t e r c e p t  i n c r e a s i n g  l i n e a r l y  w i t h  m a s s  o f . t h e  f o r m  

e  =  ( a i + a 2 m )  P  +  ( b x  +  b 2 m )  p r o p o s e d  b y  S C H M I T T  e t  a l .  [ 3 ] .

C o r r e c t e d  s l o p e s  a n d  i n t e r c e p t s  f o r  t h e  m a s s e s  9 9 . 1  a n d  1 4 7 . 7  w e r e  

u s e d  t o  o b t a i n  t h e  f o u r  c o n s t a n t s  i n  t h i s  e x p r e s s i o n .  E n e r g i e s  c o r r e s p o n d i n g  

t o  t h e  a v e r a g e  p u l s e  h e i g h t s  o f  t h e  l i g h t  a n d  h e a v y  g r o u p s  w e r e  t h e n  f o u n d  

f o r  t h e s e  t w o  f r a g m e n t  m a s s e s .  I n  t h i s  d e t e r m i n a t i o n  t h e  a v e r a g e  p u l s e  

h e i g h t s  w e r e  o b t a i n e d  f r o m  a  l e a s t - s q u a r e s  f i t  o f  t w o  G a u s s i a n  d i s t r i b u t i o n s  

t o  t h e  o b s e r v e d  p u l s e - h e i g h t  s p e c t r u m .  T h e  e n e r g i e s  s o  d e t e r m i n e d  w e r e  

a s  f o l l o w s :

E j  ( 1 4 7 .  7 )  =  1 1 2 .  4 7  M e V ;  E H ( 1 4 7 . 7 )  =  8 1 . 2 0  M e V ;  E L ( 9 9 . 1 )  =  1 0 3 . 4 0  M e V ;  

E H ( 9 9 . 1 )  =  7 2 . 7 4  M e V .  ;

Post-neutron emission param eters

W i t h  a  g i v e n  d e t e c t o r  c a l i b r a t i o n ,  t h e  p r e s e n t  d a t a  m a y  b e  a n a l y s e d  t o  

o b t a i n  t h e  f i n a l  m a s s e s  a n d  e n e r g i e s  o f  t h e  f r a g m e n t s  i n c i d e n t  o n  t h e  s m a l l e r  

d e t e c t o r .  T h e s e  v a l u e s  w e r e  f o u n d  f o r  e a c h  f i s s i o n  e v e n t  b y  a  s o l u t i o n  o f  

t h e  f o l l o w i n g  e q u a t i o n s :  e 1 = m1v ‘f /2  a n d  €i  = ( a 1 + a 2 m 1 ) I ^ + b 1 + b 2 m 1 .  I n  

a d d i t i o n  t h e  m a s s  d i f f e r e n c e s  w e r e  o b t a i n e d  f o r  e a c h  e v e n t ,  V\ =  ( M i - m i ) / M n  

a n d  t h e  a v e r a g e  v a l u e  o f  v  w a s  f o u n d  a s  a  f u n c t i o n  o f  i n i t i a l  m a s s ,  v ( M ) .  F o r
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Fig. 4

Energy versus pulse-height relation of the smaller surface barrier detector for final fragments.
Lines represent least-squares fits to a linear function for selected fragment masses.

»

t h i s  a n a l y s i s  t h e  d e t e c t o r  c a l i b r a t i o n  d e s c r i b e d  b y  S C H M I T T  e t  a l . [ 3 ]  a n d  

t h e  o n e  g i v e n  i n  t h e  p r e v i o u s  s e c t i o n  w e r e  u s e d .

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

A  p u l s e - h e i g h t - t o - e n e r g y  c a l i b r a t i o n  b a s e d  o n  t h e  r e s p o n s e  o f  s e m i 

c o n d u c t o r  d e t e c t o r s  t o  a c c e l e r a t e d  b r o m i n e  a n d  i o d i n e  i o n s  [ 3 ]  w a s  u s e d  

t o  o b t a i n  t h e  p o s t - n e u t r o n - e m i s s i o n  p a r a m e t e r s .  I n i t i a l  a n d  f i n a l  e n e r g y  

d i s t r i b u t i o n s  o f  t h e  f r a g m e n t s  i n c i d e n t  o n  t h e  s m a l l e r  d e t e c t o r  a r e  s h o w n  

i n  F i g .  5 .  T h e  d i s t o r t i o n  o f  t h e  e n e r g y  s p e c t r u m  b y  n e u t r o n  e m i s s i o n  i s  

e v i d e n t .  A l s o  s h o w n  i s  t h e  i n c r e a s e d  e n e r g y  s h i f t  o f  t h e  l i g h t  f r a g m e n t s ,  

w h i c h  i s  c o n s i s t e n t  w i t h  t h e  l a r g e r  e n e r g y  p e r  n u c l e o n  o f  t h e s e  f r a g m e n t s .  

T h i s  f e a t u r e  h a s  b e e n  d i s c u s s e d  p r e v i o u s l y  b y  T E R R E L L  [ 4 ]  .

S h o w n  i n  t h e  l o w e r  p a r t  o f  F i g .  6  a r e  t h e  i n i t i a l  a n d  f i n a l  m a s s  d i s t r i 

b u t i o n s  o f  f r a g m e n t s  i n c i d e n t  o n  t h e  s m a l l e r  d e t e c t o r .  A s  i s  e v i d e n t  f r o m  

t h e  r e l a t i v e  a r e a s  o f  t h e  t w o  p e a k s  i n  t h e  i n i t i a l  d i s t r i b u t i o n ,  t h e  l i g h t  a n d  

h e a v y  f r a g m e n t s  w e r e  r e c o r d e d  w i t h  s l i g h t l y  d i f f e r e n t  e f f i c i e n c i e s .  T h i s  

s m a l l  d i f f e r e n c e ,  w h i c h  i s  p r e s u m a b l y  c a u s e d  b y  p r e f e r e n t i a l  s c a t t e r i n g  

o f  t h e  h e a v i e r  f r a g m e n t s  i n  t h e  n i c k e l  f o i l s ,  i s  o f  l i t t l e  c o n s e q u e n c e .  H e r e  

t h e s e  d i s t r i b u t i o n s  r e p r e s e n t  t h e  s a m e  f i s s i o n  d a t a  a n a l y s e d  b y  d i f f e r e n t  

p r o c e d u r e s .  T h e  i n i t i a l  m a s s  d i s t r i b u t i o n  e x h i b i t s  m o s t  o f  t h e  k n o w n  d e v i 

a t i o n s  [ 1 0 ]  f r o m  a  s m o o t h  c u r v e  a n d  a  h i n t  o f  a n o t h e r  n e a r  m a s s  p a i r  9 5 - 1 5 7 .  

T h i s  d i s c o n t i n u i t y  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  w e a k  s t r u c t u r e  a t  m a s s  1 5 6  r e p o r t e d  

b y  F R A S E R  e t  a l .  [ 1 3 ]  f o r  L J 2 3 5 + n  a n d  C f2 5 2  a n d  a l s o  b y  T H O M A S  a n d  

V A N D E N B O S C H  [ 1 4 ]  f o r U 2 3 5  + n ,  и 2 3 3  + п <  p u 2 3 9  +  n .  T h e s e  i n v e s t i g a t o r s  

h a v e  s h o w n  t h a t  t h e  p e r t u r b a t i o n s  o f  t h e  m a s s  y i e l d  c u r v e  a r e  r e l a t e d  t o  

t h e  e v e n - o d d  s t r u c t u r e  o f  t h e  m a s s  s u r f a c e ,  w h i c h  r e s u l t s  i n  a  l a r g e r  e n e r g y  

r e l e a s e  f o r  e v e n - e v e n  p r o d u c t s  t h a n  f o r  o d d - o d d  f r a g m e n t s .  C o n s e q u e n t l y
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The observed energy distribution. Solid circles represent the in itial energy spectrum 
obtained from the tim e-of-flight data. Open circles are the final energy spectrum 
. . . obtained from these data and the detector calibration of Ref. [3].

; . Fig .6 

Mass distributions and average number of neutrons v(M). Detector calibration was from Ref, [3].
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t h e  e v e n - e v e n  f r a g m e n t s  m a y  s h a r e  a  l a r g e r  e x c i t a t i o n  e n e r g y  t h a n  t h e  o d d -  

o d d  p r o d u c t s .  C o r r e s p o n d i n g  d i s c o n t i n u i t i e s  a r e  r e f l e c t e d  i n  t h e  d i s p l a c e d ,  

f i n a l  m a s s  d i s t r i b u t i o n  i n  m o s t  i n s t a n c e s .

T h e  a v e r a g e  n u m b e r  o f  n e u t r o n s  e m i t t e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  f r a g m e n t  m a s s ,  

v ( M ) ,  i s  s h o w n  i n  t h e  u p p e r  p a r t  o f  F i g .  6 .  I n c l u d e d  f o r  c o m p a r i s o n  a r e  t h e  

r e s u l t s  o f  B O W M A N  e t  a l .  [ - 2 ]  ( d a s h e d  l i n e )  a n d  T E R R E L L  [ 4 ]  ( s o l i d  l i n e )  

f o r  C f 2 5 2 .  T h e  g e n e r a l  s a w - t o o t h  d e p e n d e n c e  o f  v  o n  m a s s  i s  w e l l  r e 

p r o d u c e d  i n  t h e s e  r e s u l t s .  A l t h o u g h  t h e  p r e s e n t  v a l u e s  a r e  h i g h  i n  t h e  r e g i o n  

o f  t h e  l i g h t  f r a g m e n t s ,  t h e y  i n d i c a t e  a  p o s s i b l e  p e a k  o f  t h e  n e u t r o n  y i e l d  

n e a r  m a s s  9 5 ,  a  l e v e l l i n g - o f f  i n  t h e  m a s s  r e g i o n  1 3 5  t o  1 4 5  a n d  a  d i p  a t  m a s s  

1 3 2  i n  g e n e r a l  a g r e e m e n t  w i t h  p r e v i o u s  d e t e r m i n a t i o n s .  T h e  r o o t - m e a n -  

s q u a r e  d e v i a t i o n  o f  t h e s e  r e s u l t s  f r o m  p u b l i s h e d  v a l u e s  1 4 ]  i s  l e s s  t h a n  0 . 7  

o f  a  n e u t r o n .

Calibration based on fission data

T h e  d e t e c t o r  c a l i b r a t i o n  g i v e n  a b o v e  w a s  a l s o  u s e d  w i t h  t h e s e  d a t a .  A  

f i n a l  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n  w i t h  c h a r a c t e r i s t i c s  s i m i l a r  t o  t h e  o n e  s h o w n  i n  

F i g .  5  w a s  o b t a i n e d .

S h o w n  i n  t h e  l o w e r  p a r t  o f  F i g .  7  i s  t h e  f i n a l  m a s s  d i s t r i b u t i o n  o b t a i n e d  

w i t h  t h i s  c a l i b r a t i o n .  F o r  c o m p a r i s o n  t h e  s a m e  i n i t i a l  m a s s  d i s t r i b u t i o n  

d e r i v e d  f r o m  t h e  v e l o c i t y  m e a s u r e m e n t s  i s  r e p e a t e d .  A l t h o u g h  t h e y  a r e  

l e s s  p r o n o u n c e d ,  d i s c o n t i n u i t i e s  a r e  o b s e r v e d  i n  t h e  f i n a l  d i s t r i b u t i o n  t h a t  

r e f l e c t  t h e  p r e f e r r e d  y i e l d s  i n  t h e  i n i t i a l  m a s s  d i s t r i b u t i o n .

V a l u e s  o f  i / ( M )  i n  t h e  u p p e r  p a r t  o f  F i g .  7  e x h i b i t  t h e  s a m e  g e n e r a l t r e n d s  

a s  t h e  p r e v i o u s  r e s u l t s ,  b u t  a r e  i n  b e t t e r  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  p u b l i s h e d  d a t a .  

T h i s  b e t t e r  a g r e e m e n t  i s  u n d o u b t e d l y  c a u s e d  b y  t h e  a d d i t i o n a l  c o n s t r a i n t s  

p l a c e d  o n  t h e  ~v v a l u e s  a t  t h e  m a s s e s  ( 9 9 . 1  a n d  1 4 7 .  7 )  s e l e c t e d  f o r  t h i s  c a l i 

b r a t i o n  p r o c e d u r e .  A n  e n h a n c e d  n e u t r o n  y i e l d  i n  t h e  v i c i n i t y  o f  m a s s  9 5 ,  

a  i e v e l l i n g - o f f  i n  t h e  r e g i o n . o f  m a s s e s  1 3 5  t o  1 4 5  a n d  a  d i p  a t  m a s s  1 3 3  a r e  

a g a i n  e v i d e n t  i n  t h e s e  r e s u l t s  o b t a i n e d  w i t h  t h i s  d i f f e r e n t  d e t e c t o r  

c a l i b r a t i o n .

C O N C L U S I O N S  . .

T h e  c r u c i a l  i t e m  i n  t h e  e x t e n s i o n  o f  t h e  d o u b l e - v e l o c i t y  t e c h n i q u e  t o  

d e t e r m i n e  t h e  p o s t - n e u t r o n - e m i s s i o n  p a r a m e t e r s  a s  w e l l  a s  t h e  i n i t i a l  

q u a n t i t i e s  a p p e a r s  t o  b e  t h e  p u l s e - h e i g h t - t o - e n e r g y  c a l i b r a t i o n  o f  t h e  s u r 

f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r s .  F u r t h e r  s t u d i e s  w i t h  a  v a r i e t y  o f  f i s s i o n i n g  n u c l e i  

w i l l  b e '  r e q u i r e d  t o  o b t a i n  a  s u f f i c i e n t l y  a c c u r a t e  u h i v e r s á l  c a l i b r a t i o n  p r o 

c e d u r e  t h a t  w o u l d  a l l o w  t h e  p r e c i s e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  à b s o l u t e  v a l u e s  o f  

T 7 ( M ) .  T h e  c r e d i t a b i l i t y  o f  t h e  c a l i b r a t i o n  g i v e n  a b o v e  m u s t  s t i l l  b e  e s t  a b o 

l i s h e d  f o r  f r a g m e n t s  o f  w i d e l y  d i f f e r e n t  m a s s e s  a n d  e h e r g i ë s  f r o m  t h o s e  

e n c o u n t e r e d  i n  t h i s  m e a s u r e m e n t .  . .  .

I n  t h e  a b s e n c e  o f  t h i s  u n i v e r s a l  f u n c t i o n ,  h o w e v e r ,  i t  i s ' p i o s s i b l e  b y  

m e a n s  o f  t h i s  t e c h n i q u e  t ó  o b t a i n  u s e f u l  a n d  i n t e r e s t i n g  i n f o r m a t i o n  r e g a r d 

i n g  t h e  q u a l i t a t i v e  f e a t u r e s  o f  t h e  p o s t - n e u t r o n - e m i s s i o n  p a r a m e t e r s  o f  t h e  

f i s s i o n  p r o c e s s .  W i t h  t h e  a i d  o f  c o n s t r a i n t s  o n  z / ( M ) ,  o b t a i n e d  f r o m  

m e a s u r e d  o r  c a l c u l a t e d  v a l u e s  o f  t h e  t o t a l  n u m b e r  o f  n e u t r o n s  e m i t t e d  e i t h e r
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FRAGMENT  MASS (AMU) .

Fig. 7

Mass distributions and average number of neutrons D (M ).
Detector calibration was as described in the text.

a s  a  f u n c t i o n  o f  m a s s  r a t i o  o r  a v e r a g e d  o v e r - a l l  f i s s i o n  m o d e s ,  i t  s h o u l d  

b e  p o s s i b l e  t o  o b t a i n  f i n a l  p a r a m e t e r s  a n d  I 7 ( M )  v a l u e s  a s  a c c u r a t e  a s  t h o s e  

g i v e n  i n  t h i s  w o r k  f o r  f i s s i o n  a t  l o w ,  m o d e r a t e  o r  h i g h  e x c i t a t i o n  e n e r g i e s  

o f  t h e  c o m p o u n d  n u c l e u s .

A  p o s s i b l e  c o r r e l a t i o n  e x i s t s  i n  t h e s e  r e s u l t s  b e t w e e n  t h e  e n h a n c e d  

n e u t r o n  y i e l d  a n d  t h e  i r r e g u l a r i t i e s  o f  t h e  i n i t i a l  m a s s  d i s t r i b u t i o n .  T h i s  

m a y  b e  a n  i n d i c a t i o n  o f  t h e  e n e r g e t i c a l l y  f a v o u r e d  e v e n - e v e n  f r a g m e n t s  s h a r 

i n g  a  l a r g e r  t h a n  n o r m a l  e x c i t a t i o n  e n e r g y .

A C K N O W L E D G E M E N T S

T h e  a u t h o r  i s  e s p e c i a l l y  g r a t e f u l  t o  S . G .  T h o m p s o n  a n d  h i s  c o - w o r k e r s  

f o r  t h e  C f 2 5 2  s o u r c e ,  a n d  t o  H .  C .  B r i t t  f o r  h i s  h e l p  a n d  i n t e r e s t  d u r i n g  t h e  

i n i t i a l  s t a g e s  o f  t h i s  w o r k .  I t  i s  a  p l e a s u r e  t o  a c k n o w l e d g e  t h e  c o n t r i b u t i o n s  

m a d e  b y  J . S . ,  L u n s f o r d  a n d  N .  A .  L i n d s a y  i n  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  t h e  f a s t -  

t i m i n g  t e c h n i q u e s  u s e d  i n  t h i s  e x p e r i m e n t ,  b y  E . L .  C o o p e r m a n  i n  t h e  p r e p a 

r a t i o n  o f  c o m p u t e r  p r o g r a m m e s ,  b y  J .  T e r r e l l  i n  m a n y  d i s c u s s i o n s  a n d  b y  

K . H .  H a r p e r  i n  t h e  p r e p a r a t i o n  o f  t h i s  m a n u s c r i p t .
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E X P E R I M E N T S  W I T H  M A S S - S P E C T R O S C O P I C A L L Y  
S E P A R A T E D  F I S S I O N  P R O D U C T  I O N S

H .  E W A L D ,  E .  K O N E C N Y  A N D  H .  O P O W E R

I I .  P H Y S I K A L I S C H E S  I N S T I T U T  D E R  J U S T U S  L I E B I G  -  U N  I V  E R S  I T  À  T  G I E S S E N  

A N D  P H Y S I K - D E P A R T M E N T  D E R  T E C H N I S C H E N  H O C H S C H U L E  M Ü N C H E N ,  

M U N I C H ,  F E D E R A L  R E P U B L I C  O F  G E R M A N Y

A b s t r a c t  —  R é s u m é  —  А н н о т а ц и я  —  R e s u m e n

EXPERIMENTS WITH MASS-SPECTROSCOPICALLY SEPARATED FISSION PRODUCT IONS. After a short 
description of the fission product mass spectrograph installed at the reactor at Garching (Munich) a survey is 
given of the experiments done with it. Some of these concern the interaction of the swift separated fission 
product ions with matter. Exact distributions ot ion charge numbers were obtained for particles having almost 
their initial kinetic energies and for those slowed down more or less in thin foils. Their multiple scattering 
in such foils was also measured. It is hoped that in addition their single scattering on gas atoms can be exa
mined. The energy losses in foils will be studied exactly. The pulse-height defects observed in counting 
fission particles with surface barrier counters were measured extensively. .

Other experiments are concerned with features of the fission process and decays of the fission 
products. In nuclear emulsions the number of 0-particle tracks emerging from the ends of the tracks of 
fission particles of definite mass numbers were counted. From the distributions of these numbers conclusions 
can be drawn on the distributions of the initial nuclear charges in the decay chains. In addition to this the 
¿- decays of the particles of definite mass numbers are examined directly with a 4n counter. The distributions 
of the initial kinetic energies of the particles of different mass numbers are also studied. The possibility is 
discussed of measuring in coincidence .with the help of two such spectrographs, both particles of the fission 
processes travelling in opposite directions. It might also be of advantage to use a mass spectrograph in 
connection with a large accelerator to study the products of spallation and fragmentation processes.

For experiments on the interaction of fission particles with matter the intensity of our spectrograph is 
sufficient in most cases. In studies of the fission process and the 0 decays often a-much higher rate of separated 
particles would be desired. Therefore plans have been made for a new spectrograph, which when installed 
at a larger reactor will give us intensities larger by a factor of about 100 compared to the present one. This 
will probably be a second-order focusing parabola spectrograph.

EXPERIENCES AVEC DES IONS PRODUITS PAR FISSION ET SÉPARÉS PAR SPECTROMÉTRIE DE MASSE. 
Après une courte description du spectromètre de masse pour produits de fission installé près du réacteur de 
Garching (Munich), l'auteur relate les expériences effectuées avec cet appareil. Certaines d’entre elles con
cernent l’ interaction des ions produits par fission et séparés immédiatement avec la matière. Il a obtenu la 
distribution exacte des nombres de charge pour les particules ayant une énergie cinétique proche de l'énergie 
initiale et pour celles qui sont plus ou moins ralenties par des feuilles minces. L’auteur a mesuré également 
leur diffusion multiple dans ces feuilles. Il espère qu’en plus il pourra examiner leur diffusion simple sur les 
atomes de gaz. Il étudie avec une grande exactitude les pertes d’énergie dans les feuilles. Il a mesuré avec 
soin les défauts d'amplitude qu'il a observés dans le comptage des particules de fission avec des compteurs 
à barrière de surface.

D'autres expériences portent sur les caractéristiques du processus de fission et la désintégration des produits 
de cette fission. Les nombres des traces 0 qui, dans une émulsion nucléaire, prennent naissance à l’extrémité 
des traces des particules de fission de nombre de masse donné ont été comptés. A partir de la distribution 
de ces nombres, l'auteur peut tirer des conclusions sur la distribution des charges nucléaires initiales dans les 
séries radioactives. En plus, il a observé directement la décroissance 0 des párticules d'un nombre de masse 
donné, avec un compteur 4тт. Il étudie aussi la distribution des énergies cinétiques initiales des particules 
ayant des nombres de masse différents. Il examine la possibilité de mesurer par coïncidence les deux particules, 
produites par une fission, qui se déplacent dans des directions opposées, en utilisant deux spectrographes. Il 
serait peut-être également avantageux d'utiliser un spectrographe de masse et un grand accélérateur, afin 
d'étudier les produits de spallation et de fragmentation.
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Pour les expériences sur l’ interaction des particules de fission avec la matière, l’ intensité du spectro- 
graphe de Garching est suffisante dans la plupart des cas. Dans les études sur la fission et la décroissance 6, il 
faudrait bien souvent une proportion beaucoup plus élevée de particules séparées. Aussi, l ' auteur-a-1-il 
étudié un nouveau spectrographe qui, installé près d'un réacteur plus grand, permettrait d'obtenir des inten
sités environ 100 fois plus élevées que le spectrographe actuel. La meilleure solution serait probablement 
un spectrographe à parabole focalisante du second ordre.

ЭКСПЕРИМЕНТЫ  С РАЗДЕЛЕННЫМИ М А С С -С П ЕКТР О С КО П И ЧЕ С КИ М  П У Т Е М  ИО
НАМИ, ЯВЛЯЮЩИМИСЯ ПРОДУКТАМ И ДЕЛЕНИЯ. После краткого описания спектрографа 
для измерения масс продуктов деления, установленного на реакторе в Гарчинге (Мюнхен), 
дается описание экспериментов, выполненных с его помощью. Некоторые из этих экспери
ментов были проведены по взаимодействию быстро разделенных ионов, являющихся продукта
ми деления, с веществом. Были получены точные распределения зарядов ионов для частиц, 
имеющих почти начальные кинетические энергии, и для частиц, которые были более или ме
нее замедлены в тонких фольгах. Было также измерено их многократное рассеяние на таких 
фольгах. Есть надежда, что, помимо этого, может быть также изучено их однократное рас
сеяние на атомах газа . Будут точно изучены потери энергии в фольгах. Были тщательно 
изучены дефекты амплитуд импульсов, которые были замечены при счете частиц деления с 
помощью счетчиков с поверхностными полупроводниковыми барьерами.

Другие эксперименты связаны с характеристиками процессов деления и с распадом 
продуктов деления, tí ядерных эмульсиях было подсчитано количество следов (3-частиц, вы
ходящих из концов следов частиц деления с определенными массовыми числами. На осно
вании распределения этих чисел можно сделать вывод о распределении начальных ядерных 
зарядов в цепочках распада. Кроме того, с помощью 4я—счетчика изучаются 0-распады частиц 
с определенными массовыми числами. Исследуются также распределения начальных кине
тических энергий частиц с различными массовыми числами. Рассматривается возможность 
проведения измерений при совпадении обеих частиц процесса деления, движущихся в противо
положных направлениях, с помощью двух таких спектрографов. Возможно, будет полезно 
использовать масс-спектрограф на крупном ускорителе для изучения продуктов расщепления 
и взрывов ядер.

Для экспериментов по взаимодействию частиц деления с веществом в большинстве слу
чаев достаточно интенсивности нашего спектрографа. При изучении процессов деления f i-  
распадов часто может .потребоваться значительно более высокая скорость разделенных частиц. 
Поэтому разрабатываются планы нового спектрографа,.который, будучи установленным на 
более крупном реакторе, даст нам интенсивности, превышающие примерно в 100 раз интен
сивности существующего спектрографа. Возможно, это будет спектрограф с фокусировкой 
по параболе второго порядка.

EXPERIMENTOS CON IONES DE PRODUCTOS DE FISION SEPARADOS POR ESPECTROSCOPIA DE MASAS. 
Después de una breve descripción del espectrógrafo de masas para separar productos de fisión instalado junto 
al reactor de Garching (Munich), la memoria describe panorámicamente los experimentos que se han realizado 
con ese aparato. Algunos están relacionados con la interacción con la materia de los iones de los productos 
de fisión separados rápidamente. Se han obtenido las distribuciones exactas de las cargas iónicas de las partí
culas que prácticamente conservan toda su energía cinética inicial y de otras frenadas en grado variable 
mediante láminas delgadas. También se midió su dispersión múltiple en esas láminas. Se espera poder 
examinar además su dispersión simple por átomos gaseosos. Las pérdidas de energía en las láminas se.estudiarán 
con la mayor precisión posible. Se han medido los defectos de amplitud de impulso observados al contar 
partículas de fisión con contadores de barrera superficial.

Otros experimentos tratan de las características de los procesos de fisión y de la desintegración de los 
productos de ésta. Se contó el número de trazas de partículas beta que se observan en emulsiones nucleares 
en el exttemo de las trazas de fragmentos de fisión de número másico definido. De la distribución del número 
de trazas beta puede deducirse la distribución de las cargas nucleareas'iniciales en las cadenas de desintegración. 
Además, se examinan directamente con un contador 4n las desintegraciones beta de los fragmentos de deter
minados números másicos. Asimismo se estudian las distribuciones de las energías cinéticas iniciales de partí
culas de números másicos distintos. Se discute la posibilidad de medir con dos espectrógrafos de esta índole 
montados en coincidencia las dos. partículas emitidas en sentidos opuestos durante el proceso de fisión. También 
podría ofrecer ventajas el empleo de un espectrógrafo de masas en relación con un acelerador grande para 
estudiar los productos formados por espalación y fragmentación.
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En la mayoría de los casos, la intensidad observada en cada canal del espectrógrafo empleado basta 
para los experimentos sobre la interacción de las partículas de fisión con la materia, pero al estudiar los procesos 
de fisión y las desintegraciones beta serfa con frecuencia deseable poder separar las partículas a un ritmo 
mucho más rápido. Por tanto, se está estudiando un espectrógrafo que, instalado en un reactor de mayor 
potencia, dará intensidades aproximadamente 100 veces más elevadas que el actual. Probablemente se tratará 
de un espectrógrafo de parábola de enfoque de segundo orden.

T H E  F I S S I O N  P A R T I C L E  M A S S  S P E C T R O M E T E R  A T  G A R C H I N G  A N D  I T S  

S P E C T R A

D e t a i l s  o f  t h e  f i s s i o n  p a r t i c l e  m a s s  s p e c t r o m e t e r  ( F P M S )  [ 1 ,  2 ]  a t  

G a r c h i n g  m a y  b e  s e e n  f r o m  F i g . l .  T h i s  i s  a  s c h e m a t i c  d r a w i n g  o f  t h e  w h o l e  

a r r a n g e m e n t  i n  w h i c h  t h e  t r a n s v e r s a l  d i m e n s i o n s  a r e  e n l a r g e d  t o  g i v e  a  

b e t t e r  u n d e r s t a n d i n g  o f  t h e  p a t h s  o f  t h e  p a r t i c l e s .

Fig. l

Schematic view of the complete arrangement of the mass spectrograph

I n  a n  e v a c u a t e d  b e a m  t u b e  a  t h i n  s h e e t  o f  U 2 3 5  i s  l o c a t e d  i n  t h e  h i g h  

n e u t r o n  f l u x  n e a r  t h e  c o r e  o f  t h e  r e a c t o r .  T h e  f i s s i o n  p r o d u c t s  c o m e  o u t  

o f  t h e  s h e e t  i n  a l l  d i r e c t i o n s  w i t h  h i g h  i n i t i a l  k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  a b o u t  5 0  t o  

1 1 0  M e V  a n d  a  d i s t r i b u t i o n  o f  i o n i c  c h a r g e  n u m b e r s  b e t w e e n  a b o u t  1 8  t o  2 5 .  

T h o s e  f i s s i o n  p r o d u c t s  t r a v e l l i n g  a p p r o x i m a t e l y  i n  t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  b e a m  

t u b e  a r e  s e n t  t h r o u g h  t h e  e l e c t r i c  a n d  m a g n e t i c  f i e l d s  o f  t h e  m a s s  s p e c t r o 

g r a p h  a n d  a r e  s e p a r a t e d  t h e r e  i n  a  m a s s  s p e c t r u m .  T h e  t i m e - o f - f l i g h t  o f  

t h e  p a r t i c l e s  t h r o u g h  t h e  s p e c t r o g r a p h ,  a n d  t h e r e f o r e  t h e  s e p a r a t i o n  t i m e ,  

i s  o f  t h e  o r d e r  o f  1 0 - 6  s .  T h e  f i e l d  c o m b i n a t i o n  u s e d  i s  o f  t h e  M a t t a u c h -  

H e r z o g  t y p e  g i v i n g  r a d i a l  a n g l e  a n d  e n e r g y  f o c u s i n g  f o r  a l l  m a s s e s  a t  t h e  

p l a c e  o f  t h e  s t r a i g h t  e x i t  b o u n d a r y  o f  t h e  m a g n e t i c  f i e l d .  T o  o b t a i n  a  h i g h e r  

p a r t i c l e  d e n s i t y  i n  t h e  m a s s  l i n e s  t h e  c y l i n d e r  c o n d e n s e r  c o m m o n l y  u s e d  

i n  s u c h  a n  a p p a r a t u s  i s  r e p l a c e d  b y  a  t o r o i d a l  o n e .  I n  t h i s  m a n n e r  a n  a d -
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d i t i o n a l ,  a x i a l  f o c u s i n g  i s  a c h i e v e d  i n  t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  m a g n e t i c  f i e l d  

l i n e s  ( s t i g m a t i c  i m a g i n g ) .  '

T h e  d e f l e c t i o n  a n g l e s  o f  t h e  p a r t i c l e s  i n  t h e  e l e c t r i c  a n d  t h e  m a g n e t i c  

f i e l d s  a r e  фе = 2 9 . 5 °  a n d  фт = 9 0 ° ;  t h e  m e a n  r a d i i  o f  c u r v a t u r e  o f  t h e  t r a j e c 

t o r i e s  o f  t h e  p a r t i c l e s  i n  t h e  f i e l d s  a r e  a e  =  2 3 4  c m  a n d  a m  -  9 2  c m .  T h e  

s e p a r a t i o n  o f  t h e  e l e c t r o d e s  o f  t h e  e l e c t r i c  f i e l d  i s  8  c m ,  a n d  t h e  s e p a r a t i o n  

o f  t h e  p o l e  s h o e  f a c e s  o f  t h e  m a g n e t i c  f i e l d  i s  7  c m .  D e f l e c t i o n  v o l t a g e s  o f  

2 0 0  -  3 0 0  k V  a n d  m a g n e t i c  f i e l d  s t r e n g t h s  u p  t o  8 0 0 0  O e  a r e  u s e d .  T h e  f u l l  

l e n g t h s  o f  t h e  p a t h s  o f  t h e  p a r t i c l e s  i n  t h e  a p p a r a t u s  i s  a b o u t  1 7  m .

T h e  d e f l e c t i o n  o f  p a r t i c l e s  o f  s u c h  h i g h  k i n e t i c  e n e r g i e s  i n  f i e l d s  o f  s u c h  

d i m e n s i o n s  a n d  s t r e n g t h s  i s  p o s s i b l e  o n l y  b e c a u s e  o f  t h e  h i g h  i o n i c  c h a r g e s  

w i t h  w h i c h  t h e y  l e a v e  t h e  t h i n  s h e e t s .  I n  r e a l i t y  t h e  s p e c t r o g r a p h  s e p a r a t e s  

t h e  p a r t i c l e s  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e i r  r a t i o s  M / e  ( M  = m a s s  n u m b e r ,  e  =  c h a r g e  

n u m b e r ) .  B e c a u s e  o f  t h e  a b o v e - m e n t i o n e d  b r o a d  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  c h a r g e  

n u m b e r s  o f  t h e  p a r t i c l e s  s e v e r a l  m a s s  s p e c t r a  a r e  c o r r e s p o n d i n g l y  d i s 

p l a c e d  a n d  p a r t l y  o v e r l a p  e a c h  o t h e r .  B u t  b y  w o r k i n g  w i t h  a n  e n t r a n c e  s l i t  

6  m m  i n  w i d t h  a n d  a  r e s o l u t i o n  o f  a b o u t  4 0 0  w e  h a v e  b e e n  a b l e  t o  o b t a i n  m a n y  

M / e - l i n e s  o f  t h e  h e a v y  f i s s i o n  p a r t i c l e s  g r o u p  w e l l  s e p a r a t e d  f r o m  e a c h  

o t h e r .

T h e  f i s s i o n  p a r t i c l e s  c o m i n g  f r o m  t h e  t h i n  u r a n i u m  s h e e t  u n d e r g o  a n  

e l e c t r i c  p r e d e f l e c t i o n  o f  a b o u t  1 0 °  i n s i d e  t h e  r e a c t o r  b e a m  t u b e .  T h i s  p r e 

d e f l e c t i o n  i s  n e c e s s a r y  f o r  r e a s o n s  o f  r a d i a t i o n  s h i e l d i n g .  T h e  f i s s i o n  

p a r t i c l e s  a r e  b e n t  o u t  o f  t h e  n e u t r o n  a n d  7 - r a y s  c o m i n g  d i r e c t l y  f r o m  t h e  

c o r e .  J u s t  b e h i n d  t h e  p r e d e f l e c t i o n  e l e c t r o d e  t h e  e n t r a n c e  s l i t  o f  t h e  m a s s  

s p e c t r o g r a p h  i s  a r r a n g e d .  T h i s  p r e d e f l e c t i o n  d e v i c e  i s  s o  e f f e c t i v e  t h a t  

a l m o s t  n o  o t h e r  s h i e l d i n g  o f  t h e  a p p a r a t u s  i s  n e c e s s a r y  a p a r t  f r o m  t h e  c o n 

c r e t e  s h i e l d i n g  o f  t h e  r e a c t o r .

T o  d e t e c t  p a r t i c l e s  s e p a r a t e d  i n  t h e  m a s s  l i n e s ,  n u c l e a r  e m u l s i o n s ,  

s c i n t i l l a t i o n  c o u n t e r s  a n d  s o l i d - s t a t e  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r s  a r e  u s e d .  

F i g u r e  2  s h o w s  a  s p e c t r u m  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e s  o f  t h e  h e a v y  g r o u p  r e c o r d e d  

o n  I l f o r d  К О  n u c l e a r  p l a t e s  w i t h  a  t o t a l  l e n g t h  o f  a b o u t  2 0  c m .  T h e  d o t s  i n  

t h e  c u r v e  g i v e  t h e  n u m b e r s  N  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e  t r a c k s  c o u n t e d  u n d e r  t h e
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Fig. 2

Spectrum of separated fission particles of the heavy group recorded on nuclear plates. 
The field strength in the toroidal condenser used for this spectrum was 28.3 kV/cm.
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m i c r o s c o p e  i n  s t r i p s  o n  t h e  p l a t e s  . t h a t  h a v e  a  w i d t h  o f  0 . 1  m m ,  a  l e n g t h  

o f  2  c m  p a r a l l e l  t o  t h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  m a s s  l i n e s ,  a n d  w h i c h  a r e  0 . 3  m m  

a p a r t  f r o m  e a c h  o t h e r .  T h e  e x p o s u r e  t i m e  o f  t h e s e  p l a t e s  w a s  9 0  m i n .  T h e  

i n t e n s i t i e s  o f  t h e  l i n e s  s h o w  a  c h a r a c t e r i s t i c  p e r i o d i c i t y .

T h e  l i n e s  o f  t h i s  s p e c t r u m  a r e  p r o v i d e d  w i t h  a r b i t r a r y  n u m b é r s .  T h e  

m a s s  n u m b e r s  M ,  e f f e c t i v e  m a s s  n u m b e r s  M / e  a n d  c h a r g e  n u m b e r s  e  o f  

t h e s e  l i n e s  c a n  b e  t a k e n  b y  c o m p a r i s o n  f r o m  F i g .  3 ,  w h i c h  i s  a  c a l c u l a t e d

' M/e ---------- —
5.2 5Л 5.6  ̂ 5,8 6.0 62 6A 6J5 6JS 7,0 7,2

Calculated spectrum of the heavy fission particle group.
H(M,e,F) is the expected intensity of the lines in particles per second, .

F = 28.3 kV/cm the field strength in the toroidal condenser.

s p e c t r u m  o f  t h e  s a m e  l i n e s  d e n o t e d  b y  t h e  s a m e  n u m b e r s .  T h e  e x p e c t e d  

p o s i t i o n s  a n d  r e l a t i v e  i n t e n s i t i e s  o f  t h e  l i n e s  o f  F i g .  3  a r e  d e r i v e d  f o r  t h e  

s a m e  e l e c t r i c  f i e l d  s t r e n g t h  a s  w a s  u s e d  f o r  t h e  e x p e r i m e n t a l  s p e c t r u m  o f  

F i g .  2  f r o m  t h e  k n o w n  a b u n d a n c e  d i s t r i b u t i o n s  o f  i o n i c  c h a r g e  n u m b e r s ,  m a s s  

n u m b e r s  a n d  e n e r g i e s  E  o f  t h e  f i s s i o n  p a r t i c l e s .  I n  t h i s  c a l c u l a t i o n  i t  i s  

t a k e n  i n t o  a c c o u n t  t h a t  t h e  e l e c t r i c  f i e l d  o f  t h e  s p e c t r o g r a p h  a c t s  a s  a  E / e 

s e l e c t o r ,  l e t t i n g  t h r o u g h  o n l y  p a r t i c l e s  o f  a  n a r r o w  r a n g e  o f  E / e - v a l u e s  o f  

a  r e l a t i v e  w i d t h  o f  1 .  3 % .  T h e  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  F i g s .  2  a n d  3  w a s  m a d e  

v e r y  p r o b a b l e  b y  a n  e x a m i n a t i o n  o f  t h e  r e l a t i v e  d i s t a n c e s  a n d  i n t e n s i t i e s  

o f  t h e  l i n e s  i n  b o t h  f i g u r e s .  I n  t h i s  e x a m i n a t i o n  u s e  w a s  m a d e  o f  t h e  f a c t  

t h a t  t h e  m a s s  y i e l d  c u r v e  f o r  f i s s i o n  p r o d u c t s  h a s  a  s t r o n g  f i n e  s t r u c t u r e  

a t  m a s s  n u m b e r  1 3 4 .

I t  i s  t o  b e  s e e n  f r o m  F i g .  3  t h a t  i n  t h e  c a s e  o f  p a r t i c l e s  o f  t h e  h e a v y  

f i s s i o n  p a r t i c l e  g r o u p  t h e  l i n e s  o f  d e f i n i t e  c h a r g e  n u m b e r s  f o r m  h u m p s  t h a t  

a r e  o n l y  m o d e r a t e l y  o v e r l a p p e d  b y  t h e  l i n e s  o f  p a r t i c l e s  o f  n e i g h b o u r i n g  

c h a r g e  n u m b e r s .  C o n s e q u e n t l y  t h e  m o s t  a b u n d a n t  l i n e s  i n  e a c h  h u m p  a r e  

a l m o s t  f r e e  f r o m  o v e r l a p p i n g  b y  l i n e s  o f  n e i g h b o u r i n g  i o n i c  c h a r g e  s t a t e s .  

A f t e r  c a l c u l a t i o n s  h a v e  b e e n  m a d e  o f  a n a l o g o u s  s p e c t r a  f o r  t h e  p a r t i c l e s  o f  

t h e  l i g h t  f i s s i o n  p a r t i c l e  g r o u p ,  i n  t h i s  c a s e  t h e  r e l a t i v e  s h i f t  o f  t h e  h u m p s  

o f  l i n e s  o f  n e i g h b o u r i n g  c h a r g e  s t a t e s  i s  m u c h  s m a l l e r  s o  t h a t  q u i t e  a  h e a v i e r  

o v e r l a p p i n g  t a k e s  p l a c e .  T h u s  f o r  t h e  l i n e s  o f  t h e  l i g h t  p a r t i c l e  g r o u p  a  

h i g h e r  r e s o l u t i o n  w o u l d  b e  n e e d e d  i n  o r d e r  t o  o b t a i n  m a n y  M / e - l i n e s  a l m o s t  

f r e e  f r o m  o v e r l a p p i n g .  T h i s  d i f f e r e n c e  i n  b e h a v i o u r  o f  t h e  l i g h t  a n d  h e a v y  

p a r t i c l e  g r o u p s  r e s u l t s  f r o m  t h e  f a c t  t h a t  p a r t i c l e s  o f  n e i g h b o u r i n g  c h a r g e  

n u m b e r s  e  a n d  e + 1  p a s s i n g  t h e  d i a p h r a g m s  b e t w e e n  t h e  e l e c t r i c  a n d  m a g 

n e t i c  f i e l d  h a v e  e n e r g i e s  E  a n d  E i  d i f f e r i n g  b y  a b o u t  5 %  ( r e l a t e d  b y  t h e
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e q u a t i o n  E / e  =  E i / e + l ,  e  b e i n g  a b o u t  2 0 ) ,  a n d  f r o m  t h e  f a c t  t h a t  t h e  m e a n  

t o t a l  e n e r g y  o f  t h e  m o s t  a b u n d a n t  f i s s i o n  p r o c e s s e s  d e c r e a s e s  f o r  i n c r e a s i n g  

r a t i o  M h / M l  o f  t h e  m a s s e s  o f  t h e  s i m u l t a n e o u s l y  c r e a t e d  h e a v y  a n d  l i g h t  

p a r t i c l e s .

T h e  i n t e n s i t i e s  o f  t h e  s e p a r a t e d  p a r t i c l e s  a r e  s u c h  . t h a t  a b o u t  t h r e e  p a r 

t i c l e s  p e r  s e c o n d  r e a c h  t h e  p l a c e s  w h e r e  t h e r e  a r e  t h e  m o s t  a b u n d a n t  l i n e s .  

T h a t  m e a n s  t h a t  a b o u t  1 0 4  p a r t i c l e s  a r e  s a m p l e d  p e r  h o u r  i n  s u c h  l i n e s .  

T h i s  i s  i n  a c c o r d a n c e  w i t h  e s t i m a t e s  t a k i n g  i n t o  a c c o u n t  t h e  t h i c k n e s s  o f  t h e  

U 235  s h e e t ,  t h e  n e u t r o n  f l u x  o f  t h e  r e a c t o r ,  t h e  n e u t r o n  c a p t u r e  c r o s s 

s e c t i o n ,  t h e  s m a l l  s o l i d  a n g l e  d e f i n e d  b y  t h e  e n t r a n c e  s l i t ,  t h e  o t h e r  

d i a p h r a g m s  a n d  t h e  d i m e n s i o n s  o f  t h e  w h o l e  a r r a n g e m e n t ,  a n d  c o n s i d e r i n g  

t h a t  t h e  s p e c t r o g r a p h  s e l e c t s  o n l y  a  s m a l l  i n t e r v a l  o f  E / e - v a l u e s .

E X P E R I M E N T S  W I T H  T H E  F P M S

E x p e r i m e n t s  c a r r i e d  o u t  w i t h  t h e  F P M S  o r  t h a t  a r e  i n  p r e p a r a t i o n  o r  

d i s c u s s i o n  w i l l  b e  d e s c r i b e d .  S o m e  o f  t h e s e  e x p e r i m e n t s  a r e  c o n c e r n e d  

w i t h  f e a t u r e s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o c e s s  a n d  d e c a y s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o d u c t s ,  

o t h e r s  w i t h  t h é  i n t e r a c t i o n  o f  t h e  s w i f t  s e p a r a t e d  f i s s i o n  p r o d u c t  i o n s  w i t h  

m a t t e r .

1 .  T h e  c a l c u l a t e d  s p e c t r u m  o f  F i g . 3  i s  b a s e d  o n  d i a g r a m s  o f  t h e  d i s t r i 

b u t i o n s  o f  m a s s e s  a n d  e n e r g i e s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o d u c t s  r e s u l t i n g  f r o m  t i m e -  

o f - f l i g h t  m e a s u r e m e n t s .  T h e s e  d i a g r a m s  c o r r e s p o n d  t o  t h e  d i s t r i b u t i o n s  

o f  t h e  p r i m a r y  f i s s i o n  p r o d u c t s  b e f o r e  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  p r o m p t  n e u t r o n s .  

F o r  t h i s  a n d  o t h e r  r e a s o n s  t h e y  d o  n o t  e x h i b i t  f i n e  s t r u c t u r e s  i n  t h e  f i s s i o n  

p r o d u c t  y i e l d s .  S u c h  f i n e  s t r u c t u r e s ,  h o w e v e r ,  a r e  s h o w n  u p  b y  r a d i o 

c h e m i c a l  a n d  m a s s  s p e c t r o s c o p i c a l  m e a s u r e m e n t s  t h a t  a r e  r e l a t e d  t o  f i s s i o n  

p r o d u c t s  t h a t  h a v e  a l r e a d y  l o s t  t h e i r  p r o m p t  n e u t r o n s .  T h e  s a m e  a p p l i e s  

t o  f i s s i o n  p r o d u c t s  s e p a r a t e d  i n  o u r  s p e c t r o g r a p h .  T h e r e f o r e  b y  e x a c t l y  

c o m p a r i n g  t h e  r e l a t i v e  i n t e n s i t i e s  o f  t h e  c o r r e s p o n d i n g  l i n e s  o f  t h e  m e a s u r e d  

a n d  c a l c u l a t e d  s p e c t r a  o f  F i g s .  2  a n d  3  o n e  i s  a b l e  t o  e x a m i n e  t h e  f i n e  s t r u c 

t u r e s  o f  t h e  f i s s i o n  y i e l d s .  T h e  r e s u l t  o f  a  p r e l i m i n a r y  t r i a l  i s  s h o w n  i n  

F i g .  4 ,  w h i c h  s h o w s  r e l a t i v e  f i s s i o n  y i e l d s  d e r i v e d  f r o m  t i m e - o f - f l i g h t  

m e a s u r e m e n t s ,  r a d i o c h e m i c a l  a n d  m a s s  s p e c t r o m e t r i c  m e a s u r e m e n t s ,  a n d  

f r o m  o u r  o w n  d a t a .  T h e  f i n e  s t r u c t u r e  a t  m a s s  n u m b e r  1 3 4  i s  c l e a r l y  

d e m o n s t r a t e d  a l s o  f r o m  o u r  m e a s u r e m e n t s .  S i m i l a r  a n d  m o r e  e x a c t  d e 

t e r m i n a t i o n s  o f  f i n e  s t r u c t u r e s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o d u c t s  w i l l  b e  u n d e r t a k e n .

2 .  E x t e n d e d  e x a m i n a t i o n s  o f  t h e  r e l a t i v e  y i e l d s  a n d  r a d i o a c t i v e  d e c a y s  i n  

t h e  c h a i n s  a t  d i f f e r e n t  m a s s  n u m b e r s  c a n  b e  m a d e .  F o r  i n s t a n c e ,  w e  h a v e  

s a m p l e d  i n  s o m e  c a s e s  p a r t i c l e s  o f  d e f i n i t e  m a s s  l i n e s  a n d  t h e n  m e a s u r e d  

t h e i r  / 3 - d e c a y s .  T h e  r e s u l t s  a r e  s t i l l  p r e l i m i n a r y ,  b u t  t h e y  w i l l  b e  u s e f u l  

i n  c o n f i r m i n g  t h e  g i v e n  a s s i g n m e n t s  o f  m a s s  n u m b e r s  t o  t h e  o b s e r v e d  l i n e s .  

T h e y  w i l l  p o s s i b l y  g i v e  u s  a l s o  m o r e  i n f o r m a t i o n  o n  t h e  h a l f - l i v e s »1 a n d  t h e  

r e l a t i v e  f i s s i o n  y i e l d s  w i t h i n  t h e  c h a i n s .  B u t  t h e  s u c c e s s  o f  s u c h  m e a s u r e 

m e n t s  w i l l  p r o b a b l y  b e  l i m i t e d  b e c a u s e  t h e  n u m b e r  o f  p a r t i c l e s  p e r  l i n e  t h a t  

c a n  b e  s a m p l e d  i n  r e a s o n a b l e  t i m e s  i s  t o o  s m a l l  w i t h  t h e  p r e s e n t  s p e c t r o 

g r a p h  ( o f  t h e  o r d e r  o f  1 0 4  h ) .  T h e s e  e x p e r i m e n t s  a r e  b e i n g  c o n t i n u e d  i n  a  

r e c i p r o c a l  m a n n e r  m e a s u r i n g  t h e  b u i l d i n g  u p  o f  t h e  / З - a c t i v i t y  o f  p a r t i c l e s  

o f  d e f i n i t e  m a s s  n u m b e r s  w h i l e  t h e y  a r e  s a m p l e d  i n  a  4 ? r - c o u n t e r .



MASS-SPECTROSCG PIC ALLY SEPARATED FISSION PRODUCT IONS 511

Relative fission yields [2] derived from our measurements (+++) 
compared with results from radiochemical measurements (WÁLKER, ooo) 

and time-of-flight measurements (MILTON and FRASER, - - -)

A  m e t h o d  o f  e x a m i n i n g  t h e  d i s t r i b u t i o n s  o f  t h e  i n i t i a l  n u c l e a r  c h a r g e s  

w i t h i n  t h e  d i f f e r e n t  d e c a y  c h a i n s ,  w h i c h  i s  w o r k i n g  q u i t e  w e l l ,  h a s  b e e n  

p r e s e n t e d  i n  d e t a i l  i n  t h i s  S y m p o s i u m .1 F i s s i o n  p r o d u c t s  o f  d e f i n i t e  m a s s  

n u m b e r s  a r e  s a m p l e d  u n d e r  a  f l a t  a n g l e  i n  I l f o r d  G 5  n u c l e a r  e m u l s i o n s .  

T h e s e  p l a t e s  a r e  d e v e l o p e d  t e n  o r  m o r e  h o u r s  a f t e r  t h e  e x p o s u r e s  t o  g i v e  t h e  

f i s s i o n  p a r t i c l e s  t i m e  t o  u n d e r g o  m o s t  o f  t h e i r  / 3 - d e c a y s .  T h e n  t h e  n u m b e r  

o f  / 3 - p a r t i c l e s  c o m i n g  f r o m  t h e  e n d s  o f  t h e  d i f f e r e n t  f i s s i o n  p a r t i c l e  t r a c k s  

a r e  c o u n t e d  u n d e r  t h e  m i c r o s c o p e .  T h e  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  n u m b e r  o f  /3- 
t r a c k s  p e r  f i s s i o n  e v e n t  t a k e n  o v e r  1 0 0 0  o r  m o r e  e v e n t s  c a n  b e  t r a n s f o r m e d  

t o  4 î r - g e o m e t r y  a n d  c o r r e c t e d  f o r  l o s t  / 3 - p a r t i c l e s  o f  l o n g  h a l f - l i v e s .  F r o m  

t h e s e  s t a t i s t i c s  a  d i r e c t  c o n c l u s i o n  c a n  b e  d r a w n  o n  t h e  r e l a t i v e  a b u n d a n c e s  

o f  t h e  i n i t i a l  n u c l e a r  c h a r g e s  w i t h i n  t h e  c h a i n  u n d e r  e x a m i n a t i o n .  I n  a l l  

c a s e s  t h e  a t o m i c  n u m b e r s  Z  o f  t h e  s t a b l e  e n d -  p r o d u c t s  o f  t h e  c h a i n s  a r e  

k n o w n .  I n  t h e  r e s u l t i n g  c o r r e c t e d  s t a t i s t i c s  t h e  p a r t i c l e s  s h o w i n g  n o  / 3 -  

t r a c k s  c o r r e s p o n d  t o  t h e s e  e n d  p r o d u c t s .  T h e y  h a v e  t h e  i n i t i a l  c h a r g e  Z  

a f t e r  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  p r o m p t  n e u t r o n s .  T h e  p a r t i c l e s  w h o s e  t r a c k s  s h o w  

o n e  /З- t r a c k  a r e  s e p a r a t e d  w i t h  i n i t i a l  n u c l e a r  c h a r g e s  Z - l ,  a n d  s o  o n .  T h i s  

s e e m s  t o  b e  a  l a b o r i o u s  b u t  h e l p f u l  w a y  t o  s t u d y  t h e  l e n g t h s  o f  t h e  c h a i n s  

a n d  t h e i r  r e l a t i v e  y i e l d s .

3 .  T h e  i n t e n s i t i e s  o f  t h e  d i f f e r e n t  l i n e s  c a n  b e  m e a s u r e d  f o r  a  n u m b e r  o f  

v a l u e s  o f  t h e  d e f l e c t i o n  v o l t a g e .  F r o m '  t h e s e  w e  c a n  o b t a i n  e x a c t  d i s t r i 

b u t i o n s  o f  t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s  o f  p a r t i c l e s  o f  t h e  d i f f e r e n t  d e c a y  c h a i n s  a n d  

l o o k  f o r  p e c u l i a r i t i e s  b e t w e e n  t h e s e  d i s t r i b u t i o n s .  B y  t h e  u s e  o f  a  s o l i d -  

s t a t e  c o u n t e r  a n d  a  m u l t i c h a n n e l  a n a l y s e r  d i s c r i m i n a t i o n s  o f  t h e  r e s u l t s  b y  

o v e r l a p p i n g  l i n e s  o f  p a r t i c l e s  f r o m  o t h e r  c h a r g e  n u m b e r s  c a n  b e  e l i m i n a t e d .  

B y  u s i n g  G 5  e m u l s i o n s  a n d  t h e  m e t h o d  o f  c o u n t i n g  t h e  d i s t r i b u t i o n s  o f  

/ 3 - t r a c k s  e m e r g i n g  f r o m  t h e  e n d s  o f  t h e  f i s s i o n  t r a c k s  e x p l a i n e d  a b o v e ,  t h e  

e n e r g y  d i s t r i b u t i o n s  w i l l  b e  o b t a i n e d  s e p a r a t e l y  f o r  e a c h  c o m p o n e n t  o f  t h e  

d e c a y  c h a i n .

1 KONECNY, E. , OPOWER, H. , GUNTHER, H. and GOBEL, H. , "Primary distributions of nuclear 
charge for fission-fragment masses 132, 134, 136 and 137 from thermal fission of U 235", these Proceedings I.
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4 .  P l a n s  h a v e  b e e n  p r e p a r e d  t o  c a r r y  o u t  c o i n c i d e n c e  e x p e r i m e n t s  u s i n g  

t w o  s u c h  s p e c t r o g r a p h s  c o n n e c t e d  t o  b o t h  e n d s  o f  a  t h r o u g h - g o i n g  r e a c t o r  

b e a m  t u b e .  I n  t h i s  m a n n e r  b o t h  p a r t i c l e s  o f  s i n g l e  f i s s i o n  e v e n t s  c o u l d  b e  

m e a s u r e d  i n  c o i n c i d e n c e  g i v i n g  u s  a n  o p t i m u m  o f  i n f o r m a t i o n  a b o u t  t h e  

f i s s i o n  p r o c e s s .  D e t a i l s  o f  t h e  f i n e  s t r u c t u r e s  o f  t h e  e n e r g i e s  a n d  t h e  e v a p o 

r a t i o n s  o f  p r o m p t  n e u t r o n s  f r o m  t h e  f i s s i o n  p r o d u c t s  c a n  b e  e x p e c t e d  f r o m  

s u c h  m e a s u r e m e n t s .  T h e  u r a n i u m  i n  t h i s  c a s e  w i l l  b e  d e p o s i t e d  o n  a  t h i n  

f o i l ,  a n d  m o u n t e d  i n  t h e  b e a m  t u b e  i n  t h e  n e i g h b o u r h o o d  o f  t h e  c o r e  w i t h  i t s  

p l a n e  v e r t i c a l  t o  t h e  a x i s  o f  t h e  t u b e .  T h e  c o i n c i d e n c e  r a t e s  w i l l  b e  f a i r l y  

g o o d  b e c a u s e  t h e  a n g l e s  b e t w e e n  t h e  t w o  p a r t i c l e s  o f  t h e  e v e n t s  r e s u l t i n g  

f r o m  t h e  e v a p o r a t i o n  o f  t h e  p r o m p t  n e u t r o n s  a n d  t h e  m u l t i p l e  s c a t t e r i n g  i n  

t h e  f o i l s  a r e  o n l y  a b o u t  I o  .  T h e  r a d i a l  a n d  a x i a l  a n g l e s  o f  d i v e r g e n c e  o f  

t h e  p a r t i c l e s  t h a t  c a n  b e  u s e d  i n  t h e  s p e c t r o g r a p h s  a r e  a b o u t  t h e  s a m e  s i z e .  

U s i n g  s p e c t r o g r a p h s  o f  t h e  G a r c h i n g  t y p e  c o i n c i d e n c e  r a t e s  o f  a  f e w  p e r  

m i n u t e  c o u l d  b e  e x p e c t e d .  T h e s e  r a t e s  c o u l d  b e  e n l a r g e d  b y  t h e  h e l p  

o f  f o c u s i n g  p a r a b o l a  s p e c t r o g r a p h s  ( s e e  b e l o w )  b e c a u s e  i n  t h e s e  E / e 

i n t e r v a l s  i n  t h e  p a r t i c l e s  o f  a b o u t  5  t o  1 0 %  a r e  u s a b l e .  T h e y  m a y  b e  f u r t h e r  

i n c r e a s e d  b y  p u t t i n g  d e t e c t o r s  o n  t h e  p a r a b o l a s  o f  a l l  t h e  d i f f e r e n t  c h a r g e  

s t a t e s  o f  t h e  m a s s  n u m b e r s  i n  q u e s t i o n  i n  o n e  e x p e r i m e n t .

5 .  A  s h o r t  d i s c u s s i o n  o n l y  w i l l  b e  g i v e n  o n  t h e  p o s s i b i l i t y  t h a t  s u c h  

a  s p e c t r o g r a p h  m a y  b e  u s e d  a d v a n t a g e o u s l y  a l s o  f o r  t h e  a n a l y s i s  o f  t h e  

s p e c t r a  o f  s p a l l a t i o n  a n d  f r a g m e n t a t i o n  p a r t i c l e s  e m e r g i n g  f r o m  t h i n  f o i l s  

s t r u c k  b y  i o n s  o f  h i g h  k i n e t i c  e n e r g y  f r o m  a n  a c c e l e r a t o r .  T h e  i o n  c u r r e n t  

t o  t h e  e f f e c t i v è  a r e a s  o f  t h e  f o i l s  i n  s u c h  e x p e r i m e n t s  w i l l  b e  c o m p a r a b l e  

t o  t h e  c u r r e n t  o f  s l o w  n e u t r o n s  t o  t h e  u r a n i u m  s h e e t  i n  o u r  p r e s e n t  m e a s u r e 

m e n t s .  T h e  s m a l l e r  c r o s s - s e c t i o n s  o f  t h e  s p a l l a t i o n  a n d  f r a g m e n t a t i o n  r e 

a c t i o n s  c o m p a r e d  t o  t h e  n e u t r o n  c a p t u r e  c r o s s - s e c t i o n  l e a d i n g  t o  t h e  f i s s i o n  

p r o c e s s  w i l l  b e  c o u n t e r - b a l a n c e d  m o r e  o r  l e s s  b y  t h e  f a c t  t h a t  t h e  s p a l l a t i o n  

a n d  f r a g m e n t a t i o n  p a r t i c l e s  w i l l  e m e r g e  p r e d o m i n a n t l y  i n  t h e  f o r w a r d  

d i r e c t i o n .

6 .  E x t e n d e d  s t u d i e s  w e r e  u n d e r t a k e n  o f t h e  d i s t r i b u t i o n s  o f  t h e  i o n i c  c h a r g e  

s t a t e s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o d u c t s  c o m i n g  f r o m  t h e  t h i n  u r a n i u m  s h e e t  [ 3 ]  .  F o r  

t h i s  p u r p o s e  a  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r  i s  p l a c e d  i n  f r o n t  o f  t h e  m a g n e t i c  

f i e l d  ( p o s i t i o n  1  i n  F i g .  1 )  a n d  c o n n e c t e d  t o  a  1 0 2 4  c h a n n e l . a n a l y s e r .  A s  t h e  

e l e c t r i c  f i e l d  i s  a n  E / e - a n a l y s e r  w e  o b t a i n  f o r  e a c h  v a l u e  o f  t h e  f i e l d  s t r e n g t h  

a  s e r i e s  o f  d i s c r e t e  e q u i d i s t a n t  v a l u e s  f o r  t h e  e n e r g y  o f  t h e  p a r t i c l e s  t h a t  

h a v e  p a s s e d  t h r o u g h  t h e  c o n d e n s e r  t o  t h e  d e t e c t o r  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e i r  

d i f f e r e n t  c h a r g e  n u m b e r s .  F i g u r e  5  s h o w s  s u c h  a n  e n e r g y  s p e c t r u m .  I t  

i s  e a s y  t o  a s s i g n  c h a r g e  n u m b e r s  t o  t h e  o b s e r v e d  p e a k s  b y  e x a m i n i n g  t h e i r  

d i s p l a c e m e n t s  c o n n e c t e d  w i t h  t h e  c h a n g e s  o f  t h e  d e f l e c t i o n  v o l t a g e .

T h e  r e s u l t s  o f  a  l a r g e r  n u m b e r  o f  s u c h  m e a s u r e m e n t s  u s i n g  d i f f e r e n t  

d e f l e c t i o n  v o l t a g e s  i n  t h e  c o n d e n s e r  a l l o w  u s  t o  o b t a i n  t h e  d i s t r i b u t i o n s  o f  t h e  

c h a r g e  n u m b e r s  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e s  o f  d e f i n i t e  k i n e t i c  e n e r g i e s .  E x a m p l e s  

o f  t w o  s u c h  d i s t r i b u t i o n s  a r e  g i v e n  i n  F i g .  6  f o r  p a r t i c l e s  o f  6 4  a n d  9 5  M e V .  

F o r  e a c h  s u c h  c u r v e  w e  c a n  c a l c u l a t e  t h e  m e a n  c h a r g e  n u m b e r  b e l o n g i n g  

t o  t h e  p a r t i c l e  e n e r g y  i n  q u e s t i o n .  T h e  d e p e n d e n c e  o f  t h e s e  m e a n  v a l u e s  

o n  t h e  e n e r g i e s  o f  t h e  p a r t i c l e s  i s  d r a w n  i n  F i g .  7 .  T h e  l e f t  s t r a i g h t  p a r t  

o f  t h e  c u r v e  b e l o n g s  t o  t h e  h e a v y  f i s s i o n  p a r t i c l e  g r o u p ,  t h e  r i g h t  p a r t  t o  

t h e  l i g h t  g r o u p .  T h e  c h a r g e  n u m b e r s  i n c r e a s e  w i t h  t h e  e n e r g i e s .  T h e  l e f t  

a n d  r i g h t  s t r a i g h t  p a r t s  o f  t h e  c u r v e  a r e  s h i f t e d  a g a i n s t  e a c h  o t h e r  b y  a b o u t
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Channel Number

■ . Fig-5

Energy spectrum of fission particles that have passed the toroidal condenser 
measured by a solid-state counter. The field strength used had such a value 

that particles of the light and heavy group contributed to,the spectrum.

Jnt.

Fig-6

The distributions of the charge numbers of the particles 
emerging with energies of 64 and 95 MeV from the thin uranium sheet

The energy dependence of the mean values of the ionic charge 
of the fission particles emerging from the thin uranium sheet

33



514 H. EWALD et al.

4  c h a r g e  u n i t s .  A n a l o g o u s  c u r v e s  h a v e  b e e n  o b t a i n e d  f o r  p a r t i c l e s  t h a t  w e r e  

m o r e  o r  l e s s  s l o w e d  d o w n  i n  F o r m v a r  f o i l s  o f  d i f f e r e n t  t h i c k n e s s .  T h e y  

e x t e n d  t o  s m a l l e r  c h a r g e  n u m b e r s . ,  a s  i s  s e e n  i n  F i g .  8 .  I n  t h i s  c a s e  t h e  

p r e d e f l e c t i o n  v o l t a g e  w a s  a d j u s t e d  t o  . t w o  d i f f e r e n t  v a l u e s  s o  t h a t  o n l y  e i t h e r

. Fig.8

The energy dependence of the mean values of the ionic charge 
of fission particles more or less slowed down in Formvar foils

p a r t i c l e s  o f  t h e  l i g h t  g r o u p  o r  o f  t h e  h e a v y  g r o u p  e n t e r e d  t h e  e n t r a n c e  s l i t .  

T h e  r e s u l t s  o f  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  c a n  b e  c o m p a r e d  t o  t h e o r e t i c a l  c o n s i d e r 

a t i o n s  o f  N .  B o h r  a n d  o t h e r s  o n  t h e  e q u i l i b r i u m  i o n i c  c h a r g e s  o f  f i s s i o n  

p a r t i c l e s  t r a v e r s i n g  t h i n  s h e e t s  o f  s o l i d  m a t e r i a l .

7 .  I n  t h e  e x p e r i m e n t s  d e s c r i b e d  a b o v e  t h e  c h a r g e  n u m b e r s  o f  t h e  p a r t i c l e s  ' 

o f  t h e  d i f f e r e n t  p e a k s  ( e . g .  i n  F i g .  5 )  f o l l o w e d  f r o m  t h e  s h i f t s  o f  t h e s e  p e a k s  

o b s e r v e d  w h e n  t h e  d e f l e c t i n g  f i e l d  s t r e n g t h  i n  t h e  c o n d e n s e r  w a s  c h a r g e d  

b y  k n o w n  r e l a t i v e  a m o u n t s .  T h e  e f f e c t i v e  f i e l d  s t r e n g t h s  w e r e  c a l i b r a t e d  

b y  p l a c i n g  a  t h i n  p o l o n i u m - a - s o u r c e  a t  t h e  e n t r a n c e  s l i t  a n d  m e a s u r i n g  t h e  

5 . 3 - M e V  a - p a r t i c l e s  o f  t h i s  s o u r c e  w i t h  t h e  e l e c t r i c  f i e l d  a n d  t h e  s o l i d - s t a t e  

c o u n t e r  a s  i s  d o n e  w i t h  t h e  f i s s i o n  p a r t i c l e s .  A s s u m i n g  a  f i x e d  v a l u e  o f  t h e  

r a d i u s  o f  c u r v a t u r e  o f  t h e  m e a n  p a t h  o f  t h e  p a r t i c l e s  i n  t h e  e l e c t r i c  f i e l d ,  

a n d  k n o w i n g  t h e  e x a c t  v a l u e s  o f  t h e  e f f e c t i v e  d e f l e c t i o n  f i e l d  s t r e n g t h s  i n  

t h e  f i s s i o n  p a r t i c l e  m e a s u r e m e n t s ,  o n e  i s  a b l e  t o  c a l c u l a t e  e x a c t l y  t h e  

e n e r g i e s  E  o f  t h e  p a r t i c l e s  b e l o n g i n g  t o  t h e  o b s e r v e d  p e a k s  o f  t h e  d i f f e r e n t  

k n o w n  c h a r g e  n u m b e r s .

T h e  s u r f a c e  b a r r i e r  c o u n t e r  c o n n e c t e d  t o  t h e  m u l t i p l e  c h a n n e l  a n a l y s e r  

w a s  c a l i b r a t e d  a l s o  b y  t h e  u s e  o f  P o - c r - r a y s  a s s u m i n g  a  l i n e a r  r e s p o n s e  t o  

t h e  e n e r g y  o f  t h e  « - p a r t i c l e s  a n d  t h e  a b s e n c e  o f  a n y  p u l s e - h e i g h t  d e f e c t s .  

H o w e v e r ,  s u c h  p u l s e - h e i g h t  d e f e c t s  a r e  e f f e c t i v e  a s  i s  s h o w n  w h e n  s u c h  a  

c o u n t e r  i s  u s e d  f o r  f i s s i o n  p a r t i c l e s .  T h u s  f r o m  m u l t i p l e  c h a n n e l  s p e c t r a  

a s  g i v e n  i n  F i g .  5  w e  c a n  d e d u c e  e n e r g y  v a l u e s  E *  o f  t h e  p e a k s  t h a t  a r e  

s m a l l e r  b y  c e r t a i n  a m o u n t s  t h a n  t h e  r e a l  e n e r g i e s  E ,  t h e  e v a l u a t i o n  o f  w h i c h  

i s  i n d i c a t e d  a b o v e .  T h e ' d i f f e r e n c e s  E  -  E *  g i v e  u s  v a l u e s  f o r  t h e  p u l s e -  

h e i g h t  d e f e c t s  o f  t h e  c o u n t e r  f o r  t h e  d i f f e r e n t  f i s s i o n  p a r t i c l e  e n e r g i e s  E .

I f  t h e  c o u n t e r  i s  p l a c e d  t o  t h e  r e a r  o f  a n  e x i t  s l i t  b e h i n d  t h e  m a g n e t i c  

f i e l d  ( p o s i t i o n  2  i n  F i g . l )  t o  m e a s u r e  p a r t i c l e s  o f  d e f i n i t e  m a s s e s  t h e  r e 

s u l t s  c a n  b e  e x t e n d e d  t o  g i v e  u s  a l s o  t h e  m a s s  d e p e n d e n c e  o f  t h e  p u l s e - h e i g h t  

d e f e c t s  [ 4 ]  .  T h e  r e s u l t s  o f  s u c h  m e a s u r e m e n t s  f o r  t w o  d i f f e r e n t  c o u n t e r s
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a r e  s h o w n  i n  F i g .  9 /  r e v e a l i n g  q u i t e  a  s t e e p  i n c r e a s e  i n  t h e  d e f e c t s  i n  t h e  

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

8 .  T h e  m u l t i p l e  s c a t t e r i n g  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e s  o f  d e f i n i t e  e n e r g i e s  ^ n d  

m a s s  n u m b e r s  i n  t h i n  f o i l s  h â v e  b e e n  s t u d i e d  u s i n g  n a r r o w  a i x i a l  d i a p h r a g m s

MASS NUMBER M

Fig. 9

The mass dependence of the pulse-height defects 
of two different solid-state counters for fission particles

b e t w e e n  t h e  f i e l d s  a n d  a t  t h e  e x i t  s l i t .  T h e  f o i l s  a r e  l o c a t e d  j u s t  b e h i n d  t h e  

e x i t  s l i t  a n d  t h e  s c a t t e r e d  p a r t i c l e s  a r e  c a u g h t  i n  n u c l e a r  p l a t e s  3 0  c m  b e h i n d  

t h e  f o i l s .  T h e  p l a t e s  h a v e  n o t  y e t  b e e n  e v a l u a t e d .  T h e  r e s u l t s  w i l l  b e  c o m 

p a r e d  t o  o t h e r  e x p e r i m e n t s  o n  t h e  m u l t i p l e  s c a t t e r i n g  o f  h e a v y  i o n s  a n d  t o  i  

e x i s t i n g  t h e o r i e s .  I n  p r i n c i p l e  a l s o  t h e  s i n g l e  s c a t t e r i n g  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e s  

o n  g a s  a t o m s  c o u l d  b e  m e a s u r e d  i n  a  s i m i l a r  m a n n e r .

9 .  T h e  e n e r g y  l o s s e s  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e s  o f  d e f i n i t e  m a s s e s  i n  t r a v e r s i n g  

t h i n  s h e e t s  o f  s o l i d  m a t e r i a l  w i l l  b e  e x a m i n e d  t h o r o u g h l y .  F o r  t h i s  p u r 

p o s e  a  t i m e - o f - f l i g h t  d e v i c e  w i l l  b e  c o n n e c t e d  t o  t h e  e x i t  s i d e  o f  t h e  

s p e c t r o g r a p h .

P L A N S  F O R  T H E  C O N S T R U C T I O N  O F  A  S E C O N D  F P M S

F o r  t h e  e x p e r i m e n t s  o n  t h e  i n t e r a c t i o n  o f  f i s s i o n  p a r t i c l e s  w i t h  m a t t e r  

t h e  i n t e n s i t y  o f  o u r  s p e c t r o g r a p h  i s  s u f f i c i e n t  i n  m o s t  c a s e s .  B u t  i n  t h e  

s t u d i e s  o f  t h e  f i s s i o n  p r o c e s s  a n d  t h e  | 3 - d e c a y s  o f t e n  a  m u c h  h i g h e r  r a t e  o f  

s e p a r a t e d  p a r t i c l e s  w o u l d  b e  d e s i r e d .  T h e r e f o r e  p l a n s  h a v e  b e e n  d r a w n  

u p  f o r  a  n e w  s p e c t r o g r a p h ,  w h i c h  w h e n  i n s t a l l e d  a t  a  l a r g e r  r e a c t o r  w i l l  

g i v e  u s  i n t e n s i t i e s  l a r g e r  b y  a  f a c t o r  o f  a b o u t  1 0 0  c o m p a r e d  t o  t h e  p r e s e n t  

o n e .  T h i s  n e w  a p p a r a t u s  w i l l  b e  a  f o c u s i n g  p a r a b o l a  s p e c t r o g r a p h  [ 5 ]  c o n 

s i s t i n g  o f  a  h o m o g e n e o u s  m a g n e t i c  s e c t o r  f i e l d  a n d  a n  e l e c t r i c  c y l i n d e r  f i e l d .  

B o t h  f i e l d s  a r e  a r r a n g e d  a t  a  s h o r t  d i s t a n c e  b e h i n d  e a c h  o t h e r ,  t h e i r  m e a n  

p l a n e s  o f  d e f l e c t i o n  b e i n g  v e r t i c a l  t o  e a c h  o t h e r .  T h e  f i e l d  c o m b i n a t i o n  

f o c u s e s  i n  b o t h  d i r e c t i o n s  o f  d e f l e c t i o n  a t  t h e  s a m e  d i s t a n c e  b e h i n d  i t ,  t h e r e  

g i v i n g  r i s e  t o  s h a r p  m a s s  p a r a b o l a s . .  R e s o l u t i o n s  o f  1 0 0 0  a n d  m o r e  a r e  e a s y  

t o  o b t a i n .  T h e  a p p a r a t u s  w i l l  b e  c o r r e c t e d  f o r  s e c o n d  o r d e r  a b e r r a t i o n s ,  

f r i n g i n g  f i e l d  e f f e c t s  i n c l u d e d ;  s u c h  c a l c u l a t i o n s  h a v e  b e e n  p e r f o r m e d  d u r i n g  

t h e  p a s t  y e a r  [ 6 ,  7 ]  .  O n e  a d v a n t a g e  o f  s u c h  a  p a r a b o l a  s p e c t r o g r a p h  i s  t h a t  

t h e  p a r t i c l e s  t r a v e r s e  f i r s t  t h e  m a g n e t i c  a n d  t h e n  t h e  e l e c t r i c  f i e l d .  T h u s
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t h e  n e c e s s i t y  o f  t h e  p r e d e f l e c t i o n  d e v i c e  p r o b a b l y  c a n  b e  a v o i d e d .  N e u t r o n s  

a n d  7 - r a y s  c o m i n g  t o g e t h e r  w i t h  t h e  f i s s i o n  p a r t i c l e s  f r o m  t h e  c o r e  o f  t h e  

r e a c t o r  c a n  p a s s  t h e  m a g n e t i c  f i e l d  w i t h o u t  t o u c h i n g  t h e  p o l e  s h o e s  a n d  c a n  

b e  c a u g h t  i n  a  b e a m  c a t c h e r  b e h i n d  t h i s  f i e l d  w h i l e  t h e  f i s s i o n  p a r t i c l e s  a r e  

b e n t  o u t  o f  t h e s e  r a y s  i n  t h e  m a g n e t i c  f i e l d .  A n o t h e r  a d v a n t a g e  o f  t h e  

p a r a b o l a  s p e c t r o g r a p h  i s  t h a t  l a r g e  p a r t s  o f  t h e  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n s  o f  t h e  

f i s s i o n  p r o d u c t s  c a n  p a s s  t h e  f i e l d s  a n d  b e  f o c u s e d  i n  t h e  p a r a b o l a s .
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U N I T E D  S T A T E S  O F  A M E R I C A

Abstract ■— Résumé — Аннотация — Resumen

CORRELATED FRAGMENT ENERGY MEASUREMENTS AND MASS-VERSUS-ANGLE CORRELATIONS IN 
Ra226 + p FISSION. Correlated energies of fragment pairs from the proton-induced fission of Ra226 were measured 
using protons obtained from the Oak Ridge tandem Van de Graaff accelerator at energies Ep = 11. 0, 12.0 
and 13.5 MeV. Corresponding excitation enérgies in Ac?27 are 16.3, 17.3 and 18.8 MeV respectively. De
tailed kinematic calculations from.these data have provided mass distributions, kinetic energy distributions 
and mass versus energy correlations. At Ep = 13.5 MeV, such determinations were made at angles of 30°, 
40°, '60° and 90° with respect to the incident proton beam; the resulting mass distributions and kinetics have 
been investigated in detail as a function of angle. .

The mass distribution for Ra226 + p fission has long been known to be triple-peaked; in the present ex
periment, for 0 = 90°, the ratio p of fragment abundance at the symmetric peak to that at the asymmetric 
peak was found to increase from 1.11 for 11 .0-MeV protons to 1.27 for 12 .0-MeV protons and to 1.54 for 
13.5-MeV protons. For all three proton energies, the average total fragment kinetic energy as a function 
of mass, Ek (M), remains constant at ~143 MeV through much of the symmetric peak. Er(M) then increases 
for increasing asymmetry and reaches a maximum of ~152 MeV at Мц s l3 4  amu (two mass units lower than 
the peak in the asymmetric mass yield). The maximum in Ek(M) is attributed to the closure of the Z = 50 
and N = 82 shells in this range of heavy-fragment masses, as in the case of spontaneous and thermal-neutron- 
induced fission. The results of detailed analyses are given. -

Comparison of the ~ 50 000-event mass distributions obtained at the four fragment angles indicated above, 
for Ep = 13.5 MeV, shows that the mass distribution does vary with angle. The effect is not large: preliminary 
analyses indicate a monotonie increase in the ratio p from ~  1.46 for в = 30° to ~1. 54 for 0 = 90°, which 
is well outside statistical and experimental uncertainties. The direction of the observed effect is in agreement 
with that expected from arguments based on the reduced excitation energy for p,n-fission and p, 2n-fission, 
and the consequent increase in the 0°/90° ratio for asymmetric fragments. A more complete analysis is in 
progress to determine the quantitative validity of such arguments.

MESURES DES ENERGIES DES FRAGMENTS EN CORRÉLATION, ET CORRÉLATIONS MASSE-ANGLE DANS 
LA FISSION DE 226Ra PAR DES PROTONS. Les auteurs mesurent les énergies en corrélation de paires de fragments 
provenant de la fission de 226 Ra par des protons fournis par l'accélérateur Van de Graaff tandem d’Oak Ridge 
à des énergies Ep = 11,0, 12,0 et 13,5 MeV. Les énergies d'excitation correspondantes pour 227Ac sont res
pectivement de 16,3, 17,3 et 18,8 MeV. Des calculs détaillés de cinématique fondés sur ces données per
mettent d’obtenir la distribution des masses, la distribution des énergies cinétiques et la corrélation masse- 
énergie. Pour Ep = 13, 5 MeV, ces déterminations ont été faites à des angles de 30°, 40°, 60° et 90° par 
rapport au faisceau de protons incident; les distributions de masse et la cinétique qui en résultent sont étudiées 
en détail en fonction de l'angle. . . .

On sait depuis longtemps que la distribution des masses pour la fission 226Ra + p se caractérise par une 
courbe à trois pics; dans l'expérience actuelle, pour 0 = 90°, le rapport p de l'abondance des fragments au 
pic symétrique à cette même abondance au pic asymétrique passe de 1,11 pour les protons de 11,0 MeV à 1,27 
pour les protons de 12,0 MeV et à 1,54 pour les protons.de 13,5 MeV. Pour ces trois énergies de protons, 
l'énergie cinétique totale moyenne des fragments en fonction de la masse, Ejç(M), reste constante à une 
valeur voisine de 143 MeV pour la plus grande partie du pic symétrique. Ek(M) croit alors lorsque l'asymétrie

*  Research sponsored by the United States Atomic Energy Commission under contract with the Union 
Carbide Corporation. ■ ■
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augmente et atteint un maximum d’environ 152 MeV lorsque Mh = 134 uma (deux unités de masse de moins 
que le pic du rendement asymétrique selon la masse). Le maximum de Ek(M) est attribué à la saturation des 
couches pour Z = 50 et N = 82 dans cette gamme de masses de fragments lourds, comme dans le cas de la 
fission spontanée et de la fission par neutrons thermiques. Les auteurs donnent le résultat des analyses dé
taillées. '

La comparaison des distributions de masses au voisinage de 50 000 événements obtenues pour les quatre 
angles indiqués plus haut dans le cas où l’ énergie des protons est de 13,5 MeV montre que la distribution des 
masses ne varie pas avec l'angle. L'effet n'est pas important: les analyses préliminaires indiquent une 
augmentation monotone du rapport p qui passe d'environ 1,46 pour 0 = 30° à environ 1, 54 pour 0 = 90° , 
résultat nettement en dehors de la marge d'incertitude statistique et expérimentale. La direction de l'effet 
observé concorde avec celle à laquelle on s’attend d'après des arguments fondés sur l'énergie d’excitation 
réduite pour la fission (p,n) et la fission (p,2n) et l'augmentation correspondante du rapport 0°/90° pour les 
fragments asymétriques. Les auteurs ont entrepris une analyse plus complète pour déterminer la validité 
quantitative de ces arguments.

ИЗМЕРЕНИЯ КОРРЕЛЯЦИИ ЭНЕРГИИ ОСКОЛКОВ И КОРРЕЛЯЦИИ МАССЫ И УГЛ А  
ПРИ ДЕЛЕНИИ Ra2‘26 +р. Корреляций энергий пар осколков деления радия-226, вызванного 
протонами, были измерены с помощью протонов, полученных на Окриджском тандемном уско
рителе Ван де Грааф а при энергиях Ер = 1 1 ,0 ; 12,0 и 13,5 Мэв. Соответствующие энергии 
возбуждения в актинии-227 составляли соответственно 16,3; 17,3 и 18,8 М эв. Подробные 
кинематические расчеты, основанные на этих данных, позволили получить распределения масс, 
распределения кинетических энергий и корреляции масс и энергий. При Е р = 13,5 Мэв такие 
расчеты падающего пучка протонов производились при углах 30, 40, 60 и 90° ; полученные в 
результате этого распределения масс и кинетика были подробно исследованы как функция 
угл а . • ,

4 Давно известно, что распределение масс для деления радия-226 + р,имеет три пика; в 
данном эксперименте было обнаружено, что для 0 = 90° отношение р распространенности ос
колков при симметричном пике к распространенности осколков при асимметричном пике воз
растает с 1,11 для протонов с энергией 11,0 Мэв до 1,27 для протонов с энергией 12,0 Мэв 
и до 1,54 для протонов с энергией 13,5 Мэв. Для всех этих трех энергий средняя общая ки
нетическая энергия осколков как функция массы Е к (М ) остается постоянной при ~143 Мэв 
в большой части симметричного пика. Затем Е к (М ) увеличивается для возрастающей асим
метрии и достигает максимума ^152 Мэв при Мн s 134 аем (на две единицы массы ниже, чем 
пик при асимметричном выходе масс). Максимум при Ек (М) объясняется заполнением обо
лочек Z = 50 и N = 82 в этом диапазоне масс тяжелых осколков, как и в случае спонтанного 
деления и деления, вызванного тепловыми нейтронами. Приводятся результаты подробного 
анализа.

Сравнение распределения масс примерно для 50 000 явлений при четырех вышеуказанных 
углах движения осколков для Е р = 13,5 Мэв показывает, что распределение масс меняется 
в зависимости от угла. Этот эффект является небольшим: предварительный анализ пока
зывает монотонное увеличение отношения р с —1,46 для 0 = 30° до ~1,54 для 0 = 90°, что на
ходится далеко за пределами статистических и экспериментальных неопределенностей. На
правление наблюдаемого эффекта согласуется с тем направлением, которое ожидалось, ис
ходя из аргументов, основанных на пониженной энергии возбуждения для р, n-деления и р, 
2п-деления и последующем увеличении отношения 0° /90° для асимметричных осколков. В 
настоящее время проводится более подробный анализ для определения количественной спра
ведливости таких аргументов. .

MEDICION DE ENERGIAS CORRELACIONADAS DE LOS FRAGMENTOS Y CORRELACIONES MASA-ANGULO 
EN LA FISION DEL 226Ra INDUCIDA POR PROTONES. Se han medido las energfas correlacionadas de pares 
de fragmentos resultantes de la fisión del 2Z6Ra, inducida por protones procedentes del acelerador Van de Graaff 
en tándem de Oak Ridge a energías Ep = 11,0, 12, 0 y 13,5 MeV. Las correspondientes energías de excitación 
en el 227Ac son 16,3, 17,3 y 18,8 MeV, respectivamente. Mediante cálculos cinemáticos detallados basados 
en esos datos, se han obtenido distribuciones de la masa y de la energía cinética, asI  como correlaciones 
masa-energfa. Para Ep = 13, 5 MeV, estas determinaciones se han efectuado a ángulos de 30°, 40°, 60° y 90° 
respecto del haz protónico incidente; las distribuciones de masa y la cinética resultante se han investigado 
detalladamente en función del ángulo.

Desde hace tiempo se sabe que en la fisión del 226Ra inducida por protones, la curva de distribución 
másica presenta tres picos; en el presente experimento, para 0 = 90°, se comprobó que la razón p de la abun-
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dancia de fragmentos en el pico simétrico a la abundancia de fragmentos en el pico asimétrico pasa de 1,11, 
para protones de 11,0 MeV, a 1,27 para protones de 12,0 MeV, y a 1,54, para protones de 13,5 MeV. Para 
estas tres energías protónicas, la energía cinética total media de los fragmentos, expresada en función de la 
masa Ek(M), presenta un valor constante de ~143MeV, en gran parte del pico simétrico. Seguidamente, Er(M) 
aumenta con la asimetría, hasta alcanzar un máximo de ~152 MeV para M^ s l3 4  uma (esto es, dos unidades 
de masa menos que el pico en el rendimiento asimétrico). El máximo en Ek(M) se atribuye al cierre de las 
capas Z = 50 y N = 82 en este intervalo de masa de fragmentos pesados, como en el caso de la fisión espontánea 
y de la inducida por neutrones térmicos. Los autores indican los resultados de análisis detallados.

La comparación.de las distribuciones de masa en unos 50 000 sucesos, obtenidas en los cuatro ángulos 
de fragmentación indicados anteriormente, para Ep = 13, 5 MeV, muestra que la distribución de la-masa varia 
realmente con el ángulo. . El efecto no es muy acusado: los análisis iniciales indican un aumento monótono 
de la razón p de ~ 1,46 para 0 = 30°, a ~ 1,54 para 0 = 90°, valor que de todos modos rebasa el margen de 
indeterminación estadístico y experimental. La dirección del efecto observado coincide con la prevista fundán
dose en la disminución de la energía de excitación para la fisión p, n y la fisión p, 2n, y el consiguiente 
aumento de la.razón 0°/90° para fragmentos asimétricos. Los autores proceden a un análisis más completo 
con miras a determinar en qué medida estos argumentos poseen valor cuantitativo.

I N T R O D U C T I O N

T h e  c h a r g e d - p a r t i c l e - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  R a 226  e x h i b i t s  u n i q u e  a n d  i n t e r 

e s t i n g  f e a t u r e s .  I n  p a r t i c u l a r ,  t h e  f r a g m e n t  m a s s  d i s t r i b u t i o n  f o r  p r o t o n -  

i n d u c e d  f i s s i o n  o f  R a 226  w a s  f o u n d  b y  J E N S E N  a n d  F A I R H A L L  [ 1 ]  t o  c o n t a i n  

t h r e e  d i s t i n c t  p e a k s .  S i n c e  t h e  d i s c o v e r y  o f  t h i s  " a n o m a l o u s "  m a s s  d i s t r i 

b u t i o n ,  r a d i o c h e m i c a l  m e a s u r e m e n t s  f o r  R a 226  f i s s i o n  h a v e  b e e n  e x t e n d e d  

t o  i n c l u d e  m a s s  d i s t r i b u t i o n  s t u d i e s  o f  d e u t e r o n -  a n d  h e l i u m - i o n - i n d u c e d  

f i s s i o n  [ 2 ] ,  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  m e a s u r e m e n t s  [ 3 ]  a n d  y i e l d  m e a s u r e m e n t s  

f o r  a  f e w  n u c l e i  o v e r  a  w i d e r  r a n g e  o f  i n c i d e n t  p r o t o n  e n e r g i e s  [ 4 ] .  M o r e  

r e c e n t l y  a  n u m b e r  o f  k i n e t i c  e x p e r i m e n t s  h a v e  b e e n  c a r r i e d  o u t  f o r  d e u t e r o n -  

i n d u c e d  1 5 ]  a n d  h e l i u m - i o n - i n d u c e d  1 5 ,  6 ]  f i s s i o n  o f  R a 2 2 6 ;  t o t a l  f r a g m e n t  

a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  m e a s u r e m e n t s  f o r  p r o t o n - ,  d e u t e r o n - ,  a n d  h e l i u m - i o n -  

i n d u c e d  f i s s i o n  o f  R a 226  h a v e  a l s o  b e e n  r e p o r t e d  [ 7 ] .

I t  h a s  s e e m e d  e s p e c i a l l y  a p p r o p r i a t e  t o  u s  t o  s t u d y  a l s o  i n -  d e t a i l  t h e  

k i n e t i c s  o f  p r o t o n - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  R a 226 ;  i n  t h i s  c a s e  t h e  e x c i t a t i o n  e n e r g y  

o f  t h e  c o m p o u n d  n u c l e u s  ( A c 227  )  i s  s u f f i c i e n t l y  l o w  s o  t h a t  t h e  p r o b a b i l i t y  

f o r  s e c o n d - c h a n c e  ( p ,  n f )  f i s s i o n  i s  m u c h  r e d u c e d  i n  c o m p a r i s o n  w i t h  t h a t  

f o r  f i r s t - c h a n c e  ( p ,  f )  f i s s i o n .  T h u s  t h e  k i n e t i c  e n e r g i e s ,  m a s s  d i s t r i b u t i o n s ,  

e t c .  s h o u l d  b e  c h a r a c t e r i s t i c  o f  f i r s t - c h a n c e  f i s s i o n  p r i n c i p a l l y  a n d ,  i n  a d 

d i t i o n ,  a  s e a r c h  f o r  a n y  a p p r e c i a b l e  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  t h e  m a s s  d i s t r i 

b u t i o n  a n d  a n g l e  o f  e m i s s i o n  o f  t h e  f r a g m e n t s  m i g h t  b e  m e a n i n g f u l .

I n  t h e  p r e s e n t  w o r k ,  d e t a i l e d  f r a g m e n t  e n e r g y  c o r r e l a t i o n  m e a s u r e m e n t s  

w e r e  c a r r i e d  o u t  f o r  f r a g m e n t s  e m i t t e d  a t  a  c e n t r e - o f - m a s s  a n g l e  6  =  9 0 °  w i t h  

r e s p e c t  t o  t h e  i n c i d e n t  p r o t o n  b e a m , ,  f o r  p r o t o n  e n e r g i e s  E p  =  1 1 .  0 ,  1 2 . 0  a n d  

1 3 .  5  M e V .  I n  o u r  s e a r c h  f o r  a  m a s s - a n g l e  c o r r e l a t i o n ,  s i m i l a r  m e a s u r e 

m e n t s  w e r e  c a r r i e d  o u t  f o r  E p  =  1 3 . 5  M e V ,  a t  a n g l e s  в - 3 0 ° ,  4 0 ° ,  6 0 °  a n d  9 0 ° .

E X P E R I M E N T A L  M E T H O D  ; .

. A  s c h e m a t i c  d i a g r a m  o f  t h e  e x p e r i m e n t a l  a r r a n g e m e n t  i s  s h o w n  i n  F i g .  1  

t o g e t h e r  w i t h  a  b l o c k  d i a g r a m  o f  t h e  e l e c t r o n i c  e q u i p m e n t .  T h e  t a r g e t  c o n -



. Fig-1
Schematic diagram of source and detector arrangement, and block diagram of electronic equipment
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s i s t e d  o f  a  1 - c m  d i a m .  v a c u u m - e v a p o r a t e d  d e p o s i t  o f  r a d i u m  b r o m i d e  a b o u t  

2 0  j u g  p e r  c m 2  . t h i c k  o n  a  2 .  5 - c m  d i a m .  c a r b o n  b a c k i n g  f i l m  a b o u t  2 0  j u g  p e r  

c m 2 t h i c k .  T h e  p r o t o n  b e a m  w a s  f o c u s e d  a n d  c o l l i m a t e d  t o  a  d i a m e t e r  o f  

l e s s  t h a n  ~ 5  m m .  . . •

R o u n d e d  c o l l i m a t o r s  w e r e  u s e d  i n  f r o n t  o f  t h e  s i l i c o n  d e t e c t o r s  a s  s h o w n  

i n  F i g .  1  t o  m i n i m i z e  l o w - e n e r g y  t a i l i n g  e f f e c t s  i n  t h e  f r a g m e n t  p u l s e - h e i g h t  

a n d  e n e r g y  s p e c t r a .  T h e  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c t o r s  w e r e  o p e r a t e d  i n  t h e  

s a t u r a t i o n  r e g i o n  o f  t h e  p u l s e - h e i g h t  v e r s u s  a p p l i e d  b i a s  c u r v e .  T h e  a b s o l u t e  

e n e r g y  c a l i b r a t i o n  o f  t h e  d e t e c t o r s  w a s  a c c o m p l i s h e d  w i t h  r e f e r e n c e  t o  C f 252 

s p o n t a n e o u s - f i s s i o n - f r a g m e n t  s p e c t r a  b y  t h e  m e t h o d  p r e v i o u s l y  d e v e l o p e d  

a n d  d e s c r i b e d  i n  R e f s .  [ 8 ,  9 ] .  .

T h e  l i n e a r  c i r c u i t r y  i n d i c a t e d  i n  F i g .  1  i s  s e l f - e x p l a n a t o r y .  A l l  u n i t s  

w e r e  c o n n e c t e d  i n t o  t h e  s y s t e m  t h r o u g h o u t  t h e  r u n s ;  p e r i o d i c  c h e c k s  o f  s t a 

b i l i t y  a n d  l i n e a r i t y  o f  t h e  s y s t e m  w e r e  m a d e  w i t h  t h e  p u i s e r .  T h e  f u n c t i o n  

o f  t h e  i n s p e c t o r  c i r c u i t  w a s  t o  r e j e c t  p i l e - u p  p u l s e s ,  i . e .  p u l s e s  r e s u l t i n g  

f r o m  t h e  n e a r  s u p e r p o s i t i o n  o f  a  f i s s i o n - f r a g m e n t  p u l s e  w i t h  a n  a c c i d e n t a l  

s c a t t e r e d - p r o t o n  o r  n a t u r a l  a l p h a - p a r t i c l e  p u l s e .  P a i r s  o f  p u l s e s  i n  e i t h e r  

d e t e c t o r  w h o s e  t i m e  s e p a r a t i o n s  w e r e  i n  t h e  r a n g e  f r o m  2 0  n s  t o  2  / u s  w e r e  

d e t e c t e d  b y  t h e  i n s p e c t o r  c i r c u i t ,  a n d  t h e  a n t i - c o i n c i d e n c e  s i g n a l s  g e n e r a t e d  

i n  s u c h  c a s e s  s e r v e d  t o  r e j e c t  t h e s e  e v e n t s .  W h e n  n o  p i l e - u p  o c c u r r e d ,  t h e  

t w o  c o i n c i d e n t  f i s s i o n - f r a g m e n t  p u l s e  h e i g h t s  ( c h a n n e l  n u m b e r s )  w e r e  r e 

c o r d e d  e v e n t - b y - e v e n t  o n  p u n c h e d  p a p e r  t a p e ;  t h e  d a t a  w e r e  s o r t e d ,  s u m m e d  

a n d  o t h e r w i s e  p r o c e s s e d  b y  m e a n s  o f  a  d i g i t a l  c o m p u t e r .  '

E X P E R I M E N T A L  R E S U L T S

T h e  t w o - p a r a m e t e r  d a t a  a r r a y  i s  g i v e n  b y  N ( x i , x 2 h  w h e r e  N  i s  t h e  

n u m b e r  o f  c o u n t s  a p p e a r i n g  i n  t h e  c o m b i n a t i o n  o f  c h a n n e l  n u m b e r s  x x  a n d  

X 2 c o r r e s p o n d i n g  t o  d e t e c t o r s  1  a n d  2  r e s p e c t i v e l y .  T h i s  a r r a y  w a s  t r a n s - ' 

f o r m e d  t o  a n  a r r a y  g i v e n  b y  №(цг, E K )  w h e r e  E K  i s  t h e  m e a s u r e d  t o t a l  k i n e t i c  

e n e r g y  a n d  i s  a  " m a s s "  o f  t h e  f r a g m e n t  d e t e c t e d  i n  d e t e c t o r  1 .  F o r  f r a g 

m e n t s  e m i t t e d  a t  c e n t r e - o f - m a s s  a n g l e  6 = 90° w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  b e a m ,  t h e  

q u a n t i t y  j u i  i s  c a l c u l a t e d  f r o m  t h e  d a t a  w i t h  t h e  a s s u m p t i o n  o f  l i n e a r  m o m e n 

t u m  c o n s e r v a t i o n  a p p l i e d  t o  t h e  m e a s u r e d  f r a g m e n t  e n e r g i e s  E i  a n d  Е г  ;  

t h e  r e l a t i o n s h i p s  a m o n g  t h e  v a r i o u s  q u a n t i t i e s  a r e  t h e n

M i E i  = ( 1 )

ц 1 +  1л 2 = А  j (2 )

F i  + E 2 = (3)

w h e r e  A  i s  t h e  m a s s  o f  t h e  f i s s i o n i n g  n u c l e u s  ( i n  t h e  p r e s e n t  c a s e  2 2 7  a m u ) .  

T h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  < E j < >  a s  a .  f u n c t i o n  o f  hi a n d  t h e  " m a s s "

d i s t r i b u t i o n  N {Ц1 ) w e r e  o b t a i n e d  d i r e c t l y  f r o m  t h e  a r r a y  Щ / л ^ Е к ) .  F o r

f r a g m e n t  a n g l e s  o t h e r  t h a n  90 ° t h e  d a t a  w e r e  p r o c e s s e d  i n  t h e  s a m é  m a n n e r ;  

t h e n  a d d i t i o n a l  t r a n s f o r m a t i o n s  o f  t h e  f i n a l  f u n c t i o n s  w e r e  c a r r i e d  o u t  t o  

c o r r e c t  f o r  t h e  c e n t r e - o f - m a s s  m o t i o n .

W e  h a v e  c h o s e n  t o  u s e  t h e  s y m b o l s  m  a n d  ^ 2  t o  d i s t i n g u i s h  t h e s e  " m a s s e s "  

f r o m  t h e  a c t u a l  p r e - n e u t r o n - e m i s s i o n  m a s s e s  т ^  a n d  т г ¥  ( ' ' " d e n o t e s  h i g h l y
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e x c i t e d  o r  n e u t r o n - r i c h  n u c l e i )  a n d  p o s t - n e u t r o n - e m i s s i o n  m a s s e s  m j  a n d  

m 2  .  I n  p r a c t i c e  t h e  щ  d o  n o t  d i f f e r  g r e a t l y  ( - £ 2  a m u )  f r o m  t h e  m *  ,  i n a s 

m u c h  a s  b o t h  f r a g m e n t s  e m i t  n e u t r o n s  a n d  t h e  e r r o r  i s  t o  s o m e  e x t e n t  c a n 

c e l l e d  b y  t h e  u s e  o f  t h e  m e a s u r e d ,  p o s t - n e u t r o n - e m i s s i o n  e n e r g i e s  i n  E q . ( l ) .  

W e  h a v e  n o t  i n c l u d e d  n e u t r o n - e m i s s i o n  c o r r e c t i o n s  i n  t h e  r e s u l t s  r e p o r t e d  

h e r e .  S u c h  c o r r e c t i o n s  w o u l d  c h a n g e  s l i g h t l y  t h e  s h a p e  o f  t h e  m a s s  d i s t r i 

b u t i o n s ;  t h e  t o t a l  p r e - n e u t r o n - e m i s s i o n  k i n e t i c  e n e r g i e s  E r  w o u l d  b e  l a r g e r  

t h a n  t h e  v a l u e s  o f  E k  r e p o r t e d  h e r e  b y  a n  a m o u n t  ( u p  t o  a  f e w  p e r c e n t )  t h a t  

t a k e s  i n t o  a c c o u n t  t h e  m a s s  c h a n g e s  o f  t h e  f r a g m e n t s  i n  n e u t r o n  e m i s s i o n .

A  s u m m a r y  o f  t h e  r e s u l t s  f o r  p r o t o n  e n e r g y  E p  =  1 3 .  5  M e V ,  f o r  f r a g 

m e n t s  e m i t t e d  a t  a  m e a n  c e n t r e  o f  m a s s  a n g l e  в = 9 0 °  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  

b e a m ,  i s  s h o w n  i n  F i g .  2 .  A  s i m i l a r  s u m m a r y  o f  r e s u l t s  f o r  E p  =  1 1 . 0  M e V ,

Fig. 2 '

Summary of results for proton-induced fission of Ra226 , Ep- 13.5 MeV, 0 = 9 0 ° .
No corrections for neutron emission have been included. .

The solid curves are calculated (see text for discussion )• .

в = 9 0 °  i s  g i v e n  i n  F i g .  3 .  I n  t h e  l o w e s t  p a r t  o f  e a c h  f i g u r e  t h e  m a s s  d i s t r i 

b u t i o n  N ( j u )  i s . s h o w n ;  t h e  a v e r a g e  t o t a l  f r a g m e n t  k i n e t i c  e n e r g y  < E k >  a s  

a  f u n c t i o n  o f  ц i s  s h o w n  i n  t h e  c e n t r e  p o r t i o n  o f  e a c h  f i g u r e ,  a n d  t h e  v a r i a n c e  

o'¿ o f  t h e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n  f o r  a  g i v e n  / ц  i s  s h o w n  a s  a  f u n c t i o n  

o f  ц i n  t h e  u p p e r m o s t  p o s i t i o n  o f  e a c h  f i g u r e .  T h e  m a s s  d i s t r i b u t i o n s  a r e  

t r i p l e - p e a k e d ,  a s  e x p e c t e d  f r o m  p r e v i o u s  s t u d i e s  [ 1 , 2 ,  5 ,  6 ]  o f  p r o t o n - ,  

d e u t e r o n - ,  a n d  a l p h a - i n d u c e d  f i s s i o n  o f  R a 2 2 6 .  T h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  

e n e r g y  i s  s e e n  t o  r e a c h  a  m a x i m u m  i n  t h e  r e g i o n  w h e r e  t h e  h e a v y - f r a g m e n t  

m a s s  I s  ~ 1 3 4  a m u ,  s l i g h t l y  a b o v e  t h e  m a s s e s  w h e r e  t h e  Z  =  5 0  a n d  N  =  8 2
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. FRAGMENT MASS (AMU) .

. . Fi8 -3

Summary of results for proton-induced fission of Ra226 , Ep=11.0 MeV. •
No corrections for.neutron emission have been included. The solid curves are: calculated

(see text for discussion).

s h e l l s  c l o s e .  M a x i m u m  v a l u e s  o f  < E K >  i n  t h e  r e g i o n  o f  Z  =  5 0  o r  N  =  8 2  

n u c l e i  h a v e  b e e n  o b s e r v e d  f o r  m a n y  c a s e s  o f  b o t h  i n t e r m e d i a t e  a n d  l o w  e x 

c i t a t i o n  f i s s i o n .  T h e  v a r i a n c e  o f  t h e  k i n e t i c  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n  a s  a  f u n c t i o n  

o f  m a s s  a p p e a r s  t o  b e  n e a r l y  t h e  s a m e  i n  t h e  r e g i o n  o f  s y m m e t r i c  f i s s i o n  

a n d  v e r y  a s y m m e t r i c  f i s s i o n ,  b u t  p e a k s  q u i t e  s t r o n g l y  i n  t h e  r e g i o n  o f  ц ~  

1 3 0  a m u .  V a r i o u s  f e a t u r e s  o f  t h e s e  a n d  r e l a t e d  c u r v e s  w i l l  b e  d i s c u s s e d  

f u r t h e r  i n  t h e  f o l l o w i n g  s e c t i o n .

I n  F i g .  4  w e  h a v e  p l o t t e d  t h e  m a s s  d i s t r i b u t i o n s  f o r  t h e  t h r e e  d i f f e r e n t  

p r o t o n  e n e r g i e s :  1 1 . 0 ,  1 2 . 0  a n d  1 3 . 5  M e V .  A l l  t h e s e  d i s t r i b u t i o n s  w e r e  

o b t a i n e d  a t  0 = 9 0 ° .  F o r  e a s e  o f  c o m p a r i s o n  w e  h a v e  d r a w n  o n l y  t h e  s m o o t h  

c u r v e s  t h r o u g h  t h e  p o i n t s  a n d  n o r m a l i z e d  t h e  d i s t r i b u t i o n s  a t  t h e  a s y m m e t r i c  

p e a k .  T h e  r a t i o  p  o f  f r a g m e n t  a b u n d a n c e  a t  t h e  s y m m e t r i c  p e a k  t o  t h a t  a t  

t h e - a s y m m e t r i c  p e a k  i s  s e e n  t o  i n c r e a s e  f r o m  1 . 1 1  f o r  1 1 . 0  M e V  p r o t o n s  

t o  1 . 2 7  f o r  1 2 . 0  M i e V  p r o t o n s  a n d  t o  1 . 5 4  f o r  1 3 . 5  M e V  p r o t o n s .  T h e  t o t a l  

i n c r e a s e  i n  f r a g m e n t  y i e l d  a t  t h e  s y m m e t r i c  p e a k  r e l a t i v e  t o  t h a t  a t  t h e  

a s y m m e t r i c  p e a k ,  i . e .  t h e  i n c r e a s e  i n  p ,  i s  t h u s  a b o u t  4 0 %  f o r  t h e  p r o t o n  

e n e r g y  i n c r e a s e  f r o m  1 1 . 0  t o  1 3 .  5  M e V .

I n  o u r  s e a r c h  f o r  a  p o s s i b l e  c o r r e l a t i o n  b e t w e e n  f r a g m e n t  m a s s  a n d  

a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n ,  m a s s  d i s t r i b u t i o n s  w e r e  o b t a i n e d  a t  c e n t r e - o f - m a s s  

a n g l e s  0  =  3 0 ° ,  4 0 ° ,  6 0 °  a n d  9 0 ° ,  f o r  E p  =  1 3 . 5  M e V .  T h e  r a t i o  p  w a s  d e t e r 

m i n e d  f o r  e a c h  o f  t h e s e  a n g l e s  a n d  i s  p l o t t e d  i n  F i g .  5  a s  a  f u n c t i o n  o f  6. A n
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FRAGMENT MASS (AMU)

- Fig-4 •

Comparison of fragment mass distributions observed in proton-induced fission of Ra226 for 
Ep= 11.0, 12.0 and 13.5 MeV. Smooth curves were drawn through the data points 

. and are shown normalized at the asymmetric peak.

. . . ■ f ig . 5

Mass-angle correlations. Ep= 13.5 M eV. Symmetric/asymmetric peak yield ratios 
are plotted as a function of angle.

i n c r e a s e  o f  ~ 5 %  i n  p  i s  o b s e r v e d  f r o m  0 = 3 0 °  t o  0 = 9 0 ° ,  t h e  s t a t i s t i c a l  u n 

c e r t a i n t i e s  a r e  q u i t e  l a r g e ,  a s  s h o w n ,  a n d  t h e  u n c e r t a i n t y  i n  t h e  c o e f f i c i e n t  

o f  £*2  ( c o s  в) i s  ±  0 . 0 3 .
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A N A L Y S I S  A N D  D I S C U S S I O N

W e  s h a l l  d i v i d e  o u r  d i s c u s s i o n  o f  t h e  r e s u l t s  i n t o  t w o  p a r t s .  F i r s t l y ,  

w e  s h a l l  c o n s i d e r  t h e  m a s s  d i s t r i b u t i o n s  o b t a i n e d  a s  a  f u n c t i o n  o f  i n c i d e n t  

p r o t o n  e n e r g y  t o g e t h e r  w i t h  t h e  t o t a l  f r a g m e n t  k i n e t i c  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  

o f  m a s s ,  p a r t i c u l a r l y  a s  t h e s e  f u n c t i o n s  r e l a t e  t o  t h e  t w o - m o d e  h y p o t h e s i s .  

S e c o n d l y ,  w e  s h a l l  c o n s i d e r  t h e  o b s e r v e d  m a s s - a n g l e  c o r r e l a t i o n .

K in e t i c  en e rg y  and m a s s  d i s t r i b u t i o n s

T h e  s u g g e s t i o n  t h a t  f i s s i o n  c o u l d  b e  d i s c u s s e d  m e a n i n g f u l l y  i n  t e r m s  o f  

t w o  m o d e s ,  s y m m e t r i c  a n d  a s y m m e t r i c ,  w a s  m a d e  b y  T U R K E V I C H  a n d  

N I D A Y  i n  1 9 5 1  [ 1 0 ] .  A  n u m b e r  o f  a u t h o r s  [ 1 1 ] ,  n o t a b l y  J E N S E N  a n d  F A I R 

H A L L  [ 1 , 2 ]  w i t h  r e s p e c t  t o  r a d i u m ,  h a v e  e m p l o y e d  t h e  t w o - m o d e  h y p o t h e s i s  

a n d  h a v e  f u r t h e r  s u g g e s t e d  i t s  v a l i d i t y  i n  d i s c u s s i o n s  o f  t h e  d i f f e r e n c e s  i n  

f r a g m e n t  m a s s  d i s t r i b u t i o n s  o b s e r v e d  a s  f u n c t i o n s  o f  t h e  Z  a n d  A  o f  t h e  f i s 

s i o n i n g  n u c l e u s  a n d  a s  f u n c t i o n s  o f  t h e  e n e r g y  o f  t h e  b o m b a r d i n g  p a r t i c l e .  

M o r e  r e c e n t l y ,  a  n u m b e r  o f  a u t h o r s  [ 5 ,  6 ,  1 2 ,  1 3 ]  h a v e  d i s c u s s e d  t h e  r e s u l t s  

o f  v a r i o u s  k i n e t i c  e x p e r i m e n t s  i n  t e r m s  o f  t w o  m o d e s  o f  f i s s i o n .  T h e s e  

i n c l u d e  r e s u l t s  f o r  d e u t e r o n - i n d u c e d  [ 5 ]  a n d  h e l i u m - i o n - i n d u c e d  [ 5 ,  6 ]  f i s s i o n  

o f  R a 226  ;  P r i n c i p a l  e v i d e n c e  i n  f a v o u r  o f  t h e  t w o - m o d e  h y p o t h e s i s  c o n s i s t s  

o f  ( 1 )  t h e  a n a l y s i s  o f  t h e  s h a p e s  o f  t h e  f r a g m e n t  m a s s  d i s t r i b u t i o n s  i n  t e r m s  

o f  s y m m e t r i c  a n d  a s y m m e t r i c  c o m p o n e n t s  w h o s e  r e l a t i v e  y i e l d s  a r e  f u n c 

t i o n s  o f  t h e , f i s s i o n i n g  n u c l e u s  a n d  i n c i d e n t  p a r t i c l e  e n e r g y ,  a n d  ( 2 )  t h e  a n a 

l y s i s  o f  t h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  o f  f r a g m e n t  m a s s  i n  

t e r m s  o f  a n  e f f e c t i v e  s e p a r a t i o n  D  o f  c h a r g e  c e n t r e s ,  w h i c h  a p p e a r s  t o  h a v e  

d i f f e r e n t  b u t  a p p r o x i m a t e l y  c o n s t a n t  v a l u e s  f o r  t h e  t w o  m o d e s .

I n  t h e  p r e s e n t  e x p e r i m e n t ,  t h e  t w o - m o d e  h y p o t h e s i s  s u g g e s t s  i t s e l f  a l 

m o s t  i m m e d i a t e l y  i n  t h e  r e s u l t s  o f  F i g .  4 . .  T h e  p r i n c i p a l  d i f f e r e n c e  i n  t h e  

m a s s  d i s t r i b u t i o n s  i s  s e e n  i n  t h e  i n c r e a s e d  y i e l d  o f  t h e  e n t i r e  s y m m e t r i c  

p e a k  r e l a t i v e  t o  t h e  a s y m m e t r i c  p e a k  a s  t h e  i n c i d e n t  p r o t o n  e n e r g y  i s  i n 

c r e a s e d . - B e c a u s e  o f  t h i s  r e s u l t ,  a n d  p a r t i c u l a r l y  i n  v i e w  o f  t h e  r e c e n t  

s u c c e s s  o f  n o n - v i s c o u s  l i q u i d  d r o p ,  m o d e l  c a l c u l a t i o n s  [ 1 4 ]  a s  a p p l i e d  i n  t h e  

c a s e  o f  B i ? 09  [ 6 ]  a n d  o t h e r  n u c l e i  w h o s e  m a s s  y i e l d s  a r e  s y m m e t r i c  a n d  

s i n g l e - p e a k e d ,  i t  i s , t e m p t i n g  t o  a n a l y s e  t h e  d a t a  o f  t h e  p r e s e n t  e x p e r i m e n t  

i n  t e r m s  o f  t w o  m o d e s  o f  f i s s i o n  w i t h  t h e  s y m m e t r i c  m o d e  d e s c r i b e d  b y  t h e  

n o n - v i s c o u s  l i q u i d  d r o p  m o d e l .  T h e  r e g i o n  o f  m a s s e s  a r o u n d  r a d i u m ,  A ~ 2 2 6 ,  

r e p r e s e n t s  r o u g h l y  t h e  u p p e r  l i m i t  o f  v a l i d i t y  o f  N I X '  s  c a l c u l a t i o n s  [ 1 4 ]  ,

h e n c e  s o m e  m i n o r  d e p a r t u r e s  m a y  b e  e x p e c t e d .  N e v e r t h e l e s s  w e  h a v e  

c a r r i e d  o u t  a  p r e l i m i n a r y  a n a l y s i s  f r o m  t h i s  b a s i c - a s s u m p t i o n ,  a s  f o l l o w s .

O n  t h e  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  c o n t r i b u t i o n  o f  t h e  a s y m m e t r i c  m o d e  i s  n e g l i 

g i b l e  n e a r  s y m m e t r y ,  w e  o b t a i n e d  l e a s t - s q u a r e s  f i t s  o f  t h e  m a s s  d i s t r i 

b u t i o n s  c o v e r i n g  1 8  m a s s  u n i t s  c e n t r e d  o n  s y m m e t r y ,  t o  t h e  G a u s s i a n  f u n c t i o n  

Ц 4 ] :  • . '

N  =  N ’o  e x p  -  { [ 0 .  5  -  ( / i / A ) ] 2 / C m )  .  ( 4 )

F o r  p r o t o n  e n e r g i e s  E p  =  1 1 .  0  a n d  1 3 .  5  M e V ,  t h e  v a l u e s  o f  t h e  c o n s t a n t  C m  

( N i x ' s  n o t a t i o n )  w e r e  f o u n d  t o  b e  0 .  0 0 4 5 3  a n d  0 .  0 0 4 5 6  r e s p e c t i v e l y .  T h e s e



526 H. W. SCHMITT et a l.

v a l u e s  a g r e e  w i t h i n  t h e i r  '  u n c e r t a i n t i e s  a n d  c o r r e s p o n d  t o  a n  e q u i v a l e n t  

s t a n d a r d  d e v i a t i o n  i n  m a s s  o f  ~ 1 0 .  8  a m u .  P l o t s  o f  t h e  c a l c u l a t e d  d i s t r i 

b u t i o n s  a r e  g i v e n  a s  s o l i d  c u r v e s  i n  F i g s .  2  a n d  3 ,  a l o n g  w i t h  t h e  m e a s u r e d  

d i s t r i b u t i o n s .  - •

T h e  t o t a l  t r a n s l a t i o n a l  k i n e t i c  e n e r g y  a t  s y m m e t r y  i s  g i v e n  b y  N i x  i n  

t e r m s  o f  t h e  s u r f a c e  e n e r g y  E | u )  a t  t h e  s a d d l e  p o i n t  a n d  a s  a  f u n c t i o n  o f  t h e  

f i s s i o n a b i l i t y  p a r a m e t e r  x ,  w h e r e  x  =  ( Z 2/ A ) / Z 2 / A ) c r i t  ,  w i t h  ( Z 2 / A ) c r i t  = 5 0 . 1 3 .  

T h e  s u r f a c e  e n e r g y  i s  g i v e n  a s

E s( 0 )  = a s A 2 /3  . ( 5 )

w h e r e  a s .  i s  a  c o n s t a n t  a n d  i s  s p e c i f i e d  [ 1 4 ]  a s  1 7 . 8 0  M e V .  T h e  c a l c u l a t e d  

t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  f o r  s y m m e t r i c  f r a g m e n t s  i n  t h e  p r e s e n t  c a s e  w o u l d  t h e n  

b e  E ( u )  ?  1 5 8  M e V ,  o r  ~ 1 5  M e V  l a r g e r  t h a n  t h e  m e a s u r e d  v a l u e  a n d  ~  1 2  M e V  

l a r g e r  t h a n  t h e  a p p r o x i m a t e  n e u t r o n - c o r r e c t e d  v a l u e .  T h i s  d i s c r e p a n c y  c a n  

b e  a c c o u n t e d  f o r  b y  e r r o r s  i n  t h e  n u c l e a r  c o n s t a n t s ,  e . g .  ~ 1 0 %  e r r o r  i n  a s  .  

S i n c e  s u c h  c o n s t a n t s  o f  t h e  m a s s  f o r m u l a  a r e v n o t  p r e c i s e l y  k n o w n  f o r  n u c l e i  

i n  t h e  r e g i o n  o f  f i s s i o n  f r a g m e n t s ,  p e r h a p s  i t  i s  j u s t i f i e d  t o  c o n s i d e r  a s  a s  

a  s o m e w h a t  f r e e  p a r a m e t e r  a d j u s t e d  ( w i t h i n  1 0 % )  s o  t h a t  f o r  t h e  p r e s e n t  

d i s c u s s i o n  E ( ° )  =  < E K > s y m  =  1 4 3 M e V ,  a s  m e a s u r e d .  ( A  s i m p l e  c a l c u l a t i o n  

b a s e d , o n  N i x ' s  e q u a t i o n s  t h e n  l e a d s  t o  a n  e f f e c t i v e  t e m p e r a t u r e  t  o f  

~ 0 .  9 5  M e V  a t  t h e  s a d d l e  p o i n t .  )  W e  h a v e  u s e d  N i x ' s  f o r m u l a t i o n  w i t h  t h e  

a d j u s t e d  v a l u e s  o f  a s  t o  c a l c u l a t e  t h e  a v e r a g e  t o t a l  f r a g m e n t  k i n e t i c  e n e r g y  

c h a r a c t e r i s t i c  o f  l i q u i d - d r o p  f i s s i o n  a s  a  f u n c t i o n  o f  f r a g m e n t  m a s s .  T h e  

r e s u l t s  a r e  s h o w n  a s  s o l i d  c u r v e s  i n  t h e  c e n t r e  p o r t i o n s  o f  F i g s .  2  a n d  3  a l o n g  

w i t h  t h e  m e a s u r e d  v a l u e s  o f  < E k >  f o r  E p  =  1 3 . 5  a n d  1 1 . 0  M e V  r e s p e c t i v e l y .  

W e  s h a l l  d i s c u s s  t h e s e  c u r v e s  a g a i n  b e l o w .

N o t e  n o w ,  h o w e v e r ,  t h a t  t h e  m e a s u r e d  < E K >  i s  a p p r o x i m a t e l y  t h e  s a m e  

a t  s y m m e t r y  f o r  t h e  t w o  p r o t o n  e n e r g i e s  ( F i g s .  2  a n d  3 ,  c e n t r e  p o r t i o n s ) ,  

w h i l e  i n  t h e  r e g i o n  o f  t h e  a s y m m e t r i c  m a s s  y i e l d  p e a k  < E K >  i s  s o m e w h a t  

l o w e r  f o r  t h e  h i g h e r  p r o t o n  e n e r g y .  T h i s  o b s e r v a t i o n  m a y  b e  a c c o u n t e d  

f o r  a s  f o l l o w s :  i f  t h e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g y  t h a t  i s  c h a r a c t e r i s t i c  o f  l i q u i d  d r o p  

f i s s i o n  i s  l o w e r  t h a n  t h a t  c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e  a s y m m e t r i c  m o d e ,  t h e n  a s  

t h e  c o n t r i b u t i o n  i n  y i e l d  a t  t h e  a s y m m e t r i c  p e a k  f r o m  t h e  s y m m e t r i c  m o d e  

i n c r e a s e s ,  t h e  a v e r a g e  m e a s u r e d  k i n e t i c  e n e r g y  < E j < >  f o r  t h o s e  m a s s e s  

m u s t  d e c r e a s e .  W e  m a y  e x p r e s s  t h i s  b y  m e a n s  o f  a n  e q u a t i o n  o f  t h e  f o r m

= f LDE KLD + U - f LK )E KA (6 )

w h e r e  E  K L D  a n d  E K A  a r e  t h e  a v e r a g e  t o t a l  k i n e t i c  e n e r g i e s  a t  m a s s  ц c h a r 

a c t e r i s t i c  o f  t h e  " l i q u i d  d r o p "  m o d e  a n d  " a s y m m e t r i c "  m o d e  r e s p e c t i v e l y .  

T h u s ,  f o r  e x a m p l e ,  i n  t h e  m a s s  r e g i o n  ¿ x ~ 1 3 8  a m u ,  t h e  l i q u i d  d r o p  f i s s i o n  

e n e r g y  E k l d  i s  f r o m  F i g .  3  ^  1 3 6 .  4  M e V ,  t h e  m e a s u r e d  e n e r g y  i s  < E k >  ^  

1 4 9 . 3  M e V  f o r  E p = 1 3 . 5  M e V ,  a n d  í l d =  0 . 1 2 ;  t h e  c a l c u l à t e d  e n e r g y  E k a  

c h a r a c t e r i s t i c  o f  t h e  a s y m m e t r i c  m o d e  i s  t h e n  1 5 1  M e V ,  a  v a l u e  t h a t  i s  q u i t e  

c o n s i s t e n t  w i t h  l o w - e x c i t a t i o n  f i s s i o n  s y s t e m a t i c s .

- A  c o m p l e t e  a n a l y s i s  w o u l d  g i v e  q u a n t i t a t i v e  r e s u l t s  o n  t h e s e  p o i n t s  f o r  

a l l  m a s s e s ;  h o w e v e r ,  n e u t r o n - e m i s s i o n  a n d  m a s s - r e s o l u t i o n  e f f e c t s  m u s t  

b e  t a k e n  i n t o  a c c o u n t  f o r  d e t a i l e d  a c c u r a c y ,  a n d  w e  h a v e  n o t  i n c l u d e d  t h e s e
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i n  t h e  p r e l i m i n a r y  c a l c u l a t i o n s  r e p o r t e d  h e r e .  N o t e  t h a t  a  s t r a i g h t f o r w a r d  

c a l c u l a t i o n  f o r  t h e  v a r i a n c e  a 2  b a s e d  o n  t h e  t w o - m o d e  h y p o t h e s i s  c a n  b e  

c a r r i e d  o u t ,  s i n c e  t h e  y i e l d s ,  e n e r g y  d i s t r i b u t i o n s  a n d  v a r i a n c e s  o f  t h e  t w o  

m o d e s  c a n  b e  e s t i m a t e d  o r  d e d u c e d .  T h e s e  c a l c u l a t i o n s  h a v e  b e e n  p o s t p o n e d  

u n t i l  t h e  n e u t r o n - e m i s s i o n  a n d  m a s s - r e s o l u t i o n  c o r r e c t i o n s  h a v e ' b e e n  m a d e .  

T h e  p e a k s  i n  t h e  v a r i a n c e  c u r v e s  o f  F i g s .  2  a n d  3  a p p e a r  t o  b e  c o n s i s t e n t  

w i t h  t h i s  h y p o t h e s i s ,  h o w e v e r .  . .

' I t  i s  s u g g e s t e d ,  t h e n ,  o n  t h e  b a s i s  o f  a n a l y s e s  t o  d a t e ,  t h a t  t h e  t w o - m o d e  

h y p o t h e s i s  i s  v a l i d  f o r  R a 226 ( p ,  f i s s i o n ) ,  a n d  f u r t h e r  t h a t  o n e  o f  t h e  t w o  

m o d e s  i s  d e s c r i b a b l e  i n  t e r m s  o f  t h e  n o n - v i s c o u s  l i q u i d  d r o p  m o d e l  [ 1 4 ]  

a n d  i s  t h e r e f o r e  i n d e e d  a  s y m m e t r i c  m o d e .  T h e  s o - c a l l e d  " a s y m m e t r i c  

m o d e "  m a y  p o s s i b l y  h a v e  n o  f i x e d ,  g e n e r a l  d e s c r i p t i o n  o r  c o n f i g u r a t i o n ,  b u t  

m a y  e x h i b i t  p r o p e r t i e s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  n u c l e a r  s t r u c t u r e  p a r a m e t e r s  o f  

t h e  f r a g m e n t s  t h e m s e l v e s ,  a s  o c c u r s  f o r  t h e  l o w - e x c i t a t i o n  f i s s i o n  o f  h e a v i e r  

e l e m e n t s  1 1 5 J .  ,  . . ' . .

Mass -angle  cor re la t i on  ■

T h e  p r e s e n t  f o r m  o f  t h e  t h e o r y  o f  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  o f  f i s s i o n  f r a g 

m e n t s  w a s  a d v a n c e d  b y  B O H R  1 1 6 ] .  F o r  c a s e s  w h e r e  t h e  c o m p o u n d  n u c l e u s  

i s  o r i e n t e d  b y  v i r t u e  o f  t h e  i n c o m i n g  a n g u l a r  m o m e n t u m ,  t h e  t h e o r y  h a s  b e e n  

a m p l i f i e d  a n d  a p p l i e d  b y  m a n y  a u t h o r s  i n c l u d i n g  H A L P E R N  a n d  S T R U T I N S K I  

1 1 7 ] ,  G R I F F I N  1 1 8 ]  a n d  H U I Z E N G A  e t  a l .  [ 7 ,  1 9 ] .  I n  t h e  t h e o r y ,  t h e  a n g u l a r  

d i s t r i b u t i o n  i s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  К  d i s t r i b u t i o n  o f  t h e  c o m p o u n d  n u c l e u s  b e -  . 

f o r e  s c i s s i o n ,  w h e r e  К  i s  t h e  p r o j e c t i o n  o f  t h e  t o t a l  a n g u l a r  m o m e n t u m  I  o n  

t h e  n u c l e a r  s y m m e t r y  a x i s .  F o r  m o d e r a t e l y  h i g h  e x c i t a t i o n  e n e r g i e s ,  f o r  

w h i c h  s t a t i s t i c a l  c o n s i d e r a t i o n s  m a y  b e  a p p l i e d ,  t h e  К  d i s t r i b u t i o n  i s  c h a r a c t e r 

i z e d  b y  a  p a r a m e t e r  K 2  d e f i n e d  b y

K2» = ‘¿rff./b* I ' )

w h e r e  t  i s  t h e  e f f e c t i v e  n u c l e a r  t e m p e r a t u r e  a n d  i s  t h e  e f f e c t i v e  m o m e n t

o f  i n e r t i a  g i v e n  b y  (J- (Я. / ( ( А  —  с Я „ ) . ,  w h e r e  (Ях. a n d  a r e  t h e  p e r p e n d i c u l a r

a n d  p a r a l l e l  c o m p o n e n t s  o f  t h e  m o m e n t  o f  i n e r t i a .  F o r  s m a l l  v a l u e s  o f  K q  ,  

t h e  t h e o r y  p r e d i c t s  a n i s o t r o p i c  f r a g m e n t  d i s t r i b u t i o n s  t h a t  p e a k  t o w a r d s  0 °  

a n d  1 8 0 ° ;  f o r  l a r g e r  v a l u e s  o f  K j - j  t h e  t h e o r y  p r e d i c t s  m o r e  n e a r l y  i s o t r o p i c  

d i s t r i b u t i o n s .

T h e  m a s s - a n g l e  e f f e c t  o b s e r v e d  ( s e e  F i g .  5 )  i s  n o t  s u f f i c i e n t l y  l a r g e  

t o  i n d i c a t e  a  d i f f e r e n c e  i n  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n s  f o r  m a s s e s  i n  t h e  s y m m e t r i c  

a n d  a s y m m e t r i c  p e a k s  f o r  f i r s t - c h a n c e  f i s s i o n .  T h e  5 %  e f f e c t  w h i c h  i s  o b 

s e r v e d  m a y  b e  i n t e r p r e t e d  o n  t h e  b a s i s  o f  a  s m a l l  p r o b a b i l i t y  f o r  s e c o n d -  

c h a n c e  f i s s i o n ;  t h e s e  a r g u m e n t s  h a v e  b e e n  o u t l i n e d  b y  H a l p e r n  a n d  S t r u t i n s k i

[ 1 7 ] .  I n  e s s e n c e ,  t h e  e x c i t a t i o n  e n e r g y  o f  t h e  c o m p o u n d  n u c l e u s  i n  s e c o n d -  

c h a n c e  f i s s i o n  w i l l  b e  l o w e r  t h a n  i n  t h e  c a s e  o f  f i r s t - c h a n c e  f i s s i o n ,  h e n c e  

K c ?  f o r  s e c o n d - c h a n c e  f i s s i o n  w i l l  b e  s m a l l e r  a n d  t h e  a n g u l a r  d i s t r i b u t i o n  

w i l l  b e  m o r e  a n i s o t r o p i c  f o r  t h o s e  e v e n t s .  I t  h a s  b e e n  s h o w n  a b o v e  a n d  i n  

F i g .  4  t h a t  a s y m m e t r i c  f i s s i o n  i s  r e l a t i v e l y  m o r e  a b u n d a n t  f o r  l o w e r  e x c i 

t a t i o n s ;  t h e r e f o r e  i f  b o t h  f i r s t -  a n d  s e c o n d - c h a n c e  f i s s i o n  o c c u r ,  t h e  a s y m 

m e t r i c  f r a g m e n t s  s h o u l d  e x h i b i t  a  s o m e w h a t  m o r e  a n i s o t r o p i c ,  a n g u l a r  d i s t r i 

b u t i o n ,  a s  i n d e e d  o c c u r s  ( F i g .  5 ) .



528 H. W. SCHMITT et a l.

A C K N O W L E D G E M E N T S

The a u th o rs  g ra te fu lly  acknow ledge the  p re p a ra tio n  of the rad iu m  ta rg e t 
by E .H .K o b is k .  The a s s is ta n c e  of C . W.  N e s to r  and M ary  F . P a t te r s o n  in 

. p ro c e s s in g 'th e  d a ta  is  g ra te fu l ly  acknow ledged..

R E F E R E N C E S

[1] JENSEN, R.C. and FAIRHALL, A .W ., Phys. Rev. 109 (1958) 942.
[2] JENSEN, R.C. and FAIRHALL, A .W ., Phys. Rev. _118 (1960) 771.
[3] COFFIN, C.T. and HALPERN, I ., Phys. Rev. 112 (1958) 536. .
[4] WOLKE, R.L., Phys. Rev. 120 (1960) 543. .
[5] BRI-ТТ, H .C ., WEGNER, H.E. and GURSKY, .J.C., Phys. Rev. 129 (1963) 2239.
[6] UNIK, J.P. and HUIZENGA. J.R., Phys. Rev. 134 (1964) B90.
[7] GINDLER, J.E., BATE, G.L. and HUIZENGA, J.R., Phys. Rev. 136 (1964) B1333.
[8] SCHMITT, H .W ., KIKER, W.E. and WILLIAMS, C .W ., Phys. Rev. 137 (1965) B837.
[9] SCHMITT, H .W ., GIBSON, W .M ., NEILER, J.H ., WALTER, F.J.,and THOMAS, T .D ., "Absolute

energy calibration of solid-state detectors for fission fragments and heavy ions", these Proceedings I.
[10] TURKEVICH, A. and NIDAY, J.B., Phys. Rev. 84 (1951) 52. . '
[11] HALPERN, I ., Annu. Rev. nucl. Sci. 9 (1959) 245. ’ .
[12] BRITT, H.C. and WHETSTONE, S .L ., Phys. Rev. 133 (1964) B603.
[13] WHETSTONE, S.L ., Phys. Rev. 133 '(1964) B613. . .
[14] NIX, J.R., University of California Rpt. UCRL-11338 (1964), unpublished.
[15] VANDENBOSCH, R.. Nucl. Phys. 46 (1963) 129.. '
[16] BOHR, A. Proc. UN'Int. Conf. PUAE 2(1956) 151. •
[17] HALPERN. I. and STRUTINSKI, V .M ., Proc. 2nd UN Int. Conf. PUAE 15 (1958) 408.
[18] GRIFFIN, J., Phys. Rev. 116 (1959) 107; ibid. 127 (1962) 1248.
Í19] HUIZENGA, J.R. and VANDENBOSCH, R., in Nuclear Reactions 2 (ENDT, P.M. and SMITH, P.B.,

Eds.) North Holland Publishing Company, Amsterdam (1962). .

D ISCUSSION

G. GORDON: H ave you a n a ly se d  y o u r  d a ta  in  te r m s  of to ta l-k in e t ic -  
e n e rg y  (TK E) d is t r ib u t io n s  a t v a r io u s  m a s s  r a t io s  of d iv is io n ?  I t s e e m s  
to  m e th a t th is  w ould be a good te s t  fo r  the  p ro p o sed  tw o-m ode h ypo thesis . 
If  the h y p o th e s is  is  v a lid , one would ex p ect a second  peak  in  the TKE sp e c 
tru m  to  "g ro w  in "  a t low  e n e rg y  w hen s y m m e tr ic  d iv is io n  is  a p p ro a ch ed . 
A t s y m m e tr ic  f is s io n  th is  shou ld  be the p red o m in an t peak, the h ig h -en e rg y  

-peak being  v e ry  sm a ll  o r  z e ro . I would find the tw o-m ode hypothesis m uch 
m o re  conv incing  if  the d a ta  w e re  p re s e n te d  in  th a t way and if  one o b serv ed  
the  tr e n d s  m en tio n ed  above in s te a d  of a con tinuous v a r ia t io n  in  p o sitio n  of 
the  m o s t p ro b a b le  TKE w ith  m a s s  r a t io .

J .  DABBS: We have not m ade th is  an a ly s is . Thank you fo r the sug
g es tio n , w hich has a lso  been  m ade by D r. Nix.

G . GORDON: A re  y o u r  s t a t i s t i c s  good enough  to  p e rm i t  th is  k ind of 
a n a ly s is  o f th e  d a ta ?  ■

. J .  DABBS: In  the  c a s e  of 13 .5-M eV  p ro to n - in d u c e d  f is s io n  of На22б  ̂
we have ~ 8 0  000 e v e n ts ,  w h ich  is  p ro b a b ly  su f f ic ie n t.
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F . N E T T E R : Do you p lan  to  m ake tim e -o f- f l ig h t m e a su re m e n ts  of the 
n e u tro n  r a te  a s s o c ia te d  w ith  e a c h  f ra g m e n t?  T h is  sh o u ld  p ro v id e  a v e ry  
s p e c if ic  t e s t  of the  b a s ic  s y m m e tr ic  m ode in  f is s io n  induced  by p ro to n s  in  
R a226 .

J .  DABBS: We a r e  l im ite d  in  th e  n u m b e r  of e v e n ts  a t h ig h e r  p ro to n  
e n e r g ie s  by the  s p e e d  of the p a p e r - ta p e  punch  (1U e v e n ts / s )  and a t lo w e r  
p ro to n  e n e rg ie s  by the lo w e r  c r o s s - s e c t io n ,  i t  would p ro b ab ly  be too d iffi
cu lt to  c a r r y  out the  n e u tro n  m e a su re m e n ts  you su g g e st.

J .R . HUIZENGA: W hat a re  yo u r m e a su re d  an iso tro p y  values af (0°)/cff(90°) 
fo r  11.12- and 13.5-JVleV p ro to n -in d u ced  f iss io n  of K aZZD?

J .  DABBS: We w e re  u n fo rtu n a te ly  unab le to  d e te rm in e  the to ta l f ra g 
m e n t a n g u la r  d is t r ib u t io n  b e c a u se  of fa ilu re  of a m o n ito rin g  s c a le r ,  w hich 
o c c u r re d  a t a c r i t i c a l  m o m e n t. . .

S. S. KAPOOR: Have you m ade any q uan tita tive  ca lcu la tio n s of the p e r 
cen tage o f any seco n d -ch a n ce  f is s io n  th a t m ay o c c u r?  It is  possib le  that the 
se co n d -ch a n ce  f is s io n  a t the ex c ita tio n  en e rg y  a t which you a re  w orking may 
be n eg lig ib le , in  w hich  c a se  the  a s y m m e try -v e r s u s -a n iso tro p y  re la tio n  you 
o b se rv e  m ay be in h e re n tly  a s so c ia te d  w ith the p ro c e ss  at a sing le excitation 
en erg y .

J .  DABBS: I have not m ade any d e ta iled  c a lc u la tio n s , but 1 do not think 
th a t the  p o s s ib i l i ty  of a few p e r  c e n t se c o n d -c h a n c e  f is s io n  is  n e c e s s a r i ly  
ru le d  out a t 13.5 M eV.
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

ABSOLUTE ENERGY CALIBRATION OF SOLID-STATE DETECTORS FOR FISSION FRAGMENTS AND 
HEAVY IONS. Detailed measurements of the pulse-height response of silicon solid-state detectors to energetic 
heavy ions and fission fragments have been made. These studies have now led to a reliable method of absolute 
energy calibration of solid-state detectors for fission fragments, as well as to a better understanding of the 
somewhat peculiar response characteristics of the detectors to fission fragments and heavy ions.

The use of silicon solid-state detectors in fragment kinetic energy measurements in recent years has been 
widespread; at the same time, questions have been raised about the detailed interpretation of such measure
ments because of the increasing evidence for anomalous behaviour in charge production, charge collection 
and charge multiplication in the case of densely ionizing particles. The present report discusses systematics 
and possible origins of these effects. Application of the absolute energy calibration method, which takes into 
account the mass and energy dependence of the response, is based simply on a Cf252 or U235 fragment pulse- 
height spectrum. Our studies were carried out with mono-energetic Br71, Br81 and I127 ions of energies from 
30 to 120 MeV, and with fission fragments from spontaneous fission of Cf252 and neutron-induced fission of 
U235 and Pu239. It is shown that for a given fragment mass, over a wide energy range, the fragment energy 
versus pulse-height relationship is of the form E = ax + b, where E is the fragment energy and x is the measured 
pulse height. A dependence of pulse height on fragment mass has also been established, which leads to an 
energy versus pulse-height relationship, for the range of fission-fragment masses and energies, of the form 
E = (a + a’m)x + b + b’M, where M is the fragment mass. The effect of detector window and of detector type, 
resistivity and electric field have been studied.. Guides to the selection of detectors and to theii use with 
fission fragments are given. The effect of the more exact calibration procedure outlined above, relative to 
standard approximate calibration methods, is discussed quantitatively with the aid of appropriate comparisons 
of fission-fragment mass and energy distributions derived from correlated fragment energy measurements.

ÉTALONNAGE EN ÉNERGIE ABSOLUE DES DÉTECTEURS A SEMI-CONDUCTEURS POUR FRAGMENTS 
DE FISSION ET IONS LOURDS. On a procédé à dés mesures détaillées de la réponse en amplitude d'impulsion 
de détecteurs au silicium pour des ions lourds et des fragments de fission de haute énergie. Ces études ont 
permis d'élaborer une méthode fidèle d’étalonnage en énergie absolue des détecteurs à semi-conducteurs 
pour fragments de fission et de mieux comprendre la réponse assez particulière des détecteurs pour des fragments 
de fission et des ions lourds.

L'emploi de détecteurs au silicium pour les mesures de l'énergie cinétique des fragments s’est répandu 
depuis quelques années. En même temps des questions se sont posées à propos de l'interprétation détaillée 
de ces mesures, parce que l'on constatait de plus en plus souvent un comportement anormal en ce qui concerne 
la production, la collection et la multiplication des charges dans le cas de particules fortement ionisantes. 
Le mémoire contient une étude théorique et pratique des-origines de ces effets. L'application de la méthode
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d’étalonnage en énergie absolue, qui tient compte de la variation de la réponse selon la masse et l’énergie, 
repose tout simplement sur un spectre d’amplitudes d’impulsion des fragments de 252 Cf ou de 235U. Ces ex
périences ont été effectuées avec des ions monoénergétiques 71Br, 81Br et 127I ayant des énergies allant de 
30 à 120 MeV et avec des fragments de fission provenant de la fission spontanée de 252Cf et de la fission de 
235U et de 239Pu par des neutrons. On montre que, pour une masse donnée du fragment, sur une large gamme 
d’énergie, la relation entre l’énergie du fragment et l’amplitude d’impulsion est une fonction de la forme 
E = ax + b, dans laquelle E est l’énergie du fragment et x l’amplitude d'impulsion mesurée. On a également 
mis en évidence une dépendance de l’amplitude d’impulsion et de la masse du fragment. Celle-ci conduit 
à une relation entre l’énergie et l’amplitude d'impulsion qui, dans la gamme des masses et des énergies des 
fragments de fission, est de la forme E = (a + a'm)x + b + b’M, M étant la masse du fragment. Les auteurs 
ont étudié également les effets de la fenêtre du détecteur, ainsi que ceux du type de détecteur; de la résistivité 
et du champ électrique. Ils donnent des conseils pour choisir les détecteurs et les utiliser pour les fragments 
de fission. Ils étudient quantitativement les résultats de la méthode d’étalonnage plus précise qui vient d’être 
décrite en la comparant avec les méthodes d’étalonnage approximatif habituelles. Ils font pour cela des 
comparaisons appropriées des distributions des fragments de fission selon la masse et l’énergie déduites des 
mesures des énergies des fragments en corrélation. .

АБСОЛЮТНАЯ ЭНЕРГЕТИЧЕСКАЯ КАЛИБРОВКА ДЕТЕКТОРОВ ТВЕРДЫХ ТЕЛ ДЛЯ 
ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ И ТЯЖЕЛЫХ ИОНОВ. Были проведены тщательные измерения реак
ции амплитуд импульсов кремниевых детекторов твердых тел на энергетические тяжелые 
ионы и осколки деления. Эти исследования привели к созданию надежного метода абсолютной 
энергетической калибровки детекторов твердых тел для осколков деления, а также к лучшему 
пониманию несколько необычных характеристик реакции этих детекторов на осколки деления 
и тяжелые ионы.

В последние годы для измерения кинетических энергий осколков стали широко применять
ся кремниевые детекторы. В то же время возник вопрос о подробной интерпретации резуль
татов таких измерений в связи с все большей очевидностью аномального поведения при об
разовании зарядов, сборе зарядов и усилении зарядов в случае плотно ионизированных частиц. 
В данном докладе рассматриваются систематика и возможные причины этих эффектов. При
менение м етода абсолютной энергетической калибровки, при котором учитывается зависи
мость реакции от массы и энергии, основано просто на использовании спектра амплитуд им
пульсов осколков калифорния-252 или урана-235. ' Наши исследования проводились с моно- 
энергетическими ионами 6poMá-71, брома-81 и й ода-127, имеющими энергии от 30 до 120 
Мэв, и осколками спонтанного деления калифорния-252, а также деления урана-235 и плуто
ния-239, вызванного нейтронами. Показано, что для данных масс осколков в широком диа
пазоне энергий отношение амплитуды импульсов к энергии осколков имеет вид Е = ах+ Ь , где 
Е -  энергия осколков, а х -  измеренная амплитуда импульса. Была также установлена з а 
висимость амплитуды импульса от массы осколка, что позволило получить отношение энергии 
к амплитуде импульса для данного flnanà30Ha масс и энергий осколков деления, которая имеет 
вид E = (а + а 'т )х + Ь +  Ь'М, где М -м асса осколка. Были изучены эффект окошка и типа д е 
тектора, удельного сопротивления и электрического поля. Даются практические советы по 
выбору детекторов и их использованию для работ с осколками деления. Эффект вышеуказан
ного более точного метода калибровки по сравнению со стандартными методами приблизи
тельной калибровки рассматривается количественно путем сравнения распределений масс и 
энергий осколков деления, полученных в результате коррелированных измерений энергий 
осколков. ‘

CALIBRACION ENERGETICA ABSOLUTA DE DETECTORES DE ESTADO SOLIDO DESTINADOS A MEDI
CIONES DE FRAGMENTOS DE FISION E IONES PESADOS. . Se han realizado mediciones detalladas de la 
respuesta en amplitud de impulsos de los detectores de silicio en estado sólido a los fragmentos de fisión y 
a los iones pesados energéticos. Estos estudios han conducido a la elaboración de un método fidedigno de 
calibración energética absoluta de los detectores de estado sólido para mediciones de los fragmentos de fisión 
asi como a una mejor comprensión de las características un tanto peculiares de la respuesta de los detectores 
a los fragmentos de fisión y a los iones pesados.

En lost'últimos años se ha extendido considerablemente el empleo de detectores de silicio en estado 
sólido para medir la energía cinética de los fragmentos; al mismo tiempo, han surgido problemas en cuanto 
a la interpretación detallada de ta ês mediciones, como consecuencia de la creciente abundancia de pruebas 
de un comportamiento anómalo de esos detectores respecto de la producción, el acopio y la multiplicación
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de las cargas en el caso de partículas densamente ionizantes. Los autores examinan la sistemática y el origen 
probable de estos efectos. Su empleo del método de calibración absoluta en términos de la energía, que tiene 
en cuenta la variación de la respuesta en función de la masa y de la energía, se basa simplemente en un 
espectro de amplitud de impulsos de fragmentos de ib'¿ Cf o de 235U. Han realizado sus estudios empleando 
iones monoenergéticos de 71Br, 81Br y 127I, animados de energías comprendidas entre 30 y 120 MeV, así como 
fragmentos procedentes de la fisión espontánea del 252Cf y de la fisión neutrónica del 235U y del 239Pu. Los 
autores señalan que, en uñ amplio intervalo de energías y para una masa dada del fragmento, la relación 
entre la energía de éste y la amplitud del impulso presenta la forma E = ax + b, siendo E la energía del 
fragmento y x la amplitud medida del impulso. Tambiénhan determinado una variación de la amplitud del 
impulso en función de la masa del fragmento, que en la gama de energías y masas de los fragmentos de fisión, 
conduce a una relación entre la energía y la amplitud del impulso, del tipo E =(a + a’m)x + b'M, expresión 
en la que M representa la masa de los fragmentos. Asimismo han estudiado el efecto de la naturaleza del 
detector y de su ventana, de la resistividad y de la intensidad del campo eléctrico. En la memoria se facilitan 
orientaciones para la selección de detectores y para su empleo con fragmentos de fisión. Con ayuda de com
paraciones adecuadas de las distribuciones másicas y energéticas de los fragmentos de fisión derivadas de 
mediciones correlacionadas de la energía de los fragmentos, los autores examinan, desde el punto de vista 
cuantitativo, el efecto del procedimiento más exacto de calibración anteriormente descrito, en relación con 
los métodos corrientes de calibración aproximada.

INTRODUCTION

T he p r e s e n t  s tu d y  of th e  r e s p o n s e  of a w ide v a r ie ty  of s i l ic o n  s e m i
c o n d u c to r  d e te c to r s  to  f is s io n  f ra g m e n ts  and to  m o n o -e n e rg e tic  " a r t i f ic ia l  
f is s io n  f ra g m e n ts "  w as conducted  w ith  a tw o-fo ld  o b je c tiv e : f i r s t ly ,  to  ob
ta in  c a lib ra tio n  in fo rm a tio n  to  allow  p re c is e  p a r t ic le  e n e rg ie s  to  be obtained 
f ro m  p u lse -h e ig h t m e a s u re m e n ts ;  second , to  o b ta in  new in fo rm a tio n  on the  
c h a rg e  p ro d u c tio n  p r o c e s s  and on conduction  p r o c e s s e s  in  s il ic o n  d iodes a t 
v e ry  high ion iza tion  d e n s it ie s .  Only the f i r s t  of th e se  w ill be d isc u sse d  h e re .

F r o m  th e  e a r l i e s t  m e a s u r e m e n ts  i t  w as  o b s e rv e d  th a t  th e  am o u n t of 
en e rg y  needed  to  p ro d u ce  an  e le c tro n -h o le  p a i r  (com m only  deno ted  a s  e) in  
s il ic o n  w as a p p a re n tly  l a r g e r  fo r  f is ë io n  f ra g m e n ts  th an  fo r  l ig h t  p a r t ic le s  
su ch  a s  p ro to n s  o r  a lp h a  p a r t i c le s  [1]. T he a p p a re n t d e f ic ie n c y  of c h a rg e  
w as c a lle d  the  " p u lse -h e ig h t d e fe c t"  fo llow ing  the  te rm in o lo g y  u sed  fo r  th e  
s im i la r  e ffec t in  io n iz a tio n  c h a m b e rs  [2, 3]. F o r  s e v e ra l  y e a r s  th e  m a g n i
tude , indeed  the  v e ry  e x is te n c e  of the  p u lse -h e ig h t d e fe c t, w as in  q u es tio n  
a s  a r e s u l t  of con flic ting  r e p o r ts  f ro m  s e v e ra l  la b o ra to r ie s ,  and as a re s u lt  
of d is c re p a n c ie s  betw een  the re p o r te d  fra g m en t ve lo c ity  m e a su re m e n ts  that 
w e re  n e c e s s a r y  to  o b ta in  the  f ra g m e n t en e rg y  d is t r ib u t io n .  S y s te m a tic  
s tu d ie s  of f is s io n - f ra g m e n t p u lse -h e ig h t d is tr ib u tio n s  [4, 5] and p r e c is e  r e 
m e a s u r e m e n t  of f ra g m e n t v e lo c i t ie s  [6 -8 ] h av e  f i rm ly  e s ta b l is h e d  th e  
e x is te n c e  of a  f i s s io n - f r a g m e n t  p u ls e -h e ig h t d e fe c t .  H o w ev er, q u e s tio n s  
c o n c e rn in g  th e  o r ig in  of th e  e ffe c t, i t s  d ep e n d en c e  on f ra g m e n t m a s s  and 
en e rg y , and on d e te c to r  type , r e s is t iv i ty  and o p e ra tin g  co n d itio n s have not 
been  answ ered  in  su ffic ien t d e ta il to a s s u re  p re c is e  d e te rm in a tio n  of fragm ent 
e n e r g ie s  f ro m  p u ls e -h e ig h t m e a s u r e m e n ts .  T he p o s s ib i l i ty  o f o b ta in in g  
m o n o -e n e rg e t ic  io n s  of b ro m in e  and io d in e  in  th e  f is s io n  e n e rg y  ra n g e  [9] 
p ro m p ted  a d e ta iled  re in v e s tig a tio n  of f is s io n -f ra g m e n t p u lse -h e ig h t d efec ts  
in  s il ic o n  se m ic o n d u c to r  p a r t ic le  d e te c to rs .  M e asu rem en ts  have been  m ade 
fo r  s u r f a c e - b a r r i e r  and d iffused  jun c tip n  d e te c to rs  of w idely  v a ry in g  r e 
s is t iv i t ie s  w ith d if fe re n t window th ic k n e s se s  and d iffusion  dep ths fo r  a b road  
ra n g e  of o p e ra tin g  c o n d itio n s . To allow  d ir e c t  c o r re la t io n  of th e  heavy  ion
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and f is s io n  fra g m en t r e s u l ts ,  m e a su re m e n ts  w ere  a lso  m ade w ith frag m en ts  
fro m  the spon taneous f is s io n  of C f252 and th e rm a l-n e u tro n - in d u c e d  f iss io n  of 
U 235  and P u 239 under the  cond itions of the heavy ion m e a su re m e n ts . ■

S ince th e  e n e rg ie s  of the m o n o -e n e rg e tic  b ro m in e  and iod ine ions could 
be d e te rm in e d  d ire c tly , they  affo rd  an ab so lu te  fra g m en t en e rg y  c a lib ra tio n  
independent of fra g m en t v e lo c ity  m e a su re m e n ts .  A lso, m e a su re m e n ts  w ere  
m ade of the  en e rg y  re so lu tio n  of the  d e te c to rs  fo r  th e se  ions in  the en e rg y  
ran g e  of f is s io n  f ra g m e n ts .

EX PER IM EN TA L .

A continuous sp e c tru m  of b rom ine  and iodine ions of energy  20 to 120 MeV 
w ere  produced  in  the Oak R idge T andem  Van de G raaff a c c e le ra to r  using  the • 
te c h n iq u e s  d e s c r ib e d  p re v io u s ly  [10]. S e le c tio n  of v a r io u s  e n e rg y  g ro u p s  
(one fo r  each  ion  ch a rg e  s ta te  e m erg in g  fro m  the a c c e le ra to r )  w as accom p
lish ed  w ith a 90° ana ly sing  m agnet, w hich p a s s e s  a ll ions of constan t m E /q 2, 
w h ere  m , E and q a re  the ion m a ss , en e rg y  and c h a rg e . The ions w ere  then 
allow ed to  im pinge on the  d e te c to r  a s  show n in  F ig . 1. T y p ica l p u lse -h e ig h t 
s p e c tra  obtained fo r b rom ine  arid iodine ions a re  shown in  F ig . 2. The double 
p ea k s  in  F ig . 2a o c c u r  b e c a u s e  bo th  iso to p e s  of n a tu ra l  b ro m in e  ( B r 7 9  and 
B r81) a r e  p re s e n t in  the b eam  although th e ir  r e la tiv e  in te n s it ie s  a re  d e 
pendent on the field  of the 20° ion so u rce  m agnet (see F ig . 1). N atu ra l iodine 
c o n s is ts  only of I 127 h ence  only s in g le  p ea k s  a r e  o b se rv e d  in  the  iod ine 
s p e c tru m .

By a s su m in g  th a t th e  ion  e n e rg y  and p u ls e -h e ig h t a r e  l in e a r ly  r e la te d  
(see  below), and by m e a su r in g  the s p e c tra  a t two d iffe ren t fie ld s of the beam  
ana ly sin g  m agnet, we w ere  ab le to  d e te rm in e  the charge  s ta te  co rrespond ing  
to  each  of the  peaks in  the p u lse -h e ig h t d is tr ib u tio n . The m agnet was ca lib 
ra te d  in  the  h ig h -fie ld  ra n g e  u sed  in  th is  w ork  by m e a s u re m e n ts  of the 
D (O i6 ,n )F i7 re a c tio n  th re sh o ld . T hese  m e asu rem en ts  com bined with p re c ise  
m e a s u re m e n ts  of the m ag n e t c u r r e n t  v e r s u s  fie ld  l in e a r i ty  and h y s te re s e s  
show ed ex c e lle n t a g re e m e n t w ith  lo w er fie ld  th re sh o ld  m e a su re m e n ts  m ade 
p re v io u s ly . The ion  en e rg y  c o rre sp o n d in g  to  each  peak  in  the  p u lse -h e ig h t 
d is t r ib u t io n  w as then  com pu ted .

. A block d ia g ra m  of the  in s tru m e n ta tio n  is  show n in  F ig . 1. A m e rc u ry -  
r e la y  p u is e r  w ith  h ig h ly  s ta b le  r e f e r e n c e  v o lta g e  and p r e c is io n  a t te n u a to r  
n e tw o rk  com bined  w ith  a s ta b le  c a p a c i to r  w as u se d  a s  a r e f e r e n c e  s o u rc e  
th roughout th is  w ork . A ll p u lse -h e ig h t m e a su re m e n ts  a re  rep o r te d  in  te rm s  
of th e  s e ttin g  on th e  p u lse  g e n e r a to r  th a t p ro d u c e d  a c h a rg e  p u lse  th ro u g h  
the  c a lib ra tin g  c a p a c ito r  eq u iv a len t to  th a t being  m e a s u re d . In th is  way a ll 
m e a su re m e n ts  could be d ir e c t ly  and unam biguously  re la te d .  As a check on 
th e  s y s te m , th e  va lu e  of e, th e  ch a rg e d  p a r t ic le  en e rg y  lo s s  p e r  e le c tro n -  
hole p a ir ,  w as d e te rm in e d  fo r  alpha p a r t ic le s .  The value  obtained, e = 3. 55 
± 0 .0 3 e V , is  in good a g re e m e n t w ith the accep ted  value, e = 3 .5 5 ± 0 .1  e V [ l l ] .

P u ls e -h e ig h t s p e c t r a  fo r  C f252 sp o n tan eo u s  f is s io n  and U235 and P u 239 
th e rm a l-n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  f ra g m e n ts  w ere  a lso  m e a su re d . The e le c 
tro n ic  m e a su re m e n t sy s te m  u se d  in  th e s e  c a s e s  w as the  sa m e  a s  th a t u sed  
fo r  the  heavy ion m e a su re m e n ts  and is  shown in  the block d ia g ra m  of F ig . 1.
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Fig. 1
' Schematic diagram of experimental arrangement

T he th in  C f252 s o u rc e  w as p r e p a re d  by s e l f - t r a n s f e r  o n to  a p la tin u m  d is c .  
T he n e u tro n  i r r a d ia t io n  of th in  ( ~  20 ju g /c m 2) U235 and P u 239 s a m p le s  w as 
c a r r ie d  out a t the  Oak R idge R e s e a rc h  R e a c to r .  The s o u rc e s  w ere  vacuum  
ev a p o ra te d  on to  v e ry  th in  n ick e l; the  so u rc e  w as o r ie n te d  so  th a t th e  m e a s 
u re d  f ra g m e n ts  did not p a s s  th ro u g h  th e  back ing  m a te r ia l .  F o r  the n eu tro n  
i r ra d ia t io n s  the  c h a m b e r  and tech n iq u es  d e s c r ib e d  by W ALTER, SCHMITT 
and N EILER  [12] w e re  u se d , The n eu tro n  b eam  w as co llim a te d  so  th a t the  
p rim a ry  b ea m  w ould not s t r ik e  th e  d e te c to r  o r  th e  m ou n tin g  r in g  th a t h e ld  
the  th in  ta rg e t- s u p p o r t in g  f ilm . The p u lse -h e ig h t sp e c tru m  obtained in  each  
f is s io n  m e a su re m e n t could be d ire c tly  re la te d  to  the heavy ion m e asu rem en ts  
v ia  the  re fe re n c e  p u lse  g e n e ra to r  and c a p ac ito r .

D ETECTOR RESPONSE

H eavy  ions

The m e a s u re d  p u lse  he ig h t fo r  m o n o -e n e rg e tic  iod ine io n s a s  a function  
of th e  m ax im um  app lied  e le c t r ic a l  f ie ld  (given by 2V /w , w h ere  V is  the 
ap p lied  v o ltag e  and w is  the d ep le tio n  la y e r  th ic k n e s s )  fo r  a ty p ic a l d iffused  
ju n c tio n  d e te c to r  and a ty p ic a l s u r fa c e  b a r r i e r  d e te c to r  is  show n in  F ig . 3. 
T h re e  re g io n s  of ap p lied  f ie ld  a r e  a p p a re n t in  F ig .3 .

1. R eg io n  I i s  a  low  fie ld  r e g io n  in  w h ich  th e  m e a s u r e d  p u ls e  h e ig h t 
r i s e s  a s  the  f ie ld  is  in c re a s e d .  In th is  reg io n , c h a rg e  c a r r i e r s  a r e  in co m 
p le te ly  co llec te d  b e c a u se  of trap p in g  o r  reco m b in a tio n  along the tr a c k  of. the 
in c id en t p a r t ic le .  A s show n in  F ig . 3, R egion  I u su a lly  ex ten d s to  a p p r e c i-
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CHANNEL NUMBER 

ENERGY (MeV)

' Fig.2

■ Typical pulse-height spectra for (a) bromine ions and (b) iodine ions.
The double peaks in .(a) occur because both isotopes, Br™ and Br81 are present in the beam.
' Single peaks occur in (b) because natural iodine consists of I127 only.

ab ly  h ig h e r  f ie ld s  for. d if fu se d  ju n c tio n  d e te c to r s  th a n  f o r  s u r fa c e  b a r r i e r
d e te c to rs .  T his is  p ro b ab ly  caused, by. in tro d u c tio n  of ch a rg e  reco m b in atio n  
c e n tre s  by th e  high te m p e ra tu re  d iffu s io n  p ro c e s s ,  and by the b ia s -v o l ta g e -  
dependent dead la y e r  th ickness: in  the ca se  of d iffused junc tions. F o r  s im ila r  
re a s o n s ;  R eg ion  I ex ten d s  to  h ig h e r  ap p lied  b ia s  v o lta g e s  a s  e i th e r  type of 
d e te c to r  u n d e rg o e s  r a d ia t io n  d am ag e .
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Fig.3

Pulse height versus maximum electric field for I137 ions incident on a typical diffused junction detector 
and on a typical surface barrier detector.

The three regions I, II and Ш, are discussed in the text.

2. R egion II is  an  in te rm e d ia te  fië ld  reg io n  so m e tim es  ca lled  the " sa tu 
ra tio n  reg io n " in  which charge  co llec tion  is  thought to  be com plete and in  which 
th e  p u lse  he ig h t d o es  not con tinue to  in c re a s e  w ith in c re a s in g  f ie ld . A side 
f ro m  d ep en d en ce  of th e  p u lse  h e ig h t a t w h ich  s a tu ra t io n  o c c u rs  on th e  
e v a p o ra te d  gold la y e r  th ic k n e s s  o r  p h o sp h o ru s  d iffu s io n  dep th , the  d e te c to r  
o p e ra tio n  in  th is  r e g io n  w as found to  be  in d e p en d e n t of d e te c to r  ty p e , r e 
s is tiv ity  o r  fa b r ic a tio n  p r o c e d u re . T h is  is  the reg io n  recom m ended  fo r f is s io n  
f ra g m e n t m e a s u r e m e n ts  and  f o r  w hich  th e  c a l ib r a t io n  p r o c e d u re  o u tlin ed  
below  i s  a p p l ic a b le .

3. Region III is  a high fie ld  reg io n  in  which charge m u ltip lication  o ccu rs . 
In  th is  re g io n , d if fe re n c e s  b e tw een  s u r f a c e - b a r r i e r  and d iffu sed  d e te c to rs  
r e a p p e a r .  F o r  d iffu sed  d e te c to rs  c h a rg e  m u lt ip lic a tio n  h a s  b ee n  o b se rv e d  
only a t f ie ld  s tre n g th s  ap p ro ach in g  the bulk breakdow n fie ld  of s il ic o n  
( ~ 1 0 5  V /c m )  and is  d is c e rn a b le  a s  a g e n e ra l  sh if t of th e  s p e c t r a  to  h ig h e r  
p u ls e  h e ig h t.  F o r  s u r f a c e  b a r r i e r  d e t e c to r s  c h a rg e  m u lt ip l ic a t io n  o ften  
ap p e a rs  a t f ie ld s  co n s id e ra b ly  lo w er th an  fo r  d iffused  jun c tio n s and h as been 
o b se rv e d  a t f ie ld s  a s  low a s  ~ 1 0 4  V /c m  [13, 14]. The fie ld  a t w hich m u lt i
p l ic a t io n  o c c u r s  is  a p p a re n t ly  d e te r m in e d  a t l e a s t  in  p a r t  by  th e  s u r fa c e  
t r e a tm e n t  th e  d e te c to r  h a s  r e c e iv e d  [14] and m a y  v a ry  w ith  t im e .  In  th is  
c a s e  th e  m u lt ip lic a t io n  d o es not u su a lly  a p p e a r  a s  a  s p e c t r a l  sh if t bu t a s  a 
d is to r t io n  of th e  s p e c tru m  a t h igh  p u lse  h e ig h ts .  It is  rribst e a s i ly  s e e n  in  
s e m i- lo g a r i th m ic  p re s e n ta t io n s .

The ex ten t and se p a ra tio n  of the  th re e  fie ld  reg io n s depends on the m a ss , 
e n e rg y  arid an g le  of in c id e n c e  of th e  p a r t i c le ,  and on th e  r e s i s t iv i ty ,  type , 
fa b r ic a tio n  m eth o d  and r a d ia t io n  h is to ry  of th e  d e te c to r .  T he f ie ld  re g io n  
of p r im a ry  in te r e s t  fo r p a r tic le  energy  d e te rm in a tio n s  is  Region II, the sa tu 
r a t io n  re g io n . The p o s it io n  and ex ten t of th is  re g io n  shou ld  be d e te rm in e d  
fo r  each  d e te c to r  u sed  fo r  m e a s u re m e n t of v e ry  heavy  ions o r  f is s io n  f ra g 
m e n ts . In the p re s e n t w ork th e  absence  of a long and w ell-de fined  sa tu ra tio n  
p la tea u  (R egion II) w as ca u se  fo r  r e je c tio n  of any d e te c to r .  O ur ex p e rien c e  
h as  show n th a t u se  of s il ic o n  in  the  r e s is t iv i ty  ra n g e  ~ 1 0 0  to  ~ 6 0 0  -c m  is  
a d v isa b le  f o r  b o th  d if fu se d  and gold  s u r fa c e  b a r r i e r  d e te c to r s  f o r  f is s io n  
s p e c t r o m e tr y .
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. Fig. 4

Pulse-height response of a typical detector to iodine and bromine ions in the energy range 20 to 100 MeV.
Shown also is a line corresponding to e = 3.55 eV/ion pair,

, obtained from alpha-particle and pulse generator measurements. .
Heavy-ion curve for detectors with shallow diffusions (~ 0 .1 jim) 

or with thin evaporated gold films (JS 50 ^g/cm2) are displaced less from the
alpha-particle line than those shown. .

As noted  above, ex cep t fo r  window th ic k n e s s  e ffe c ts  th a t should  in  .any 
ca se  be included  in  a p r a c tic a l  c a lib ra tio n  p ro c e d u re , o p era tio n  in  Region II 
gave r e s u l t s  in d ep en d en t of th e  d e te c to r  u s e d . The re m a in in g  d is c u s s io n  
ap p lies  to  the range  of d e te c to rs  stud ied  (su rfac e  b a r r i e r  d e te c to rs  fro m  100 
to  3500 f2 -cm  n - ty p e  s i l ic o n  and p h o sp h o ru s  d iffu sed  ju n c tio n s  f ro m  300 -  
5000 f i-c m -p -ty p e  s il ic o n ) . F ig u re  4 show s the  p u lse -h e ig h t re sp o n se  of a 
d e te c to r  to  io d in e  and b ro m in e  io n s  of e n e rg y  f ro m  20 to  100 M eV . T he 
lin e  ob ta ined  f ro m  a lp h a -p a r t ic le  m e a s u re m e n ts , c o rre sp o n d in g  to  a value 
of e of 3. 55 eV, is  a ls o  sh o w n . T he p u ls e  h e ig h ts  fo r  b o th  b ro m in e  and 
iod ine  w e re  le s s  th a n  th a t c o r re sp o n d in g  to  c o lle c tio n  of a c h a rg e  p a i r  fo r  
each  3. 55 eV of en e rg y  lo s t .  F u r th e rm o re  the d isp lacem en t in  p u ls e -h e ig h t. 
is  l a r g e r  fo r  th e  h e a v ie r  io d in e  io n s  th a n  f o r  b ro m in e .  In  e a c h  c a s e  th e  
pu lse  h e ig h t-v e rsu s -e n e rg y  re la tio n  w as lin e a r  from  abou t.30 to over 100 MeV..

M e a s u re m e n ts  of th e  p u ls e -h e ig h t p ro d u ce d  by p a r t i c le s  e n te r in g  the  
d e te c to r  a t d iffe ren t ang les of inc idence showed a la rg e  p a r t of the d isp la c e 
m ent to be due to a dead la y e r  o r  window in the d e te c to r . F ro m  th ese  m e a s 
u re m e n ts ,  to g e th e r  w ith the  d E /d x  m e a s u re m e n ts  of MOAK et a l . [15], we 
d e te rm in e d  a r e s id u a l  p u ls e -h e ig h t d e fe c t of 1. 3 ±  0. 5 M eV fo r  b ro m in e ,  
and  5 . 5 ±  1 M eV f o r  io d in e . T h e  s ig n if ic a n c e  and  o r ig in  of th is  r e s id u a l  
d e fe c t w ill  no t be d is c u s s e d  h e r e .  . . . ,

. A ll d e te c to rs  exh ib ited  an  en e rg y  re s o lu t io n  b e tw een  0. 8 and 1. 6 MeV 
fo r iodine when o p e ra ted  in  R egion II. The re so lu tio n  fo r  b rom ine was d iffi
cu lt to  d e te rm in e  b e c a u se  of the p re s e n c e  of two* b ro m in e  iso to p e s , bu t ap 
p e a r s  to  be s lig h tly  b e t te r  th a n  fo r  io d in e . . •
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Fig. 5

Heavy-ion and fission-fragment energies as a function of mass. 
This graph serves as reasonable justification for the form 

of the mass-dependent energy calibration given in Eq. (1). 
See Experimental section of text.

F i s s i o n  f r a g m e n t s  .

F o r  the p u rp o se  of co m p arin g  the  h eav y -io n  d a ta  w ith f is s io n -f ra g m e n t 
d a ta , and fo r  the  p u rp o se  of d e te rm in in g  in it ia l ly  the  fo rm  of the  m a s s  d e 
p en d en ce  th a t is  r e q u ir e d  in  the  e n e rg y  c a lib ra t io n , it is  d e s i r a b le  to  con 
s id e r  se le c te d  po in ts in  the  f is s io n  sp e c tru m  (say one point each  in  the lig h t-  
and h e a v y -fra g m e n t peak s) to g e th e r  w ith the  a p p ro p r ia te  m a s s e s  and e n e r 
g ie s  d e riv e d  f ro m  tim e -o f- f lig h t d a ta . We have chosen  the m idpoint betw een 
th e  3 /4 -m a x im u m  p o in ts  in  each  peak ; th e se  p o in ts  a r e  e a s i ly  ob ta ined  and 
a r e  not s tro n g ly  su b je c t to  re so lu tio n  and ta ilin g  e ffe c ts . Thus the e n e rg ie s  
a p p ro p r ia te  to  th e se  p u lse  h e ig h ts  w e re  ob ta ined  f ro m  th e  d a ta  of MILTON 
and FR A SER  [16] c o r r e c te d  fo r  n e u tro n  e m is s io n , and th e  a p p ro p r ia te  
m a s s e s  w e re  ta k e n  to  be th e  a v e ra g e  p o s t - n e u t ro n - e m is s io n  m a s s e s  [17].

F o r  d ire c t  co m p ariso n  of the p u lse -h e ig h t d efec t (taken  a s  the d isp la c e 
m e n t in  e n e rg y  f ro m  th e  e x p e c te d  lin e  f o r  e = 3. 55) fo r  f i s s io n  f ra g m e n ts  
and h ea v y  io n s , i t  is  co n v e n ie n t to  c o n s id e r  d a ta  c o r re s p o n d in g  e i th e r  to  
one e n e rg y  o r  to  one p u lse  h e ig h t. We h av e  th e r e f o r e  a d ju s te d  th e  l ig h t -  
f ra g m e n t e n e rg ie s  fo r  U235 and P u 2 3 9  f is s io n  to  th e  e n e rg ie s  th a t th e  f r a g 
m en ts  of the a p p ro p r ia te  m a s s e s  would have if they  p roduced  the sam e pulse 
h e ig h t a s  th e  C f2 5 2  lig h t f ra g m e n t . B e c a u se  th e  s lo p e s  of th e  p u lse  h e igh t 
v e r s u s  en e rg y  c u rv e s  a r e  know n f ro m  th e  h e a v y -io n  d a ta , th is  a d ju s tm e n t 
can  be m ade w ith re a so n a b le  a c c u ra c y . S im ila rly , the heavy fragm en t e n e r 
g ie s  fo r  U235 and P u 239 w e re  a d ju s te d  to  th e  e n e rg ie s  th a t th e s e  f ra g m e n ts  
w ould have if they  p ro d u ced  th e  sa m e  p u lse  heigh t a s  th e  C f2 5 2  heavy  f r a g 
m e n ts .  We a ls o  d e te rm in e d  th e  e n e r g ie s  of b ro m in e  and io d in e  io n s  th a t 
w ould g ive p u ise  h e ig h ts  equa l to  th o se  c o rre sp o n d in g  to  the  Cf252 ligh t and 
heavy f ra g m e n ts . The e n e rg ie s  obtained in th is  way a re  independent of dead - 
la y e r  th ic k n e s s  and a r e  p lo tted  a g a in s t th e  p a r t i c le  m a s s e s  in  F ig . 5 fo r  a
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n u m b e r of d e te c to rs .  S ince Cf252 w as ta k en  a s  the  r e fe re n c e  point th e re  is  
no s c a t t e r  in  the d a ta  c o rre sp o n d in g  to  C f252 f is s io n  f ra g m e n ts .

W ith in  e x p e r im e n ta l  u n c e r ta in t ie s ,  th e  p o in ts  of F ig .  5 l ie  on s tra ig h t!  
lin e s , su g g estin g  th a t fo r  a g iven  p u lse  heigh t th e re  is  a l in e a r  re la tio n sh ip  
b e tw e en  the  k in e tic  e n e rg y  and m a s s .  T he h eavy  ion  e x p e r im e n ts  show  a 
l in e a r  re la tio n sh ip  betw een  p u lse  heigh t and k ine tic  energy  fo r a given m a ss . 
Thus a fit to  a ll ou r d a ta  is  ob ta ined  w ith an e x p re s s io n  of the fo rm

E = (a + a 'm ) x + b + b 'm  (1)

w h e re  E is  th e  k in e tic  en e rg y  of th e  f ra g m e n t, m  is  the  m a s s ,  x th e  p u lse  
h e ig h t and a, a ' ,  b and b ' a r e  c o n s ta n ts .  We shou ld  no te  th a t th e r e  is  no 
ju s t if ic a tio n  fo r  u s in g  su ch  an  e x p re s s io n  o u ts id e  the  ra n g e  of m a s s e s  and 
e n e rg ie s  c o n s id e re d  h e re  o r  fo r  d e te c to rs  o p e ra te d  o u ts id e  th e  s a tu ra t io n  
re g io n  of p u lse  he ig h t v e r s u s  b ia s .  ■ .

In  the  p re s e n t  study , the  v a lu e s  of the  c o n s ta n ts  of E q . (1) m ay  be ob
ta in ed  fo r  each  d e te c to r  u sed  d ire c tly  f ro m  p u lse  heigh t v e r s u s  en e rg y  da ta  
such as that shown in F ig . 4. It would be im p ra c tic a l to c a r ry  out such m e as
u re m e n ts  fo r  e v e ry  d e te c to r  to  be. u sed  fo r  f is s io n  f ra g m e n t e n e rg y  d e t e r 
m in a t io n s .  T hus a m e th o d  h a s  b e e n  d e v e lo p e d  [8] f o r  o b ta in in g  p r e c is e  
v a lu e s  of the  c o n s ta n ts  f ro m  a p u ls e -h e ig h t s p e c tru m  of C f2 5 2  sp o n tan eo u s  
f is s io n  o r  U235 th e rm a l-n e u t ro n  f is s io n  f ra g m e n ts .

The f ra g m e n t en e rg y  s p e c tru m  is  u sed  to  define two p u lse  h e ig h ts  th a t 
we w ill c a ll PL and P H . T he p u lse  h e igh t PL c o rre sp o n d s  to  th e  m id -p o in t 
betw een  the 3 /4  m ax im um  po in ts of the  ligh t frag m en t peak; the p u lse -h e ig h t 
р н to  the  m idpo in t b e tw een  the  3 /4  m ax im u m  p o in ts  in  the  heavy  f ra g m e n t 
p eak . As d isc u s se d  above, the  b ro m in e  and iod ine e n e rg ie s  co rre sp o n d in g  
to  e a c h  p u ls e  h e ig h t ca n  be  d e te r m in e d .  T h e se  th e n  b e c o m e  " u n iv e r s a l "  
e n e rg ie s  fo r  th e  ty p e s  of d e te c to r s  u se d  in  th is  w ork , and ca n  be u se d  to  
s e t  up fo u r s im u lta n eo u s  eq u a tio n s fo r  ev a lu a tio n  of the  co n s tan ts  of E q .( l ) .  
T h e se  ev a lu a tio n s  have b ee n  c a r r ie d  out fo r  C f  252 and U235 f ra g m e n ts , fo r  
each  of s e v e ra l  d e te c to rs . B est va lu es of the constan ts  of E q .( l ) ,  ex p re ssed  
in  te rm s  of P L and P H, a re  given fo r  each  of the two f iss io n  ca se s  in  Table I.

F ro m  a d e te rm in a tio n  o f P L and P H fo r  one of th e s e  tw o c a s e s  u n d e r 
the  exact conditions of any ex p e rim en t, the n u m e rica l va lues  of the éonstan ts 
a, a ' ,  b and b ' can  th e n  be d e te rm in e d  f o r  th e  d e te c to r ,  s o u rc e  and e le c 
tr o n ic  m e a s u r in g  s y s te m  b e in g  u se d . It i s  im p o r ta n t  th a t th e  c a l ib ra t in g  
f ra g m e n ts  be exposed  to  the  sa m e  e ffec tiv e  a b s o rb e r  th ic k n e s s  (so u rce  plus 
backing) as the  fra g m e n ts  being  s tu d ied  in  the  ex p e r im e n t. .

E F F E C T S  OF NOT CO RRECTING  FO R  THE MASS D EPEN D EN C E 
OF THE P U L SE -H E IG H T  D E F E C T

The d e te c to r  c a lib ra tio n  m ethod th a t has g en e ra lly  been  used h e re to fo re  
invo lved  f ittin g  th e  p u ls e -h e ig h t s p e c tru m  to an  e n e rg y  s p e c tru m  ob ta in ed  
f ro m  tim e -o f-f lig h t ve lo c ity  m e a su re m e n ts . T his ca lib ra tio n  method fails to 
c o r r e c t  p ro p e r ly  fo r  th e  m a s s  dependence  of the  p u lse -h e ig h t d e fe c t. It is  
of in te r e s t  th e re fo re  to  com pare  the r e s u lts  obtained from  the usua l app rox i
m ate  ca lib ra tio n  p ro ce d u re  w ith tha t outlined h e re .
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TABLE I .
i ' -

C O N STA N TS IN  TH E  E N E R G Y  C A L IB R A T IO N  E Q U A T IO N ,
E  = (a + a 'm )x  + b  + b 'm  

T h e  c o n s ta n ts  a r e  e x p r e s s e d  in  t e r m s  of th e  
o b s e r v e d  p u ls e  h e ig h ts  P l an d  P h th a t  c o r r e s p o n d  to  th e  m id - p o in ts  

b e tw e e n  th e  3 /4 - m a x im u m  p o in ts  in  th e  l ig h t  (L) and  h e a v y  (H) g ro u p s  
r e s p e c t i v e ly .  C o n s ta n ts  a r e  g iv e n  f o r  b o th  C f 252 sp o n ta n e o u s  f i s s io n  

and  U235 th e r m a l - n e u t r o n - in d u c e d  f i s s io n .

C f 252 . u 235

24.0203 30. 9734
a -------------- a -  —---------

Л -Ph Pl -P h

* . 0.03574 . 0.04596
a = — -------- a -  —— - —

PL-Ph PL "  PH

b = 89 .6083-aP L b = 87.8626 -  аРь

b '=  0 .1 3 7 0 -a'PL b' = 0 .1345-a 'P L

The dashed  cu rve  of F ig . 6a re p re s e n ts  the p o st-n eu tro n  energy  sp ec tru m  
of fra g m en ts  fro m  the th e rm a l-n e u tro n - in d u c e d  f iss io n  of U235, derived  from  
th e  t im e -o f - f l ig h t d a ta  of M ilton  and F r a s e r .  The so lid  cu rv e  is  a s im i la r  
s p e c tru m  m e a s u re d  w ith  a se m ic o n d u c to r  d e te c to r .  F o r  ev a lu a tio n  of the  
e f fe c t of m a s s  d e p e n d e n c e  on ly , w ith o u t r e g a r d  to  a b s o lu te  e n e r g ie s ,  we 
have u sed  as  the c a lib ra tio n  fo r  th is  sp e c tru m  a s in g le  p u lse -h e ig h t-v e r s u s -  
e n e rg y  l in e , w h ich  i s  d e fin e d  by a s s ig n in g  th e  a v e ra g e  l ig h t -  and  h e a v y -  
f ra g m e n t e n e rg ie s  to  th e  a v e ra g e  l ig h t -  and h e a v y - fra g m e n t p u lse  h e ig h ts  
re sp e c tiv e ly . The two s e ts  of d a ta  a r e  n o rm a lize d  to  the sam e to ta l num ber 
of coun ts. We see  th a t the cu rv es  based  on tim e-o f-f lig h t re s u lts  a re  no tice
ab ly  b ro a d e r  th a n  th o se  ta k e n  w ith  s o lid -s ta te  d e te c to r s .  F ig u re  6b show s 
th e  sa m e  co m p ariso n  a f te r  a su itab le  m a ss  dependent en e rg y  ca lib ra tio n  had 
b een  app lied  to  th e  s o l id - s ta te  d e te c to r  r e s u l t s ,  bu t w ith  th e  sa m e  ab so lu te  
n o rm a liz a tio n  to  tim e -o f- f l ig h t  d a ta . ..

A c o m p a riso n  of th e  a v e ra g e  to ta l  k in e tic  en e rg y  a s  a function  of m a ss  
n u m b e r , c a lc u la te d  f ro m  th e  s in g le  l in e  c a l ib r a t io n  and  f r o m  th e  m a s s -  
dependent c a lib ra tio n , is  g iven in  F ig . 7a. We se e  th a t the effect of the m ass 
d ep en d en t p u lse -h e ig h t d e fe c t is  to  c a u se  an  a p p a re n t in c r e a s e  in  th e  lo w er 
e n e rg ie s  and an  a p p a re n t d e c r e a s e  in  th e  h ig h e r  e n e rg ie s .  The m agn itude  
of the  k in e tic  en e rg y  dip at sy m m e try  is  ap p a ren tly  d im in ished  and the slope 
of th e  w ings of th e  c u rv e  d e c r e a s e d .  F in a lly , F ig . 7b show s a c o m p a riso n  
of th e  se co n d  c e n t r a l  m o m e n ts , ct, of th e  to ta l  e n e rg y  d is t r ib u t io n  a s  
a fu n c tio n  of m a s s  n u m b e r, (cr2 = (E2 )avg - ( E avg)2 ). S in ce  th e  m a s s  d e 
penden t p u lse -h e ig h t d e fe c t te n d s  to  re d u c e  h igh e n e rg ie s  and in c re a s e  low 
e n e rg ie s  it  is  not s u r p r i s in g  th a t it  a lso  c a u se s  <t to  a p p e a r  s m a l le r .
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Fig. 6

Effect of mass-dependent energy calibration in single-fragment kinetic energies.
Dashed curves show the single-fragment energy spectrum obtained from time-of-flight data [16]; 

solid curves show the same spectrum obtained from semiconductor detector data.
For (à), a single line, mass-independent energy calibration was used for the semiconductor detector data; 

for (b), the mass dependent calibration was used.
(To demonstrate this effect, the absolute energies were normalized to the time-of-flight values and 

are somewhat lower than the best values obtained from the heavy-ion calibrations. )

The co m p ariso n s  of F ig s . 6 and 7 show the im p o rta n ce  of using  a m a s s -  
dependent en e rg y  c a lib ra tio n . The co n s tan ts  of T able I th a t deriv ed  d ire c tly  
f ro m  heavy  ion  m e a s u re m e n ts  give v a lu e s  fo r  the  ab so lu te  f ra g m e n t e n e r 
g ie s  th a t a re  s lig h tly  h ig h e r  than  those  show n in  F ig s . 6 and 7. The apparen t 
d isc re p a n c y  betw een the ab so lu te  e n e rg ie s  based* on heavy-ion  m easu rem en ts  
and th o se  b ased  on the  tim e -o f- f l ig h t d a ta  of M ILTON and FRA SER [16] is  
show n in  F ig . 8 . F o r  C f252 the double en e rg y  m e a su re m e n ts  w ith s o lid -s ta te  
d e te c to rs  u sing  the  c a lib ra tio n  m ethod ou tlined  above a re  in  good ag reem en t 
w ith  e n e rg ie s  d e r iv e d  f ro m  th e  t im e -o f - f l ig h t  f ra g m e n t v e lo c ity  m e a s u r e 
m e n ts  of.W HETSTONE [18]. T h e se  d if fe re n c e s  a r e  b e liev e d  to  a r i s e  f ro m  
v e lo c ity  ta il in g  e ffe c ts  in  the  tim e-o f-f lig h t m e a s u re m e n ts .

In c lu s io n  of the  m a ss  dependen t en e rg y  c a lib ra tio n  te n d s to  have a v e ry  
sm a ll effect in  frag m en t m a ss  d is tr ib u tio n s  derived  from  c o rre la te d  fragm ent 
k in e tic  en ergy  m e a su re m e n ts  s in c e  the  p u lse -h e ig h t d e fec ts  fo r  the t.wo f ra g 
m e n ts  tend  to  c a n c e l one a n o th e r  in  th é  c a lc u la t io n  of th e  m a s s  r a t io .  On
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. MASS NUMBER

Effect of mass-dependent energy calibration (a) in total kinetic energy and 
(b) in the variance of the total kinetic energy distributions, as functions of mass. 
Dashed curves give results based on a singlerline, mass-independent calibration; 

solid curves give results based on the mass-dependent calibration.
As in Fig. 6, absolute energies were normalized to tim e-of-flight values 

and are somewhat lower than the best values obtained from heavy-ion calibrations.

the  o th e r  hand d e te rm in a tio n  of m a ss  ra t io s  by s im u ltaneous m easu rem en t of 
f ra g m e n t m a s s  and v e lo c ity  is  q u ite  s e n s it iv e  to  th e  e n e rg y  c a lib ra t io n  [8]. 
I t is  im p o r ta n t  to  no te  th a t r e p r e s e n ta t io n s  of m a s s  and e n e rg y  o th e r  th a n  
th o se  d is c u s s e d  h e r e  m a y  be m o d if ie d  s ig n if ic a n tly  by  in c lu s io n  of a  m a s s  
d ep e n d en t e n e rg y  c a lib ra t io n .
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• Fig. 8

Comparison of the average total fragment kinetic energy as a function of heavy fragment mass 
derived from tim e-of-flight fragment velocity measurements with those derived from 

direct kinetic energy measurements using the calibration procedure outlined in this paper. 
The double energy measurements shown are from work by H.W. Schmitt, J.H. Neiler and 

F.J. Walter to be published.
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DISCUSSION .

N. FEA T H E R : The c o m p a riso n  of the m a ss  d is tr ib u tio n s  in  b ina ry  and 
a lp h a -p a r t ic le -a c c o m p a n ie d  f is s io n  w as m ad e  by S ch m itt e t á l : be fo re  the 
c a l ib r a t io n  of s o l i d - s t a t e  d e te c to r s  w as c a r r i e d  o u t. In  y o u r  v ie w , is  i t  
l ik e ly  th a t  th e  p u b lis h e d  r e s u l t s  n ee d  s ig n if ic a n t  c o r r e c t io n ?  ^

W. GIBSON: The m a ss  dependence of the p u lse -h e ig h t ca lib ra tio n  should 
have only a v e r y  sm a ll  e ffec t on th e se  m a ss  d is tr ib u tio n s  since  m a ss  ra tio s  
d e te rm in e d  by d o u b le -e n e rg y  m e a s u re m e n ts  a r e  o b ta in ed  by ta k in g  r a t io s  
of e n e rg ie s .  T hus, the p u lse -h e ig h t defec t c a n ce ls  to  f i r s t  o r d e r . ' The pub
lis h e d  r e s u l t s  shou ld  no t, th e re fo r e ,  need s ig n ific an t c o r re c tio n . It should 
be n o ted , h o w ev e r, th a t m a s s  d is t r ib u t io n s  d e te rm in e d  fro m  s im u ltan eo u s 
m e a su re m e n t of f ra g m e n t en e rg y  and v e lo c ity  a re  e x tre m e ly  se n s itiv e  to the 
d e ta ils  of the c a lib ra t io n  p ro c e d u re . As im p lied  by the r e s u l ts  re p o r te d  in 
th e  p a p e r s  p r e s e n te d  by S te in 1 and S ig n a rb ie u x 2 , the  m a s s  dependence of 
th e  p u ls e -h e ig h t d e fe c t is  im p o r ta n t  in  c a s e s  of th is  ty p e .

J .  DABBS: R e ce n tly , a t O ak R idge, W. W.  W a lk e r, C . D .  M oak and I 
m e a s u r e d  th e  r e s p o n s e  o f g e rm a n iu m  s u r f a c e - b a r r i e r  d e te c to r s  a t 
77°K in  the sam e m a n n er as th a t d e s c r ib e d  by D r. G ibson. The pu lse-he igh t 
d e fe c t w as in  g e n e ra l so m ew h at s m a l le r  and the o b se rv e d  re so lu tio n  so m e
w hat p o o r e r  than  in  s il ic o n , a lthough  the  l a t t e r  e ffec t m ay  have been  due to 
th e  p a r t i c u la r  s u r f a c e  c o n d itio n s  o b ta in in g  in  th e  s ix  d e te c to rs  m e a s u re d . 
T h e  l i n e a r i t y  o f th e  p u l s e - h e ig h t - v e r s u s - e n e r g y  c u r v e s  w as  e x c e l le n t .

M. SOWINSKI: I sh o u ld  be in te r e s te d  to  h e a r  D r . G ib so n 's  v iew s on 
th e  u se  o f s e m i - c o n d u c to r . s u r f a c e - b a r r i e r  d e te c to r s  fo r  m ak in g  p r e c is e  
m e a su re m e n ts  of the en e rg y  d is tr ib u tio n  of f is s io n  frag m en ts . We have also 
m ade som e m e a su re m e n ts  of th is  kind and our re su lts  indicate that the m ulti
p lica tio n  e ffec ts  of the ch a rg es  — appearing  in  the form  of h igh-energy  ta ils , 
peak  b ro ad e n in g  and s p e c tru m  sh if t — a re  m u ch  lo w e r  than  3 X Ю4 V /c m .

W. GIBSON: T he d if fe re n c e s  b e tw een  d iffu se  d e te c to rs  and s u r fa c e -  
b a r r i e r  d e te c to rs  a p p e a r  in  w hat I in d ica ted  as R egion I. In the ca se  of d if
fu se  d e te c to rs  a c o n s ta n t p u lse -h e ig h t-v e r s u s - f ie ld  dependence is  n o rm ally  
re a c h e d  a t h ig h e r  fie ld s  than  in  the c a se  of s u r f a c e - b a r r ie r  d e te c to rs . That 
is  one d if fe re n c e . ■ T h is  is  a so m ew h at v a r ia b le  fa c to r  as betw een  d iffe ren t 
d if fu se -d e te c to rs  and i t  is  p ro b ab ly  re la te d  to  the lo w er life tim e  a t the fron t 
s u r fa c e  of the  d e te c to r  in tro d u c e d  d u r in g  the d iffu s io n . In add itio n , th e re

1 STEIN, W .E ., "Simultaneous velocity and energy measurement of fission fragments”, these Pro
ceedings ^ .

2 SIGNARBIEUX, C. et RIBRAG, M. , «  Etude des spectres en masse des fragments de fission après
émission neutronique prompte » ,  these Proceedings Ь



5 4 6 H.W.  SCHMITT et al.

a r e  c o n s id e ra b le  d if fe re n c e s  c o r re s p o n d in g  to  the  o n se t of m u ltip lic a tio n . 
As w as in d ic a ted , the type of m u ltip lic a tio n  is  a lso  v e ry  d iffe ren t. We have 
a lso  s e e n  m u lt ip lic a tio n  in  s u r f a c e - b a r r i e r  d e te c to rs  in  v e ry  low  fie ld s  -  
a s  low  as  1 X 104 V / c m  — bu t by  su ita b le  s u r fa c e  cond ition ing  th is  m u lt i
p lic a tio n  o n se t cou ld  u su a lly  be m oved  up to  fie ld  s tre n g th s  of the o rd e r  of 
3 o r  4 X 104 ; in  som e c a s e s  i t  could  be m oved to fie ld  s tre n g th s  com parab le 
to  th e  o n se t of m u ltip lic a tio n  fo r  d iffu se  d e te c to rs .  I fu lly  a g re e  th a t th is  
in tro d u c e s  an ad d itio n a l co m p lic a tio n  and one th a t u s e rs  of s u r f a c e -b a r r ie r  
d e te c to rs  should  be aw are  of. I do not w ant to  take s id e s  in th is  question of 
w h e th e r  one should  u se  d iffu se  d e c te c to rs  o r  s u r f a c e - b a r r ie r  d e te c to rs , but 
p e rso n a lly  I u se  d iffuse d e te c to rs .

M. SOWINSKI: At w hat f is s io n - f ra g m e n t  do ses did you o b se rv e  d e te r 
io r a t io n  e f f e c ts  in  th e  s p e c t r o m e t r i c  c h a r a c t e r i s t i c s  of y o u r  d e te c to r s ?

W . GIBSON: T he flux  s t r e n g th  a t w h ich  ra d ia t io n  d am age a p p e a rs  is  
v e ry  se n s itiv e  to  the fie ld  in  the d e te c to r , i . e .  to the field  in  which the 
c h a rg e s  a re  co lle c te d . By o p e ra tin g  a t h ig h e r  co llec tin g  fie ld s one can to 
le r a te  f ro m  a fa c to r  of 10 to a s  m uch  as a fa c to r  of 100 m o re  p a r t ic le s  b e
fo re  d is to r tio n  of the sp e c tru m  a p p e a rs . T h is is  p erh ap s ano ther argum ent 
in  fa v o u r  of u s in g  d iffu se  d e te c to r s  s in c e  th e y  can  be o p e ra te d  r e l ia b ly  a t 
h ig h e r  f ie ld  s t r e n g th s .  On the  q u e s tio n  of the po in t a t w hich  the  ra d ia tio n  
dam ag e a p p e a r s ,  we have s e e n  d is to r t io n s  in  s u r f a c e - b a r r i e r  d e te c to rs  at 
f lu x es a s  low  as  106 bu t n o rm a lly  th ey  do not a p p e a r  u n til th e re  is  an in te 
g ra te d  n u m b e r  of p a r t i c le s  of the  o r d e r  of 108 o r  109/cm 2 in  the d e te c to r . 
We have u se d  v e r y - h ig h - f ie ld  d iffu se  d e te c to rs  fo r  in te g ra te d  f is s io n -  
f ra g m e n t in te n s it ie s ,  up  to  abou t a few  t im e s  1010.
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FISSION-FRAGMENT ANGULAR, ENERGY, AND MASS DIVISION CORRELATIONS FOR THE U234 (d,pf) 
REACTION. The fission of the compound nucleus U235 in the neighbourhood of its fission threshold has been 
studied by means of the U234 (d.pf) reaction. A three-parameter analyser was used to record simultaneously 
the two fission-fragment kinetic energies and the proton energy for each coincident event. The excitation 
energy at which fission occurs is defined by the kinetic energy of the stripped.proton. The variation of angular 
anisotropy with excitation energy shows considerably more structure than that obtained by Lamphere for the 
same nucleus resulting from fast-neutron bombardment of U234. . At least eight fission channels at the saddle 
point have been observed for the energy region between threshold and 2 MeV above threshold. Nilsson-type 
calculations of single particle energies for deformed nuclei have been made for the larger deformations more 
nearly describing the saddle-point configuration. The single particle states identified by Lamphere are con
sistent with those calculated to be close to the Fermi surface for reasonable saddle-point deformations.

The primary motivation for this experiment was to search for a possible correlation between mass 
asymmetry and angular anisotropy. Mass yields obtained from the correlated fragment energies show no vari
ation of the anisotropy with mass ratio, in contrast with experiments where the excitation energy at which 
fission is occurring is not fixed and where a dependence of anisotropy on mass ratio has been observed. There 
is therefore no evidence from anisotropy measurements that the properties of the saddle point influence the 
final mass division. The average total kinetic energy release in fission varies by less than 0.5% for the different 
saddle-point channels observed. The variation of total kinetic energy with mass ratio has also been investigated.

CORRÉLATION DES ANGLES, DES ÉNERGIES ET DES MASSES POUR LES FRAGMENTS DE FISSION 
PRODUITS PAR LA RÉACTION 234U(d,pf). Les auteurs ont étudié la fission du noyau composé 235U au voisinage 
de son seuil de fission par la réaction 234U(d,pf). A l’aide d’un analyseur à trois paramètres ils ont enregistré 
simultanément les énergies cinétiques des deux fragments de fission et l’énergie du proton pour chaque coïnci
dence. L’énergie d’excitation pour laquelle la fission se produit est définie par l’énergie cinétique du proton 
libéré. Les variations de l’anisotropie angulaire selon l’énergie d’excitation ont une structure beaucoup plus 
nette que celle que Lamphère a obtenue pour le même moyau, en bombardant 234U par des neutrons rapides. 
Les auteurs ont observé au moins huit voies de fission au point d’étranglement dans la région des énergies com
prises entre le seuil et 2 MeV au-dessus du seuil. Ils ont calculé (calculs de type Nilsson) des énergies de 
particules isolées pour des noyaux déformés dans le cas de déformations plus grandes qui dorment une description 
pius précise de la configuration au point d’étranglement. Les états d’une particule isolée identifiés par Lamphère 
sont en accord avec ceux dont on a trouvé par le calcul qu’ils sont voisins de la surface de Fermi pour des dé
formations raisonnables au point d’étranglement.

Ces expériences avaient primitivement pour but de rechercher s’il n’y avait pas une corrélation entre 
l’asymétrie de masse et l’anisotropie angulaire. Les rendements selon la masse obtenus à partir des énergies 
de fragments en corrélation ne font apparaître aucune variation de l’anisotropie selon le rapport des masses, 
contrairement à ce que se passe dans les expériences où l’on ne fixe pas l’énergie d’excitation à laquelle la 

.fission a lieu (expériences où l’on observe effectivement une variation de l’anisotropie selon le rapport des

* Work supported in part by the United States Atomic Energy Commission.
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masses). On ne saurait donc affirmer, d'après les mesures de l'anisotropie, que les propriétés du point d’étrangle
ment influencent la répartition finale des masses. La moyenne de l'énergie cinétique totale libérée au cours 
de la fission varie dans une proportion inférieure à 0,5% pour les différentes voies à l'étranglement observées. 
Les auteurs ont aussi étudié la variation de l'énergie cinétique totale en fonction du rapport des masses.

КОРРЕЛЯЦИЯ МЕЖДУ РАСПРЕДЕЛЕНИЕМ ОСКОЛКОВ ДЕЛЕНИЯ ПО УГЛУ, ПО 
ЭНЕРГИИ И ПО МАССЕ В РЕЗУЛЬТАТЕ РЕАКЦИЙ (d, pf) УРАНА-234. Деление сложного 
ядра урана-235 при приближении к порогу его деления изучалось при помощи реакции (d, pf) 
урана-234. В целях одновременной регистрации для каждого совпадающего события двух 
кинетических энергий осколков деления и энергий протона был использован трехпараметровый 
анализатор. Энергия возбуждения, при которой происходит деление, определяется кинети
ческой энергией срыва протона. Изменение угловой анизотропии в зависимости от энергии 
возбуждения указывает на значительно большую зависимость от структуры, чем это было 
получено Ламфиром для того же ядра в результате бомбардировки урана-234 быстрыми ней
тронами. В седловине наблюдалось по меньшей мере восемь каналов деления для интервала 
энергии между порогом и 2 Мэв свыше порога. Для более значительных деформаций, более 
т.очно описывающих конфигурацию седловины, оыли проделаны расчеты типа нилссона для 
энергии одиночной частицы для деформированного ядра. Состояния одиночной частицы, выяв
ленные Ламфиром, совместимы с подсчитанными состояниями, приолижающимися к поверх
ности Ферми для ограниченных деформаций седловины. • ■

Главной причиной для проведения этого эксперимента было стремление изыскать воз
можную корреляцию между асимметрией массы и угловой анизотропией. Выходы массы, по
лученные' из коррелированных энергий осколков, не указывают на изменение анизотропии в 
зависимости от массового соотношения в противоположность экспериментам, в которых энер
гия возбуждения, при которой происходит деление, не является постоянной, и при которой 
наблюдалась зависимость анизотропии от массового соотношения. Поэтому измерения ани
зотропии не дают указаний на то, что свойства седловины влияют на окончательное распре
деление массы . Среднее общее высвобождение кинетической энергии в процессе деления 
изменяется в пределах менее чем 0,5% для различных наблюдавшихся в седловине каналов. 
Было обследовано также изменение общей кинетической энергии в зависимости от массового 
соотношения. .

CORRELACIONES ENTRE LA DISTRIBUCION ANGULAR, LA ENERGIA Y LA DIVISION MASICA DE LOS 
FRAGMENTOS EN LA REACCION 234 U ( d, pf). Los autores han estudiado la fisión del núcleo compuesto de 235U 
en las proximidades del umbral de fisión, recurriendo a la reacción 234U (d,pf). Emplearon un analizador 
de tres parámetros para registrar simultáneamente las energías cinéticas de los dos fragmentos de fisión y la 
energía protónica correspondientes a cada coincidencia. La energía de excitación a que se produce la fisión 
queda definida por la energía cinética.del protón liberado. La variación de la anisotropfa angular con la 
energía de excitación se caracteriza por una mayor estructuración que la obtenida por Lamphere para el mismo 
núcleo, resultante del bombardeo de 234U con neutrones rápidos. Para el intervalo de energías comprendido 
entre la de umbral y 2 MeV por encima de ésta, se han observado por lo menos ocho canales de fisión en el 
punto de estrangulación. Se han calculado por el método de Nilsson lás energías de las diversas partículas, . 
correspondientes a los núcleos deformados, para las deformaciones más acusadas que describen con mayor 
aproximación la configuración del punto de estrangulación. Los estados de las partículas individúales identi
ficados por Lamphere son compatibles con los que se consideran próximos a la superficie de Fermi en el caso 
de deformaciones razonables del punto de estrangulación.

Este experimento se llevó a cabo con el propósito principal de encontrar una posible relación entre la 
asimetría.másica y la anisotropfa angular. Los rendimientos másicos deducidos de las energías correspondientes 
de los fragmentos no revelan ninguna variación de la anisotropfa en función de la razón másica, a diferencia 
de lo que ocurre en los experimentos en los que no queda fijada la energía de excitación a que se produce 
la fisión y en los que se ha observado lina variación de la anisotropfa en función de esa razón másica. Por 
tanto, las mediciones de la anisotropfa no proporcionan pruebas de que les propiedades del punto de estrangula
ción influyen sobre la división final de las masas. El promedio de la energfa cinética total liberada en la 
fisión varía en menos del 0,5% para los distintos canales observados en el punto de estrangulación. También 
se ha estudiado la variación de la energfa cinética total en función de la razón másica.
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IN TR O D U C TIO N  _ .

In the  e a r l ie s t  in v e s tig a tio n s  [1-3] of the  an g u la r  d is tr ib u tio n  of fis s io n  
f ra g m e n ts , a dependence of th e  a n g u la r  an iso tro p y  on the  m a s s  a s y m m e try  
w as no ted . At the  tim e  of the developm ent of the th e o ry  of f iss io n -fra g m en t 
a n g u la r  d is t r ib u t io n s  i t  w as re c o g n iz e d  th a t th is  d ep en d en ce  of a n iso tro p y  
on m a s s  a s y m m e try  m ig h t no t be a  d ir e c t  dep en d en ce , bu t on ly  r e f le c t  the  
fa c t th a t f is s io n  w as o c c u r r in g  a t a  v a r ie ty  of ex c ita tio n  e n e rg ie s  depending 
on th e  n u m b e r  of n e u tro n s  e m itte d  b e fo re  f is s io n  [4] . The o b se rv e d  tre n d  
[1 -3 ] of la r g e r  a n iso tro p ie s  with in c re a s in g  m a ss  a sy m m e try  was co n sis ten t 
w ith  th is  ex p lan a tio n , a s  th e  a n iso tro p y  is  l a r g e r  f o r  f is s io n  o c c u r r in g  a t 
lo w e r  ex c ita tio n  e n e rg ie s  and it is  known th a t a s y m m e tr ic  f is s io n  p re d o m i
n a te s  a t low  ex c ita tio n  e n e rg ie s .  A t e s t  of th is  p ro p o sed  ex p lan a tio n  would 
h o w ev e r be h igh ly  d e s i r a b le .  A m e a s u re m e n t of th e  m a s s - a s y m m e tr y  d e 
pendence of f is s io n -f ra g m e n t an iso tro p y  fo r a sy s tem  w here  f iss io n  can only 
o c c u r  a t a  un ique e x c ita tio n  e n e rg y  would p ro v id e  su ch  a te s t ,  a s  h a s  been  
su g g e s te d  by H A LP E R N  [5] . A p a r t f ro m  a n s w e rin g  th e  q u e s tio n  a s  to  
w h e th e r the  o b se rv e d  effec t is  due to  m u ltich an ce  f is s io n  (fis s io n  o cc u rrin g  
a t a v a r ie ty  of ex c ita tio n  en e rg ie s ) , the p re se n c e  o r  absence of a m a s s - ra tio  
dependence of an iso tro p y  a t a unique ex c ita tio n  en e rg y  m igh t have im p o rtan t 
im p lic a tio n s  co n c e rn in g  th e  s ta g e  of th e  f is s io n  p r o c e s s  a t w hich th e  m a s s  
d is t r ib u t io n  is  d e te rm in e d . S ince th e  f ra g m e n t a n g u la r  d is t r ib u t io n  is  b e 
lie v e d  to  be  d e te rm in e d  by n u c le a r  p r o p e r t ie s  a t th e  sa d d le  po in t [6]-, th e  
p r e s e n c e  of a dep en d en ce  of a n iso tro p y  on m a s s  ra tio  m ig h t im p ly  th a t th e  
fa c to rs  th a t d e te rm in e  the fina l m a ss  d is tr ib u tio n  a re  a lre a d y  becom ing o p e r
a tiv e  a t th is  e a r ly  s tag e  of developm ent of the f iss io n  p ro c e s s .  ,

One e x p e rim en ta l app roach  to the p rob lem  of studying f iss io n  at-a-unique 
e x c ita tio n  e n e rg y  is  to  s tudy  f is s io n  induced by m o n o -e n e rg e tic  n eu tro n s  of 
l e s s  th á n  abou t 5 M eV . S e v e ra l  su c h  s tu d ie s  h av e  b e e n  a t te m p te d  [7 -9 ]

T he p r im a ry  d ifficu lty  in  th e se  e x p e rim en ts  w as la ck  of frag m en t m a ss -  
r à t io  re so lu tio n  and an  in su ffic ien t n u m b er of ev e n ts . The f o rm e r  p ro b lem  
c a n  be la r g e ly  so lv e d  by  th e  u s e  o f s e m ic o n d u c to r  d e te c to r s ,  a lth o u g h  a t 
th e  ex p e n se  of in te n s ity  c o m p a re d  to  th e  e m u ls io n  te c h n iq u e . T he seco n d  
p ro b le m  is  m o re  p e r s i s te n t ,  bu t c o n s id e ra b le  im p ro v e m e n t is  p o s s ib le  by  
exp lo iting  the  (d, pf) re a c tio n . The (d, p) re a c tio n  is  a m echan ism  fo r  adding 
a n eu tro n , e i th e r  bound o r  unbound, to  a ta rg e t  n u c le u s . T h is  re a c tio n  has 
been  u sed  by NORTHROP et a l. [10] to  study f is s io n  in  the ex c ita tio n  energy  
re g io n  c o rre sp o n d in g  to  c a p tu re  of a  bound n e u tro n . The. c a p tu re  of an u n 
bound n e u tro n  by  a t a r g e t  th ro u g h  a  (d, p) r e a c tio n  is  in  m an y  r e s p e c ts  
s im i la r  to  b o m b ard m en t of the  ta rg e t  by M eV -energy  n e u tro n s . By ex am in 
in g  f is s io n  f ra g m e n ts  in  t im e  c o in c id e n c e  w ith  p ro to n s  o f a  g iv e n  e n e rg y , 
th e  e x c ita tio n  e n e rg y  of th e  f is s io n in g  n u c le u s  can  be d e te rm in e d . By 
v a ry in g  th e  p ro to n  e n e rg y  a c c e p te d , th e  e x c ita t io n  e n e rg y  d e p e n d e n c e  of 
f is s io n -f ra g m e n t an g u la r d is tr ib u tio n s , m a ss  d is tr ib u tio n s  and kinetic  energy  
d is tr ib u tio n s  m a y b e  s tud ied . ' ■ 1 ... ■

EX PERIM EN TAL PROCEDURE : '

T he f is s io n in g  n u c leu s U235 w as p roduced  by m ean s of th e  U234^ ,  p) r e 
a c tio n  u s in g  13 MeV d e u te ro n s  f ro m  the  A rgonne tan d em  Van de G ra aff  a c -
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c e lé r a to r .  The p ro to n  d e te c to r  w as p la ce d  a t an angle of 90° w ith re s p e c t  
to  th e  in c id e n t d e u te r o n b e a m .  T h is  an g le  w as ch o sen  on th e  b a s is  of an 
e a r l i e r  e x p lo ra to ry  e x p e r im e n t th a t show ed th a t th e  m ax im u m  p ro to n  y ie ld  
o c c u r re d  a t about th is  an g le . The lo ca tio n  of the f is s io n -fra g m e n t d e te c to rs  
is  governed  by th e  lo c a tio n  of the  sy m m e try  ax is  d e s c r ib in g  the d is tr ib u tio n  
of an g u la r m om entum  v e c to rs  in the U235 in te rm ed ia te  nucleus. The d irec tio n  
of the  sy m m e try  ax is w ith re s p e c t  to  the p ro to n  d ire c tio n  depends on c e r ta in  
d e ta i ls  o f th e  n u c le a r  in te ra c t io n .  We a r e  in d eb ted  to  GIBBS and G R IFFIN  
[ l l ]  fo r  p ro v id in g  us w ith sa m p le  d is to r te d  w ave c a lc u la tio n s  th a t give the  
sy m m e try  ax is  a s  a function  of p ro to n  an g le . T h ese  ca lcu la tio n s re v e a l tha t 
f o r  p ro to n  a n g le s  (w ith r e s p e c t  to  th e  in c id e n t d e u te ro n  b ea m  d ire c tio n )  of 
l e s s  th a n  a p p ro x im a te ly  90° the  sy m m e try  ax is  d if fe rs  f ro m  th e  re c o il  ax is 
dep en d in g  on th e  o r b i ta l  a n g u la r  m o m e n tu m  t r a n s f e r .  A t p ro to n  a n g le s  of 
90° o r  m o re  th e  sy m m e try  ax is  n e a r ly  co in c id e s  w ith th e  r e c o il  ax is  and is  
e s se n tia lly  independent of the  an g u la r m om entum  tr a n s f e r .  At a p ro ton  angle 
of- 90° th e  r e c o i l  a x is  (and p r e s u m a b ly  th e  s y m m e tr y  a x is )  is  a t  a p p r o x i
m a te ly  330° w ith  r e s p e c t  to  th e  b e a m . T h e  p a i r  o f f is s io n  d e te c to r s  w as 
p la c e d  e i th e r  a t 145° and  325°, r e p r e s e n t in g  a  m e a s u r e m e n t  v e r y  n e a r ly  
p a r a l le l  to the re c o il  d ire c tio n , o r  a t 55° and 235°, re p re se n tin g  a m e a s u re 
m e n t v e r y  n e a r ly  p e r p e n d ic u la r  to  th e  r e c o i l  d ir e c t io n .  ' T he d e te c to r  a r 
ra n g e m e n t is  i l lu s t r a te d  s c h e m a tic a lly  in  F ig .  1. A: b lo ck  d ia g ra m  fo r  th e  
e le c tro n ic s  u se d  is  a lso  show n in  th is  f ig u re .  T he d e ta ils  of th e  d a ta  c o l
le c tio n  sy s te m  w ill be d e s c r ib e d  e ls e w h e re  [12] . .

RESU LTS

A to ta l  of 16 200 n e t co in c id e n t e v e n ts  c o r re sp o n d in g  to  p ro to n s  in  th e  
e n e rg y  re g io n  of 6-11 MeV w ere  re c o rd e d  fo r  th e  co n fig u ra tio n  w ith the 
f is s io n  c o u n te rs  p a r a l le l  to  the  r e c o i l  a x is .  A to ta l  of 27 500 n e t co inciden t 
ev e n ts  w e re  o b ta in ed  w ith  th e  f is s io n  c o u n te rs , p e rp e n d ic u la r  to  th e  r e c o i l  
a x is .  T he s p e c t r a  of p ro to n s  in  co in c id e n c e  w ith  f is s io n  f ra g m e n ts  a t th e  
tw o an g le s  a r e  show n in  F ig . 2. T he f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  ob ta ined  by 
L A M PH E R E  [13] f o r  f a s t-n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of U234 a r e  a lso  show n. 
T he re la tio n sh ip  betw een  the  p ro to n  e n e rg y  and n eu tro n  e n e rg y  is

: E n= E d - 2 . 23  - E p (1)

w h ere  a l l  q u an titie s  a re  in  the c e n tr e -o f -m a s s  sy s te m . The c e n tre -o f-m a s s  
c o r re c tio n s  a re  ap p ro x im ate ly  0 .1 5  MeV. .

. T h e  a n is o tro p y  a s  a  fu n c tio n  of p ro to n  e n e rg y  o b ta in ed  in  th e  p r e s e n t  
e x p e r im e n t  is  i l l u s t r a te d  in  F i g .3 .  No c o r r e c t io n  h a s  b ee n  m a d e  f o r  th e  
f in i te  so lid  an g le  su b te n d e d  by  th e  d e t e c to r s  (14° fo r  th e  p r o to n  d e te c to r  
and 28° fo r  the  f is s io n  d e te c to rs ) .  The a n iso tro p y  ob ta ined  by LA M PH ERE 
[13] is  a lso  i l lu s tr a te d  fo r  c o m p a r iso n . .

T he n ex t s te p  in  th e  d a ta  a n a ly s is  w as e x tra c tio n  of m a s s  y ie ld  c u rv e s  
a t the two f is s io n -f ra g m e n t d e te c to r  an g le s . T h is  tu rn ed  out to re q u ire  con
side rab le . c a re , as  the m a ss  d is tr ib u tio n s  w ere  v e ry  s teep  with a deep va lley
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Fig-1 ' •
Schematic diagram of the data tecording system.

The location of the proton and fission detectors are shown on the left-hand side of the drawing.
The proton detector remains fixed at 90° with respect to the incident deuteron beam.

One set of measurements is taken with the fission counters as indicated by the full lines, 
and a second set, corresponding to a different angle with respect to the recoil axis, 

is taken with the fission detectors at the positions indicated by the dotted lines.
The right-hand side of the drawing shows the data,recording system.

(Angles are measured clockwise from the beam direction.)

a t  s y m m e tr y .  T he m a s s  n u m b e r  is  o b ta in e d  f ro m  c o n s e rv a tio n  of l in e a r  
m o m e n tu m  y ie ld in g  th e  r e la t io n

( 2)

w h e re  Mx is  th e  m a s s  of th e  f is s io n in g  n u c leu s  and E a and Ев a r e  th e  tw o 
f is s io n - f ra g m e n t k in e tic  e n e rg ie s .  U n fo rtu n a te ly  th e  p u lse  h e ig h t f ro m  the  
d e te c to r  is  no t s im p ly  p ro p o r tio n a l  to  th e  f i s s io n - f r a g m e n t  e n e rg y . C o r 
re c tio n s  have to be m ade fo r  the  p u lse -h e ig h t defect [14 ,15] of the c o u n te rs , 
f ra g m e n t-e n e rg y  lo s s  in  the  ta rg e t  and backing m a te r ia l  and in  the d e te c to r  
window, lo s s  in  k ine tic  en e rg y  due to neu tron  em iss io n  fro m  the m oving f ra g 
m e n ts ,  and c e n tr e - o f - m a s s  s h if ts .  The c o r re c tio n  fo r  th e  p u lse -h e ig h t d e 
fe c t w as m ade  u s in g  an  e x p re s s io n  of the  fo rm

. E  = ( a + a 1M )X +b+b’M

w h e re  X is  th e  p u ls e  h e ig h t, E  and M a r e  th e  f ra g m e n t  e n e rg y  and  m a s s ,  
and a, a 1, b and b 1 a r e  c o n s ta n ts . T he fo rm  of th is  equation  h as  been  shown 
[16] to  d e s c r ib e  th e  r e s p o n s e  of s e m ic o n d u c to r  d e te c to r s  to  a  f a i r ly  w ide 
ra n g e  of h eavy  io n s and f is s io n  f ra g m e n ts . T he c o n s tan ts  w ere  d e te rm in e d  
by  th e  m e th o d  s u g g e s te d  by SCH M ITT e t  a l . [16] u s in g  c a l ib r a t io n s  p e r -
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• Fig.2

The upper part ôf the figure shows the U ^ n .f )  excitation function reported by Lamphere. .
The lower parts of the figure show the U234̂ ,  pf) fission yields at two angles 

with respect to the recoil axis. The abscissa is proportional to the proton energy, 
corresponding, to decreasing neutron energy according to the relation 

En = Ej - Ep - 2 .23 .

fo rm ed  d u ring  th e  c o u rse  of the run  using  a Cf252 spontaneous fiss io n  so u rce . 
S m a ll r e n o rm a l iz a t io n s  b e tw e en  d if fe re n t ru n s  w ere  r e q u ir e d .  T he m a s s  
r e s o lu t io n  of th is  e x p e r im e n t due to  n e u tro n  e m is s io n  f ro m  th e  f ra g m e n ts  
and th e  v a ry in g  f ra g m e n t e n e rg y  lo s s  in  th e  ta r g e t  m a te r ia l  w as e s tim a te d  
to  be  4. 0 a m u .

A m a ss  y ie ld  cu rv e  fo r  f is s io n  follow ing deu teron  cap tu re  (obtained from  
th é  "c h an c e"  even ts) is  show n in  F ig . 4. M ass y ie ld  c u rv e s  fo r  f is s io n  a c 
com panying the (d, pf) rea c tio n  w ere  e x tra c te d  fo r two pro ton  energy  reg ions, 
one c o rre sp o n d in g  to  n e u tro n  e n e rg ie s  b e tw een  0 . 65  and 1 . 2  MeV (d e s i
g n a ted  " m o s t a n is o tro p ic "  reg io n ) and th e  o th e r  c o r re s p o n d in g  to  n e u tro n  
e n e rg iè s  bétw een  1 .2  and 3 .5  MeV (d es ig n a ted  " le a s t  a n iso tro p ic "  reg io n ). 
The m a ss  y ie ld  cu rv e s  a t the  two ang les and fo r  a  given p ro to n  en ergy  reg ion  
have been folded and sum m ed to ob ta in  the m a ss  d is trib u tio n s  given in  F ig . 4. 
T h e  m a s s  d is t r ib u t io n  c u r v e s  b e fo re  fo ld in g  ex h ib ite d  good r e f le c t io n  
s y m m e tr y .

An ex a m in a tio n  of th e  d a ta  fo r  a p o s s ib le  dependence of a n g u la r  a n is o 
tro p y  on  m a s s  ra t io  w as p e r fo rm e d  by d iv id ing  th e  in a s s  y ie ld  d is tr ib u t io n  
o b ta in e d  w ith  th e  f is s io n  d e te c to r s  p a r a l le l  to  th e  r e c o i l  a x is  by  th e  m a s s  
d is tr ib u t io n  o b ta in ed  w ith  th é  f is s io n  d e te c to rs  p e rp e n d ic u la r  to  th e  r e c o i l  
a x is .  B e fo re  d iv is io n , th e  m a s s  d is tr ib u tio n s  w ere  f i r s t  fo lded , c o r re c te d  
fo r  chance , and then  av e ra g e d  o v e r  4 m a s s -u n it  in te rv a ls .  The r e s u l ts  a re  
i l l u s t r a te d  iri F ig . 5. T he e r r o r  f la g s  r e p r e s e n t  s ta n d a rd  d e v ia tio n s  due to
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• ' • Fig.3

The upper part of the figure shows the angular anisotropy as a function of neutron energy 
obtained by Lamphere. The lower part of the figure shows the anisotropy

obtained in the Ua4(d,pf) reaction. ч

s ta t i s t i c a l  u n c e r ta in t ie s  o n ly . An a d d itio n a l s o u rc e  of e r r o r  a r i s e s  f ro m  
sm a ll u n c e r ta in tie s  in  the  p a ra m e te rs  req u ired  to  tra n s fo rm  fiss io n -fra g m en t 
p u ls e -h e ig h ts  to  f ra g m e n t m a s s e s .  S ince th e  m a s s  d is tr ib u t io n s  have v e ry  
s te e p  s lo p e s  the m e a su re d  an iso tro p y  is  r a th e r  se n s itiv e  to the  tra n s fo rm a tio n  
p a r a m e te r s  n e a r  s y m m e try  and  f o r  la rg e  m a s s  r a t i o s .  T h is  u n c e r ta in ty  
m a y b e  c o m p a ra b le  to  th e  s t a t i s t i c a l  u n c e r ta in t ie s  in  th e s e  m a s s  r a t io  
re g io n s '.

The th r e e - p a r a m e te r  p u lse -h e ig h t c o r re la t io n s  w ere  a lso  exam ined  fo r  
a p o ss ib le  dependence of the to ta l k ine tic  en e rg y  r e le a s e  on exc ita tion  energy  
a s  d e fin ed  by  th e  p ro to n  k in e tic  e n e rg y . T he p ro to n  e n e rg y  s p e c tru m  w as 
d iv ided  in to  s e v e r a l  groups» ea ch  of w hich c o r re s p o n d s  to  a  m a x im a  o r  
m in im a  in  th é  a n g u la r  a n is o tro p y  due to  th e  open ing  of a  new  sa d d le -p o in t 
c h a n n e l. T h e  r e s u l t s  a r e  g iven  in  F ig .  6 . . ■

DISCUSSION

The p r in c ip a l m o tiva tion  of th is  e x p e rim en t was to s e a rc h  fo r a p o s
s ib le  c o r r e la t io n  betw een  a n g u la r  a n iso tro p y  and m a ss  a s y m m e try .  W ithin 
th e  a c c u ra c y  of o u r  e x p e r im e n t we conclude th a t th e re  is  no d e te c ta b le  d e 
p en d e n ce  of th e  a n is o tro p y  on: m a s s  a s y m m e try .  T he d a ta  in  F ig .  5a m ay  
r e p re s e n t  f is s io n  o c c u r r in g  p r im a r i ly  th rough  a s ing le  sa d d le -p o in t channel,



554 R. VANDENBOSCH et.a l.

MASS NUMBER

Fig.4 '

Fission mass yield curves are shown for fission following deuteron capture 
(fission occurring at high excitation energies) and for fission occurring after the U2M(d,p) reaction. 

The latter yield curve corresponds to fission occurring at excitation energies 
resulting from capture of neutrons with energies between 1.2 and 3. 5 MeV.

and  h en c e  m ig h t no t be e x p e c te d  to  show  any  d ep e n d en c e  of a n is o tro p y  on 
a sy m m e try . The da ta  in  F ig . 5b co rresp o n d in g  to  f iss io n  induced by neu trons 
w ith  e n e rg ie s  b e tw een  1 .2  and 3 .5  MeV r e p r e s e n t  a re g io n  w h ere  a t le a s t  
e ig h t f is s io n  c h a n n e ls  a r e  open.\ F a i lu r e  to  o b s e rv e  a  d ep e n d en c e  o f a n 
iso tro p y  with m a ss  ra tio  in  th is  en e rg y  reg ion  im p lies  tha t th e re  is  no evidence 
th a t  th e  m a s s  d iv is io n  h a s  any  d i r e c t  c o n n e c tio n  w ith  th e  s a d d le -p o in t  
c h a n n e ls .  T he m a s s  d is t r ib u t io n  and th e  a n g u la r  a n is o tro p y  m a y  e a c h  be 
d e te rm in e d  a t d if fe re n t ,  u n re la te d  s ta g e s  of th e  d is to r t io n  th a t u l t im a te ly  
le a d s  to  f is s io n . T h e o re t ic a l  sp e c u la tio n s  on p o ss ib le  connections betw een  
s a d d le -p o in t  s y m m e tr y  p r o p e r t i e s  and  m a s s  d is t r ib u t io n s  f o r  e v e n -e v e n  
f is s io n in g  n u c le i have been  o ffe re d  [ 6 , 1 7 ] .  It is  not c l e a r  a t th is  point 
w h e th e r  th e  s m a ll  v a r ia t io n s  [18, 19] in  m a s s  s y m m e try  o b se rv e d  fo r  d if 
f e re n t c a p tu re  re so n a n c e s  in  low -energy  (eV) f is s io n  can be a t tr ib u ted  to the 
p r o p e r t ie s  of s a d d le -p o in t  c h a n n e ls .  A n a l te rn a t iv e  e x p lan a tio n  m ig h t be 
th a t  th e y  r e f le c t  so m e unknow n d ep e n d en c e , a t  a  l a t e r  s ta g e  of d is to r t io n ,  
o f th e  m a s s  d iv is io n  on  th e  sp in  of th e  c a p tu r in g  s ta te .

The an g u la r an iso tro p y  exhib ited  in F ig .3  show s co n s id erab le  s tru c tu re . 
The f i r s t  deta iled  in te rp re ta t io n  of th is  type of s tru c tu re  was given by WILETS 
and CHASE [20] .  T h ey  a n a ly se d  th e  a n is o tro p y  fo r  fa s t-n e u tro n - in d u c e d  
f is s io n  of T h 232 and conc luded  th a t th e  o b se rv e d  s id e w ise -p e a k in g  of th e  
f i s s io n - f r a g m e n t  a n g u la r  d is t r ib u t io n  n e a r  th r e s h o ld  w as due to  a  f i s s io n  
channel a t the  sadd le  point w ith K = 3 / 2 .  A s the  neu tro n  energy  is  in c re a se d  
o th e r  s a d d le -p o in t c h a n n e ls  a r e  opened  and  th e  a n is o tro p y  is  c h a n g ed .
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The dependence of the angular anisotropy on mass asymmetry 
(as defined by the heavy fragment mass number) is shown for two neutron energy regions 

. as defined by the proton kinetic energy.

. CHANNEL ■

■ • Fig.6 '

The upper part of the figure shows the average total fission-fragment kinetic energy 
as a function of neutron energy. The error flags indicate the relative statistical uncertainty 

in the average kinetic energy. The absolute value of the total kinetic energy
has an uncertainty of 2.0 MeV. .
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LA M PH ERE [13] h as  p e r fo rm e d  a channel a n a ly s is  of h is  d a ta  fo r  n eu tro n - 
in d u c ed  f is s io n  of U234 and co n c lu d e d  th a t  К  = 1 /2 + , К  = 3 /2 - ,  and  К  = 1 / 2 -  
b a n d s  a r e  c o n tr ib u tin g  n e a r  th r e s h o ld .

C o n s id e ra b ly  m o re  s t r u c t u r e  in  th e  a n is o tro p y  a s  a  fu n c tio n  o f e x c i 
ta t io n  e n e rg y  is  se e n  in  th e  (d, pf) e x p e r im e n t th a n  w as s e e n  by L a m p h e re . 
T h is  m a y  be a t t r ib u te d  to  tw o f a c to r s .  In  th e  f i r s t  p la c e ,  L a m p h e re  
m e a s u r e d  th e  a n is o tro p y  o n ly  a t in te r v a ls  of a p p ro x im a te ly  500 keV  a t 
n eu tro n  e n e rg ie s  above the  f i r s t  la rg e  m ax im um  and hence m ay have m issed  
so m e  s t r u c t u r e .  S econd ly , l a r g e r  a n g u la r  m o m e n tu m  t r a n s f e r  i s  p o s s ib le  
w ith  th e  (d, p) re a c tio n  than  w ith f a s t  n eu tro n  c a p tu r e . At the  ex c ita tio n  
en e rg y  co rresp o n d in g  to c a p tu re  of 1 .5  MeV n eu tro n s , d is to rte d -w a v e  ca lc u 
la tio n s  in d ic a te  th a t the  (d, p) re a c tio n  can  o c c u r  w ith s ig n ific an t p ro b ab ility  
f o r  a n g u la r  m o m en tu m  t r a n s f e r s  a s  h ig h  a s  £ = 6, w h e re a s  c a p tu re  of 
1. 5 MeV n eu tro n s  g ives s ig n ific an t co n trib u tio n s only fo r  S. = 3 and l e s s .  T his 
m e a n s  th a t th e r e  a r e  h igh К-c h a n n e ls  a t th e  s a d d le -p o in t not a c c e s s ib le  in  
th e  (n, f) r e a c t io n .  If one a t t r ib u te s  e a c h  o f th e  m a x im a  o r  m in im a  in  th e  
a n g u la r  .a n iso tro p y  to  th e  open ing  of a  new  ch a n n e l, the  d a ta  i l lu s t r a te d  in  
F ig .3  in d ic a te  th a t th e re  a r é  a p p ro x im a te ly  8 ch a n n e ls  opened  w ith in  th e  f i r s t  
2 MeV above th re s h o ld .  It is  in te r e s t in g  to  no te  th a t th is  a v e ra g e  sp a c in g  
o f 250 keV  f o r  s in g l e - p a r t ic le  ( o r  ho le) s ta t e s  i s  v e r y  n e a r ly  id e n t ic a l  to  
th a t o b se rv e d  n e a r  the ground  s ta te s  o f o d d -m a s s  n u c le i in  th e  t r a n s u r a n ic  
re g io n  [21] .  The g ra d u a l dam ping  of th e  am p litu d e s  of the  m a x im a  and 
m in im a  in  th e  a n g u la r  a n is o tro p y  m a y  be a t t r ib u te d  to  th e  fa c t th a t once  a  
ch an n e l is  opened  it  is  ex p ec ted  th a t it  w ill r e m a in  open, and hence a t h igh 
e x c ita t io n  e n e r g ie s  m a n y  c h a n n e ls  a r e  op en  and  th e  f lu c tu a tio n s  w ill  d i s 
a p p e a r . One m igh t ex p ec t an in c re a s in g ly  ra p id  d isa p p e a ra n c e  of the  v a r i 
a tio n s  in  a n iso tro p y  a s  the  ex c ita tio n  e n e rg y  ex c ee d s  th e  en e rg y  gap fo r  
t h r e e - p a r t i c l e  e x c ita tio n s  L22J . T h is  m ight' o c c u r  a t an  e x c ita tio n  e n e rg y  
o f abou t 2 M eV. T he s t a t i s t i c a l  a c c u r a c y  of o u r  d a ta  in  th is  re g io n  is  in 
s u f f ic ie n t  to  p e r m i t  an y  c o n c lu s io n  to  be d ra w n  c o n c e rn in g  a  m o r e  r a p id  
d e c r e a s e  in  th e  f lu c tu a tio n s  in  th is  e n e rg y  r e g io n .

W ILETS and CHASE [20] and LA M PH ER E [13] have an a ly se d  a n g u la r  
d is tr ib u t io n s  fo r  n e u tro n - in d u c e d  f is s io n  of T h 232 and U234 and a s s ig n e d  К 
and 7Г v a lu e s  to 1 s e v e r a l  s ta te s  c lo se  to  th e  F e r m i  le v e l a t th e  s a d d le -p o in t 
o f th e  odd -A  n u c le i T h233 and  U23  ̂ . In  p r in c ip le  i t  sh o u ld  be  p o s s ib le  
to  c a lc u la te  th e o re t ic a l ly  the  s in g le  p a r t ic le  le v e ls  fo r  a n u c leu s  s tr e tc h e d  
to  th e  s a d d le -p o in t d e fo rm a tio n . Such a  c a lc u la tio n  r e q u ir e s  a  know ledge 
of th e  sh a p e  of th e  n u c le u s  a t th e  s a d d le  p o in t, a  p r o p e r ty  th a t  i s  p o o r ly  
d e fin e d  bo th  e x p e r im e n ta l ly  and  th e o r e t ic a l ly .  D e sp ite  th is  s e v e r e  l i m i 
ta t io n  we have a t te m p te d  to  c a lc u la te  th e  e n e r g ie s  of s in g le  p a r t ic le  s ta te s  
a t  v e ry  la rg e  d e fo rm a tio n s  u s in g  th e  p ro c e d u re  of NILSSON [23] . We a r e  
indeb ted  to  R¿R.  C h asm an  fo r  p ro v id in g  a  c o m p u te r  code en ab lin g  u s  to  
d ia g o n a liz e  th e  N ilsso n  H a m ilto n ia n . S ligh t m o d if ic a tio n s  of th e  re s u lt in g  
e n e rg y  le v e l  d ia g ra m  w e re  m a d e  in  o r d e r  to  im p ro v e  a g re e m e n t w ith  e x 
p e r im e n t  f o r  g ro u n d -s ta te  e q u i l ib r iu m  d e fo rm a t io n s .

LA M PH ERE [13] h as  a s s ig n e d  К and jt v a lu es  fo r  th r e e  s ta te s ,  nam ely  
3 / 2 - ,  1 / 2  + and 1 / 2 - .  The f i r s t  of th e se  s ta te s  had been p rev io u s ly  ass ig n ed  
b y  W IL E T S and CHASE [20] a s .a  s a d d le -p o in t  s ta te  f o r  T h 233, w h ich  h a s  
143 n e u tro n s  a s  d o es  U235 . O ne ca n  th e n  a s k , a t  w hat d e fo rm a t io n s  d o es  
th e  N ils s o n  m o d e l p r e d ic t  th e s e  s ta te s  to  b e  c lo s e  to  th e  F e r m i  s u r fa c e ?
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. TABLE I .

. T H E  C A L C U L A T E D  S IN G L E  P A R T IC L E  L E V E L S , 
O C C U P IE D  B Y  T H E  N -th  N E U T R O N S ,

AS A F U N C T IO N  O F  T H E  N U C L E A R  D E F O R M A T IO N

Ц235 h a s  143 n e u t r o n s .  T h e  s t a t e s  th a t  h a v e  b e e n  id e n t i f ie d  
e x p e r im e n ta l l y  a r e :  К  = 1 / 2 + ,  K = 3 / 2 - ,  a nd  К  = 1 / 2 - .

S in g le  p a r t i c l e  s ta te 's  w ith  th e s e  q u a n tu m  n u m b e r s  a r e  u n d e r l in e d  
' f o r  th o s e  d e f o r m a t io n s  w h e re  p o s s ib le  c a n d id a te s  f o r  a l l  t h r e e  

o b s e r v e d  s t a t e s  a r e  c a lc u la te d  to  l i e  f a i r l y  c lo s e  to  th e  F e r m i  s u r f a c e .

N /6 0.3 0 .35 0 .4 .0 .45 0.5 0.55

138 5 /2 - 7 /2 - 1/2+ 1/2+ 1/2+ •

140 5/2+. 1/2+ 1/2+ 11/2+ 11/2+

142 7 /2 - 3 /2 - 1 /2 - . 3 /2 - 7 /2 - 7 /2 -

144 1/2- , 13/2+ 3 /2 - 9 /2 - • 9 /2 - 3 /2 -

146 1/2+ 5 /2 - 3 /2 - 5/2+ 3 /2 - 5 /2 -

148 1/2- 1 /2 - 5 /2 - . 9 /2 - 5/2+ 9 /2 -

150 5/2+ 1 /2 - 13/2+ 3 /2 - 9 /2 - 9 /2 -

(It w ould s e e m  u n r e a l i s t i c  t o ( e x p e c t th e  m o d e l to  g iv e  th e  e x a c t  o r d e r in g  
of th e  s t a t e s . )  T he se v e n  c lo s e s t  to  th e  F e r m i  le v e l f o r  N = 143 a r e  show n 
in  T a b le  I f o r  s e v e r a l  v a lu e s  of th e  d e fo rm a tio n  p a r a m e te r  6 . I t i s  s e e n  
th a t the  th re e  e x p e r im e n ta lly -id e n tif ie d  sa d d le -p o in t s ta te s  a r e  not a l l  found 
n e a r  th e  F e r m i  le v e l when ô is  0. 5 o r  l a r g e r .  T h is  m ig h t in d ic a te  th a t the  
s a d d le -p o in t is  c h a ra c te r iz e d  by a  d e fo rm atio n  of 5 < 0 .5 , which c o rre sp o n d s  
to  a s p h e ro id  w ith  a  r a t io  of m a jo r  to  m in o r  s e m i- a x e s  of l e s s  th a n  1 .7 1 .  
S uch  a  l im i t  d o e s  n o t do v io le n c e  to  an y  w e l l - e s ta b l i s h e d  id e a s  ab o u t th e  
sa d d le -p o in t d e fo rm a tio n . On the  o th e r  hand one m u s t re c o g n iz e  th e  l im i 
ta t io n s  of th e  c a lc u la t io n .  In th e  f i r s t  p la c e , th e  c l a s s  o f d is to r t io n s  
exam ined  w as r e s t r ic te d  to  e llip so id a l sh a p es  w ith ax ia l sy m m e try . L iqu id - 
d ro p  m o d e l c a lc u la t io n s  a s  w e ll a s  in tu itio n  su g g e s t th a t  m o re  c y l in d r ic a l  
shapes a re  quite like ly , not to m en tio n th e  p o ss ib ility  of lack  of ax ia l sy m m etry  or. 
r e f le c tio n  s y m m e try . In th e  second  p la c e , it  is  not c l e a r  that, th e  m od ified  h a r 
m on ic  o s c i l la to r  p o te n tia l y ie ld s  re a so n a b le  n u c le a r  d e n s it ie s  a t l a r g e r  d e fo r 
m a tio n s , a s  vo lum e c o n se rv a tio n  is  not t r e a te d  e x a c tly . The q u a lita tiv e  su c cè s  
o f th e  c o m p a r iso n  d o es  su g g e s t th e  e x c itin g  p ro s p e c t  th a t f is s io n  m a y  be u s e 
fu l in  s tudy ing  th e  s in g le  p a r t ic le  le v e l s t r u c tu re  of n u c le i exh ib itin g  d e fo r 
m a tio n s  m uch  l a r g e r  th a n  th o se  ex h ib ited  in  th e i r  g round  s ta te s .
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- DISCUSSION

R . RAMANNA: I sh o u ld  lik e  to  s u g g e s t  th a t u se  of the (dpf) re a c tio n  
is  no t th e  s a m e  a s  u s in g  n e u tro n s  d ir e c t ly .  In  th is  p ro c e s s  a h igh sp in  of 
about s ix -se v e n  un its is  in troduced  and th is  m ay have an effect on the already 
c o m p lic a te d  p r o c e s s  of f is s io n ,  e s p e c ia l ly  in  the  d e te rm in a tio n  of K§. In 
th is  connection , I would draw  a tten tion  to ou r p ap e r in  the "P h y sica l Review" 
fo r  F e b r u a r y  1965, w h ich  r e p o r t s  r e s u l t s  th a t  a r e  in d ic a tiv e  of a re la t io n  
b e tw e en  a n iso tro p y  and a s y m m e try .  In th is  w o rk  we u sed  4 -M eV -neu tron  
f is s io n  of U¿35 and we o b se rv e d  th e  sa m e  k in e tic  en e rg y  d is tr ib u tio n s  w ith 
m a ss  as have been re p o r te d  by o th e r  in v e s tig a to rs  in the p re se n t Symposium. 
T he a n iso tro p y  d e c r e a s e s  n e a r  the s h e ll  r e g io n s .  We b e liev e  th a t th is  is  
a m o re  d i r e c t  m ethod  of o b se rv in g  the  phenom ena and fee l th a t the r e s u l ts  
re p o r te d  in  D r. V an d en b o sch 's  p a p e r  do not e s ta b lish  defin itively  that th e re  
is  no c o r re la t io n  betw een  an iso tro p y  and a sy m m e try .

R. VANDENBOSCH: T h e re  does a p p e a r  to  be an e x p e r im e n ta l d is 
c rep an cy  betw een .these r e s u l ts  and o u rs . I find it  a l it tle  d ifficult to believe, 
h o w ev e r, th a t th e  (dp) p r o c e s s  sh o u ld  fa il  to  o b se rv e  su ch  an effect., Any 
n e u tro n  p r o c e s s  w ould . C o m p a r iso n  w ith  L a m p h e r e 's d a ta  show s th a t we 
have a w id er v a r ie ty  of sa d d le -p o in t s ta te s  contribu ting  to the fission  process 
r a th e r  than  few er; and if  th e re  is  any d iffe rence  assoc ia ted  with saddle-point 
s ta te s ,  then  I w ould ex p e c t th a t by hav ing  a lo t of d if fe re n t.s ta te s  ava ilab le  
one w ould be ab le to  s e e  the e ffe c t.
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S. S. KAPOOR: I t is  p o ss ib le  th a t the d is c re p a n c y  betw een  o u r re s u lts  
on m a ss  a s y m m e try  v e r s u s  an iso tro p y  and y o u rs  m ay be due to the d iffe ren t 
ex c ita tio n  e n e rg ie s  invo lved  in  the two c a s e s .  A no ther po in t is  th a t the de
pendence of m a s s  d is t r ib u tio n  on the re so n a n c e  channels is  known, and th is 
i s  in d ic a tiv e  of a p o s s ib le  d ep e n d en c e  of m a s s  a s y m m e try  on th e  sa d d le -  
p o in t s t a t e s .  .

R. VANDENBOSCH: I .should like  to com m ent on th is  question  of a pos
s ib le  dependence of m a ss  a s y m m e try  on the reso n a n ce  spin ; T here  is  som e 
ev id en c e  th a t f lu c tu a tio n s  o c c u r  in  m a s s  a s y m m e try  as  one goes fro m  r e 
so n a n ce  to  r e s o n a n c e .  To m y know ledge , h o w ev er, the id e a  th a t th is  d e 
p en d en ce  i s  d e te rm in e d  a t th e  sa d d le  po in t is  p u re  sp e c u la tio n . I know of 
no ex p e r im e n ta l ev idence th a t in d ic a te s  tha t th is  dependence oh sp in  is  m ani
fe s te d  in  the  f is s io n  p r o c e s s  a t a s ta g e  of d is to r t io n  as e a r ly  as the saddle 
po in t. I t would c e r ta in ly  be in te re s t in g  to  h e a r  any evidence b ased  on m ass 
a s y m m e try  d a ta  f o r  r e s o n a n c e  e v e n ts  in d ic a t iv e  of th e  fa c t th a t th is  is  a 
sp in  e f fe c t  th a t  ca n  be a t t r ib u te d  to  th e  s a d d le  p o in t. . .

B . D .  KUZM INOV: T he in d iv id u a l f is s io n  ch a n n e ls  a r e  f a ir ly  c lea rly , 
s e p a ra te d  in  the  w o rk  r e p o r te d  by D r. V andenbosch , and p e rh a p s  he could 
g ive us so m e in fo rm a tio n  on the  su b je c t of f is s io n -f ra g m e n t y ie ld s  w ith dif
f e re n t m a s s e s  in  d if fe re n t c h a n n e ls . ,

R. VANDENBOSCH: One of the unfortunate consequences of our superior 
m a s s  r e s o lu t io n  w as th a t i t  w as no t p o ss ib le  w ith  o u r  v e ry  deep  v a lle y s  to 
o b ta in  s ta t i s t i c a l ly  s ig n if ic a n t  d a ta  if  we t r ie d  to  s o r t  th e m  in to  too m any 
in d iv id u a l c h a n n e ls .  W e w e re  on ly  a b le , th e r e f o r e ,  to  s o r t  o u r  d a ta  in to  
the two d iffe ren t reg io n s  th a t have been m entioned. The argum ent that m akes 
th is  r e le v a n t  to  the  w ay we c a r r i e d  ou t o u r  e x p e r im e n t is  th a t if  one looks 
a t the m a ss  d is tr ib u tio n  fo r  a m ix tu re  of ch an n els , and if one of these  chan
n e ls  has a m a ss  d is tr ib u tio n  d iffe ren t from  th a t of another channel, it  should 
be p o ss ib le  to  se e  a dependence of the a n g u la r  an iso tro p y  upon m a ss  asy m 
m e try .  I t w ould have b een  u se fu l to  have s o r te d  the d a ta  in  s m a l le r  bands 
but we only had ap p ro x im a te ly  20 000 even ts  and i t  w as not p o ssib le  to m ake 
a d iv is io n  in to  s m a l le r  re g io n s .

M. S .  MOORE: M ay I a lso  o ffe r  som e r e m a rk s  on th is  question  of ev i
d en ce  f o r  a m a s s  d ep en d en ce  of the  ch a n n e l s t r u c tu r e  a t the  sa d d le  po in t, 
a s  show n in  the  lo w -e n e rg y  r e s o n a n c e s . The ev idence we have is  in d ire c t. 
I t is  w ell e s ta b lish e d , how ever, th a t lo w -e n e rg y -re so n a n c e  fis s io n  is  a few- 
channel p ro c e s s .  The fac t th a t th e re  a re  v a r ia tio n s  in  the m a ss  d istribu tion  
f ro m  re so n a n c e  to  re so n a n c e  is  a lso  w ell e s ta b lish e d . It thus se em s re a so n 
ab le to  a s su m e  th a t the few channels of lo w -e n e rg y -re so n a n c e  fiss io n  belong 
in  fac t tó  the sa m e  type of channel fo r  w hich we have d ire c t evidence in  (dpf) 
re a c tio n s , fo r  ex am p le .

R. VANDENBOSCH: I would a g re e  tha t the channels we observe in (dpf) 
r e a c t io n s  a r e  undo u b ted ly  the  s a m e  a s  th o se  o b se rv e d  in  the re so n a n c e  
re g io n . I ju s t  know, of no e x p e r im e n ta l ev idence th a t would indicate, tha t the 
c h a r a c t e r i s t i c s  of th e s e  c h a n n e ls ,  as, f a r  a s  th e  m a s s  d is t r ib u t io n  is  con 
c e rn e d , a r e  th o se  of th e  ch a n n e l a t th e  sa d d le  po in t.

J .  G R IF F IN : C ould  you c o m m e n t on th e  s t a t i s t i c a l  r e l ia b i l i ty  of the 
po in ts  p lo tte d  in  F ig . 6 of y o u r  p a p e r , s in c e  e r r o r  b a r s  w ere  not given fo r 
ea ch  p o in t?
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R. VANDENBOSCH: R e p re se n ta tiv e  e r r o r  b a rs  a re  given in F ig . 6. Re
fe re n c e  to F ig . 2, w here the n u m b er of counts observed  as a function of en e r
gy is  g iv en , w ill en a b le  you to  o b ta in  the  e r r o r s  fo r  the  o th e r  po in ts 
by  in te rp o la tio n .

C. RIPKA: In connection  w ith  yo u r id en tif ica tio n  of N ilsson  o rb its  c o r 
re sp o n d in g  to  v a r io u s  d e fo rm a t io n s ,  I w ould  lik e  to  d raw  a tte n tio n  to  the 
r e s t r i c t e d  H a r tr e e -F o c k  m eth o d s th a t a re  av a ila b le . T hese  a re  r e s tr ic te d  
H a r t r e e - F o c k  c a lc u la tio n s  b e c a u se  n u cleo n s a re  p laced  on o rb its  of a h a r 
m onic o s c i l la to r  of a g iven s iz e ,  and d efo rm a tio n s  a re  d e sc rib e d  by m ixing 
v a r io u s  an g u la r-m o m en ta  s ta te s  in  the s in g le -p a r tic le  o rb its ; these  o rb ita ls  
a re  s im ila r  to  N ilsson  o rb ita ls  excep t tha t the N ilsson  coefficients a re  d e te r
m ined  in  a s e lf -c o n s is te n t way by the nucleon-nucleon  in te rac tion .

. T hese  m ethods have been  su c c e ss fu lly  used  in  ligh t nucle i. The sim p li
c i ty  in  s u c h .c a s e s  m a k es  i t  r e a s o n a b le  to  su p p o se  th a t they  can  be applied  
to  heavy  n u c le i to  d e s c r ib e  d e fo rm atio n s  fro m  the ground s ta te  to the saddle 
po in t. One d iffe ren ce  w ith  the  liq u id -d ro p  m odel is  th a t the su rfa ce  tension 
w ould be r e p la c e d  by the  n u c le o n -n u c le o n  in te ra c t io n .  In add ition , the 
e n e rg y  of N ils s o n  o rb i ts  o ften  d if fe r s  a g r e a t  d ea l f ro m  the H a r tr e e -F o c k  
o r b i ts ,  u s u a lly  in  the d ir e c tio n  of e x p e r im e n ta l  ev id en ce .

R . VANDENBOSCH: I r e a l iz e  th a t th is  c o m p a r iso n  w ith  the  N ilsso n  
m odel is  v e ry  q u alita tiv e  and is  su b je c t to  m any c r i t ic is m s . I have outlined 
in  m y  p a p e r  so m e  of the  doub ts I fe e l on th is  s c o re .  One p ro b lem  is  th a t 
the N ilsso n  c a lc u la tio n  is  fo r  a sp h e ro id a l nucleus w hereas the saddle point 
m ay  no t be sp h e ro id a l; in  fa c t i t  m ay  be m o re i n e a r ly  c y lin d r ic a l, fo r 
ex a m p le .
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A STUDY OF THE MASS SPECTRA OF FISSION FRAGMENTS AFTER PROMPT NEUTRON EMISSION. 
The distribution of the masses of fission fragments, following neutron emission, was obtained by simultaneously 
measuring the velocity and energy of each particle. The special feature of this method is that it is essentially 
independent of the initial energy of the fragments, so that we were able to use relatively thick targets of 
fissionable material (0.1 mg/cm2). The energy measurement is made by a gold-silicon surface barrier de
tector: the velocity measurement was made on a flight path of 130 cm, with a total resolving power of 1.5 ns; 
The "starting” detector consisted of a windowless photomultiplier that detected directly the secondary electrons 
emitted by a thin metallic sheet during the passage of the fission fragments. The "stop” signal is picked up 
directly, by means of a transformer, on the semi-conductor detector. The results given in the paper relate 
to the thermal fission of U235, and are compared with the results obtained by the radiochemical method.

ETUDE DES SPECTRES EN MASSE DES FRAGMENTS DE FISSION APRÈS EMISSION NEUTRONIQUE PROMPTE. 
Nous avons obtenu la distribution des masses des fragments de fission après émission neutronique en mesurant 
simultanément, sur chaque particule, sa vitesse et son énergie. Cette méthode offre la particularité d’être 
essentiellement indépendante de l’énergie initiale des fragments: nous avons donc pu utiliser des cibles relative
ment épaisses de matériau fissile (0,1 mg/cm2). La mesuré d’énergie est effectuée par un détecteur à barrière 
de surface Au-Si;-la mesure de vitesse était effectuée sur une base de vol de 130 cm avec une résolution globale 
de 1,5 ns. Le détecteur «start »  est constitué par un photomultiplicateur sans fenêtre, détectant directement 
les électrons secondaires émis par une feuille métallique mince, au passage des fragments de fission. Le signal 
« s to p »  est prélevé directement, au moyen d’un transformateur, sur le détecteur à semi-conducteur.

Les résultats donnés ici concernent la fission thermique de 2S5U et sont comparés aux résultats obtenus 
par la méthode radiochimique.

И З У Ч Е Н И Е  М А С С - С П Е К Т Р О В  О С К О Л К О В  Д Е Л Е Н И Я  П О С Л Е  М Г Н О В Е Н Н О Г О  Н Е И :  
ТРОННОГО ИЗЛУЧЕНИЯ. После нейтронного излучения и путем измерения одновременно 
скорости и энергии каждой частицы было получено распределение м асс осколков деления. 
Этот метод дает возможность быть в значительной степени независимым от начальной энер
гии осколков: поэтому можно было использовать относительно толстые мишени делящегося 
материала (0,1 м г / с м 2 ) .  Измерение энергии проводилось с помощью детектора с перегород
кой, поверхность которой была покрыта золотом и кремнием; измерение скорости проводилось 
на основе пролета в 130 см с полной разрешающей способностью в 1,5 н /с е к . Детектором  
"Пуск" является фотоумножитель без окна, который непосредственно обнаруживает вторичные 
электроны, излучаемые тонким металлическим листом, при прохождении осколков деления. 
Сигнал "Стоп" принимается полупроводниковым детектором непосредственно; через транс
форматор. • , .

Приводимые здесь результаты относятся к делению rça тепловых нейтронах урана-235  
и сравниваются с результатам и, полученными радиохимическим методом .

, ESTUDIO DE LOS ESPECTROS MASICOS DE LOS FRAGMENTOS DE FISION DESPUES DE LA EMISION DE 
NEUTRONES INMEDIATOS. Los autores han determinado la distribución másica de los fragmentos de fisión 
después de la emisión neutrónica, midiendo simultáneamente la velocidad y la energía de cada partícula. Este 
método tiene la particularidad de ser esencialmente independiente de la energía inicial de los fragmentos, lo 
que ha permitido a los autores utilizar blancos de materiales fisionables relativamente gruesos (0,1 mg/cm2). 
La medición de la energía se efectúa con un detector de Au-Si de barrera superficial, y la de la velocidad, 
sobre una base de vuelo de 130 cm con una resolución global de'1,5 ns. El detector inicial está constituido 
por un fotomultiplicador sin ventana, que detecta directamente los electrones secundarios emitidos por una
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lámina metálica delgada al paso de los fragmentos de fisión. La señal terminal se toma directamente del 
detector de semiconductor por medio de un transformador.

Los resultados presentados en la memoria se refieren a la fisión térmica del 235U y se comparan con 
los obtenidos por el método radioqufmico. • .

Le déve loppem en t d e s  te ch n iq u e s  de m e s u re  p ré c is e  de l 'é n e rg ie  de la 
v i te s s e  d es  fra g m e n ts  de f is s io n  p e rm e t d ’e n v isa g e r  la  d é te rm in a tio n  de la 
d is t r ib u t io n  de p ro b a b il i té  P (M b  M 2, E ct , n 2, n 2)*,  a p p o r ta n t a in s i  une 
co n trib u tio n  im p o rta n te  a la  co n n a issa n c e  de l 'é t a t  de d é fo rm atio n  du noyau 
au m om en t de la  s c is s io n . L 'e x p é r ie n c e  c o n s is te  à m e s u re r ,  p o u r chaque 
é v é n e m e n t de f is s io n , le s  v i te s s e s  e t le s  é n e rg ie s  non d é g ra d é e s  d es  deux 
f ra g m e n ts .

D ans le c a d re  de ce p ro je t , nous p ré se n to n s  ic i une e x p é rie n c e  de c o r 
r é la t io n  é n e r g ie - v i te s s e  r é a l i s é e  s u r  un se u l fra g m e n t: c e tte  m e s u re , p a r  
a p p lic a tio n  de la  re la t io n  E - 1 /2  MV2, p e rm e t de d é te rm in e r  d ire c te m e n t 
la  d is t r ib u t io n  d e s  m a s s e s  d e s  f ra g m e n ts  a p r è s  é m is s io n  d e s  n e u tro n s  
p ro m p ts ; ce tte  m éthode de d é te rm in a tio n  des m a sse s  ne dépend pas de l 'é t a t  
c in é tiq u e  de la  p a r t ic u le ,  ce  qui p e rm e t  d 'u t i l i s e r  d e s  c ib le s  r e la t iv e 
m e n t é p a is s e s  de m a té r ia u  f i s s i l e .

D ans n o tre  e x p é rien c e  la v ite s s e  des fra g m e n ts  e s t m e su ré e  p a r  la m é
thode  du te m p s  de v o l s u r  une b a se  de vo l de 130, 6 cm ; l 'é n e rg ie  e s t  m e 
su ré e  p a r  un d é te c te u r  a b a r r iè r e  de su rfa ce  A u-Si. La cib le  d 'u ran ium -235  
é ta it p lacée  dans un fa isc ea u  neu tron ique non f il tr é  de la pile EL2 de Saclay 
(~  107n th /c m 2 s). La c ib le  de 100 Mg/cm2 d 'u ran ium -235 , en rich i à  99, 51%, 
é ta i t  ob tenue p a r  d é p o s itio n  é le c tro c h im iq u e . Le sc h é m a  g é n é ra l  de l 'a p 
p a re i l la g e  e s t  m o n tré  a la  f ig u re . 1.

I. M ESURE DES V ITESSES DES FR A G M EN TS .

1. D é te c te u i '  de t e m p s  z é r o

Ce d é te c te u r  e s t fondé s u r  le p r in c ip e  su ivan t [1] : lo rsq u 'u n e  p a r tic u le  
io n is a n te  t r a v e r s e  une fe u ille  m é ta lliq u e , e l le  é je c te  en  s u r fa c e  d e s  é l e c 
tro n s  se c o n d a ire s  dont l 'é n é rg ie  m oyenne e s t de quelques eV (les fra g m en ts  
de f is s io n , au début du p a rc o u rs ,  a r r a c h e n t  120 é le c tro n s  en m oyenne [2]).

La f ig u re  2 m o n tre  la  coupe du d é te c te u r  que nous avons u til isé : un tro u  
dans le cy lin d re  de l 'o p tiq u e  d 'e n tr é e  d 'une s tru c tu re  m u ltip lic a tr ic e  d 'é le c 
tro n s  p e rm e t au fa isc ea u  d es  f ra g m e n ts  de f is s io n  de f ra p p e r  la  cathode dont 
la  p a r t ie  c e n tra le  e s t  c o n s titu é e  p a r  une feu ille  m ince d 'a c é ta te  de ce llu lo se  
(12 ц g /c m 2) ren d u e  c o n d u c tr ic e  p a r  un v o ile  d 'A u  (20 ¿¿g/cm 2). L a s t r u c 
tu r e  m u lt ip l ic a t r ic e  e t son  op tique d 'e n t r é e  son t du type 56 AV P, s p é c ia le 
m en t é tu d iés  pour des m e su re s  de tem p s (tem ps de m ontée de l'im p u ls io n  anodi-
que: 3 n s, f lu c tu a tio n  du te m p s  de t r a n s i t :  quelques d ix ièm es de ns, gain : 108 ).

L a f ig u re  3 m o n tre  la  d is t r ib u t io n  d es  am p litu d e s  d es  im p u ls io n s  an o d i- 
ques en co incidence avec le s  p a r t ic u le s  a  et le s  fra g m en ts  de f iss io n . L 'e f-

* Mj, M2 : masses primaires des deux fragments; Ect énergie cinétique des deux fragments avant 
l'émission prompte des neutrons; nlt n2 nombres de neutrons prompts relatifs aux deux fragments.
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Figure 1 -

Schéma de l'installation.

f ic a c i té  p o u r  le s  f ra g m e n ts  de f is s io n  é ta i t  s t r ic te m e n t  100%, l 'e f f ic a c i t é  
pou r le s  p a r tic u le s  a é ta i t  85%. Le sp e c tre  de la  figu re  1 appelle  la  r e m a r 
que su iv a n te : le  p ic f is s io n  p r é s e n te  b ien  la  m êm e fo rm e  que le  p ic obtenu 
p a r  une a u tre  m éthode de d é tec tio n  [2];  p a r  c o n tre , la  m a u v a ise  s é p a ra tio n  
ô - f is s io n  sem b le  in d iq u e r une m au v a ise  e ffica c ité  de co llec tio n  des é le c tro n s  
s e c o n d a ire s , qui s 'e x p liq u e  s i  le s p e c tr e  d es  v i te s s e s  d es  é le c tro n s  se c o n 
d a i r e s  e s t  t r è s  é ta lé .

L e s  a v a n ta g e s  de ce  m ode de d é te c tio n  d e s  é le c tro n s  s e c o n d a ire s  son t 
l 'a b se n c e  de b ru it  de foijd th e rm o é le c tro n iq u e , la  t r è s  fa ib le  efficacité , a une 
a m b ian c e  y  e t n e u tro n s  ra p id e s  (d 'où  f a c ili té  d 'u t i l i s a t io n  a. p ro x im ité  d 'u n  
fa is c e a u  de p ile ) e t le  fa ib le  e n c o m b re m e n t. .
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F ro gmenhs 
de fiss ion\  f  

v'

Figure 2

Coupe d'un détecteur de temps zéro.

NbX? 
de coup»

Figure 3 .

Spectre d'amplitude du détecteur de temps zéro.

2. S ig n a l  «  s t o p »

Nous avons u til isé  le p rinc ipe  indiqué p ar WILLIAMS et a l . [3] : un signal 
rap id e  e s t p ré le v é  au se co n d a ire  d 'un  t ra n s fo rm a te u r  dont le p r im a ire  e s t en 
s é r i e  av ec  le  d é te c te u r  à  s e m i- c o n d u c te u r .  Ce s ig n a l  ra p id e  e s t  a m p lif ié  
d an s  un c i r c u i t  de g a in  60 e t de 4 n s  de te m p s  de m o n té e .
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3. C o n v e r s io n  t e m p s - a m p l i t u d e :

L es signaux  « s t a r t »  e t « s t o p »  é ta ie n t m is  en fo rm e  afin  de c o n s e rv e r  
la  fonction  te m p s quelle  que so it l'am p litu d e  du s ignal. Le p rin c ip e  [4] con 
s is te  a s u p e rp o se r  à l 'im p u ls io n  o rig in a le  une im pulsion  identique, re ta rd é e , 
a m p lif ié e  e t en  o p p o sitio n  de p h ase  te l le  que la  pen te  dé l 'im p u ls io n  r é s u l 
ta n te  so it m a x im u m  a u  p a s sa g e  à  z é ro . N ous m o n tro n s  à  la  f ig u re  4 la  f a 
çon  dont la  su p e rp o s itio n  e s t  r é a l is é e  dans un tr a n s fo r m a te u r  de ra p p o r t 1.

C om pte ten u  du te m p s  de m ontée  d e s  im p u ls io n s  o rig in e , nous avons a ju s té  
le s  p a r a m è t r e s  R i /(R i + R2 ) e t la  lo n g u eu r 1 d es  e n ro u le m e n ts  p o u r o b te n ir  
au  po in t A une pen te  m ax im u m . Le s p e c tre  d 'im p u ls io n s  ré s u lta n t  e s t a m 
p lifié , é c r ê té  e t f in a le m e n t n o rm a lis é  (fig. 5).

S u r la  v o ie  « s t a r t »  un r e t a r d  fix e , s u p é r ie u r  au  te m p s  de v o l le  p lu s  
long, p e rm e t d 'in v e r s e r  le s  fo n c tio n s d es deux v o ie s . L es signaux  « s t o p »  
e t « s t a r t »  r e ta rd é  son t a lo rs  m é lan g é s  pour a t ta q u e r  une diode tunne l fonc
tio n n a n t en b is ta b le .  L e s  c ré n e a u x  e n g e n d ré s , de la r g e u r  p ro p o rtio n n e lle  
au te m p s  de vol, son t c o n v e r tis  de façon c la ss iq u e  en im pulsions d 'am plitude 
p ro p o rtio n n e lle . La ré so lu t io n  in tr in sè q u e  du c o n v e r t is s e u r  te m p s-a m p litu d e  
e s t  de 7 r l 0 ' n s.  D ans la  plage d 'a n a ly se  u til isé e  dans la p ré se n te  ex p é rien ce , 
la  l in é a r i té  é ta i t  m e i l le u re  que 1%. P en d an t to u t le  te m p s  de l 'e x p é r ie n c e  
(en v iro n  100 h) la  s ta b il i té  de l 'e n s e m b le  é ta i t  m e il le u re  que 0, 5%.

4. R é s o lu t io n  ob tenue  s u r  l e s  m e s u r e s  de  t e m p s

Une e x p é r ie n c e  à  lo n g u e u r de v o l n u lle  a é té  r é a l i s é e  en  su b s titu a n t à  
la  feu ille  m ince  p lacée  s u r  la  ca thode du d é te c te u r  de tem ps, zé ro  la  su rfa ce  
d !un d é te c te u r  A u-S i. Nous avons a in s i m e su ré  une ré so lu tio n  en te m p s de
1, 2 n s .  C om pte  te n u  d e s  f lu c tu a tio n s  s u r  la  lo n g u e u r  d e s  t r a j e c t o i r e s  de 
vo l d es  f ra g m e n ts , nous obtenons une ré so lu tio n  en te m p s g lobale de 1, 5 n s.

Figure 4

Superposition d'impulsions dans un transformateur de rapport 1.

lSçectre d'impulsion» 
après amplification

Figure 5 .

Spectre d'impulsions amplifié, écrêté et normalisé.
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5. C alibra tion  abso lue  d e s  m e s u r e s  de te m p s

N ous av o n s r é a l i s é  s u c c e s s iv e m e n t deux  e x p é r ie n c e s  de te m p s  de vo l 
c o r re sp o n d a n t à  deux b a s e s  de vo l d if fé re n te s : 90 , 6  cm  e t 130 ,6  cm . D ans 
le s  deu x  c a s  n o u s av o n s  d é te rm in é  le  te m p s  de v o l le  p lu s  p ro b a b le  T du 
g ro u p e  d e s  fra g m e n ts  lé g e r s  en l is s a n t  le pic e x p é r im e n ta l p a r  une fonction 
g a u s s ie n n e . L 'é c a r t  (T130, 6 - Тдо. б) a é té  é ta lo n n é  avec un g é n é ra te u r  d 'im 
p u ls io n s  d é p h a sa b le s  dont la  c a l ib ra t io n  a é té  so ig n e u se m e n t v é r if ié e .  La 
c o n n a is s a n c e  p r é c is e  d e s  deu x  lo n g u e u rs  de la  b a s e  de v o l e t  la  bonne l i 
n é a r i té  d an s la  p lage d 'a n a ly s e  p e rm e tte n t  a in s i  de c a lc u le r  avec une p r é 
c is io n  m e il le u re  que 1% le s  v a le u r s  a b s o lu e s  d e s  v i te s s e s .

II. M ESURE DE L 'É N E R G IE  CIN ETIQ U E DES FRAGM ENTS

Nous avons u til is é  un d é te c te u r  à b a r r iè r e  de su rfa ce  A u-Si (ORTEC) de 
2 cm 2 de su rfa c e  ac tiv e  e t un p ré a m p lif ic a te u r  se n s ib le  à  la  ch a rg e  e t à  faible 
b ru it  de fond ( ré so lu tio n  de 4 5 keV po u r d es  a de 5 MeV). Nous avons 
p r is  la  p réc au tio n  d 'o p é re r  dans la  rég io n  de sa tu ra tio n  du d é te c te u r (am pli
tude du s ig n a l indépendante de la  p o la risa tio n ).

La c a lib ra tio n  en é n e rg ie  a é té  obtenue p a r  la  m éthode p roposée  r é c e m 
m e n t p a r  SCHM ITT e t a l .  [ 5 j . L a re la t io n  de c o r re c t io n  fa it  in te r v e n ir  la  
m a s s e  M du f ra g m e n t; s i  X e s t  l 'a m p litu d e  de la  ré p o n s e  de la  jo n c tio n , 
l 'é n e rg ie  e s t  donnée p a r  la  r e la t io n .

E =  ( a + a ' M ) X  + ( b + b ' M ) .

L es co e ffic ie n ts  a, a ',  b, b ' peuvent ê t r e  c a lc u lé s  à  p a r t i r  de la  d is trib u tio n  
des é n e rg ie s  d es  f ra g m e n ts  de f is s io n  du 252Cf. Nous m on trons su r  la  figu re  6 
n o tre  s p e c tr e  e t le  s p e c tr e  de r é f é r e n c e  de SCHM ITT [5 ] . La s im ilitu d e  
d es  deux s p e c tr e s  e s t  to ta le m e n t s a t is f a is a n te .

HI. EN REG ISTREM EN T E T  TR A ITEM EN T DES DONNEES

v L es  im p u ls io n s  de la  vo ie é n e rg ie  e t de la  voie tem p s son t an a ly sé e s  en 
am p litude  au m oyen de deux c o n v e r t is s e u rs  ana log iques d ig itaux  de 1024 c a 
naux, fonctionnant en co incidence (т = 0 ,5  jus) (figure 1). Chaque in fo rm ation  
(é n e rg ie -te m p s  de vol), e s t  s tockée  dans un r e g is t r e  b in a ire  d éc im a l e t déco 
dée s u r  bande p e r fo ré e . L es in fo rm a tio n s  sont en su ite  t r a n s fé ré e s  s u r  ban
de m a g n é tiq u e  e t d é p o u illé e s  s u r  c a lc u la te u r  IBM  7092. L 'e n s e m b le  d e s  
données e x p é r im e n ta le s  e s t  p ré se n té  sous fo rm e  de tab leau  c a r r é  s u r  lequel 
ont é té  t r a c é e s  d es  c o u rb e s  de n iveau  (fig .7).

Le p ro b lèm e de la  tra n s fo rm a tio n  d 'une d is tr ib u tio n  ex p é rim en ta le  fonc
tio n  de deux p a r a m è tr e s  en d is tr ib u tio n  de deux v a r ia b le s  d if fé re n te s , fonc
t io n s  d e s  deux  p r e m iè r e s ,  a é té  d is c u té  p a r  p lu s ie u r s  a u te u r s  [6] .  N ous 
av o n s  ad o p té  la  so lu tio n  su iv a n te : '
4a) U tilisa t io n  d 'u n e  r é s o lu t io n  d 'a n a ly s e  m ax im u m  p o u r chaque p a r a m è tr e  

(950 canaux  p o u r l 'é n e rg ie ,  600 can au x  p o u r le  te m p s) .
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Nb-re

Figure 6

Spectre des énergies de M2Cf utilisé pour la calibration 
du détecteur à semi-conducteur.

b) C a lc u l de la  m a s s e ,  év é n em en t p a r  év én em en t:
- en  r é s o lv a n t  en  M l 'é q u a t io n  : E =  1 / 2  MV2= ( a +a *  M) X e  + ( b+  b 'M ) ;
- en a jo u tan t s ta tis t iq u e m e n t à  la  m a s s e  a in s i ca lc u lé e  ± Д М (Д М  étan t 

la  v a r ia t io n  de la  m a s s e  dans la  c a se  (XE,V ) c o n s id é ré e );
- en p re n a n t la  p a r t ie  e n t iè re  du r é s u l ta t .

IV. RÉSU LTA TS

Il a é té  m o n tré  [5] que dans un d é te c te u r  à se m i-c o n d u c te u r  la  réso lu tio n  
en  é n e rg ie  e s t  in d ép en d an te  de la  m a sse , e t de l 'é n e rg ie  d e s  f ra g m e n ts ; de 
m ê m e, nous avons v é r if ié  que n o tre  ré so lu tio n  en  te m p s  é ta i t  p ra tiq u em e n t 
indépendante de l 'é n e rg ie ;  dans c e s  cond itions, la  ré so lu tio n  en m a sse  v a r ie  
peu  en  fonction  de la  m a s s e  : s a  v a le u r  m oyenne é ta i t  de 4 im ité s  de m a s s e  
( la rg e u r  à m i-h a u te u r ) .

L a d is t r ib u t io n  d e s  m a s s e s  non c o r r ig é e  de la  ré s o lu t io n  e s t  m o n tré e  
s u r  la  f ig u re  8; nous avons ég a le m en t p o r té  le s  v a le u r s  ob tenues p a r  le s  ra d io - 
c h im is te s  [7 ]. L 'a c c o rd  e n tre  le s  deux d is tr ib u tio n s  e s t  bon. P o u r t e s te r  
de façon  p lus p ré c is e  nos m éthodes de c a lib ra tio n , nous avons l i s s é  chacune 
de c e s  deux  d is t r ib u t io n s  p a r  deux  fo n c tio n s  g a u s s ie n n e s :  nous p ré s e n to n s  
dans le tab leau  c i - a p r è s  le s  m a s s e s  lou rde e t lé g è re  le s  p lus p ro b ab les  a in s i
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Figure 7

Fission thermique de 235U (données correlées).
Energie - temps de vol des fragments (25 100 informations).

que le s  la rg e u r s  E Mdes  p ic s  lo u rd  e t lé g e r  (c o r r ig é e s  de la  ré so lu tio n  dans 
n o tre  ca s ) .

M iéger Mlourd ° léger ° lourd

Radiochimie . 95,3 138,0 6,15 6,28

Cette expé
rience 95,2 138,0 6,25 6,35
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DISTRIBUTION DES M ASSES PAR LA 
MÉTHODE RADIOCHIMIQUE 17]
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Figure 8 

Fission thermique de 23̂ J.

MeV

Figure 9

Spectre d'énergie de 234J obtenu avec un détecteur 
à barrière de surface.

L ’a c c o rd  e n tre  c e s  v a le u r s  e s t  e x c e lle n t e t p a r fa ite m e n t co m p atib le  avec la  
p ré c is io n  d es  m e s u re s .  .

L 'e x is te n c e  de s t r u c tu r e s  f in e s  s u r  la  d is t r ib u t io n  d e s  m a s s e s  obtenue 
p a r  le s  r a d io c h im is te s  n 'e s t  p a s  r e t r o u v é e  de faço n  s ig n if ic a t iv e  d a n s  n o s 
m e s u re s : i l  e s t  c la i r  que la  fa ib le  s ta tis t iq u e  e t la  fa ib le  ré so lu tio n  en m a sse  
de n o tre  ex p é rien c e  ne p e rm e tte n t pas de t i r e r  d es  conc lusions.

S u r la  f ig u re  9 e s t  m o n tré e  la  d is tr ib u t io n  d e s  é n e rg ie s  d e s  f ra g m e n ts  
a p rè s  c o r re c tio n s ,  a in s i que la  d is tr ib u tio n  d es  am p litu d es  du d é te c te u r  Au- 
Si. A rb i tra ir e m e n t nous avons fa it c o ïn c id e r  le s  c re u x  d es  s p e c tr e s  afin  de 
m e ttr e  en év idence de façon  fra p p an te  la  d is to rs io n  in tro d u ite  p a r  le « d é fa u t 
d 'a m p l i tu d e »  de c e  type de d é te c te u r :  s i  la  fo rm e  d e s  p ic s  e s t  a s s e z  b ien  
c o n s e rv é e , le u r  s é p a ra tio n  e s t  t r è s  au g m en tée  av ec , c o r ré la t iv e m e n t ,  une 
au g m en ta tio n  im p o r ta n te  du r a p p o r t  (pic lé g e r /c r e u x ) .
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S ur la  f ig u re  10 no u s p ré s e n to n s  la  v a r ia t io n  de l 'é n e r g ie  c in é tiq u e  
m oyenne en  fonction  de la  m a sse  d es f ra g m e n ts : nous o b se rv o n s  d es  c a r a c 
té r i s t iq u e s  id en tiq u es à  c e lle s  ob tenues dans d es e x p é r ie n c e s  de double tem p s 
de vo l (m e s u re s  avan t é m is s io n  d es n e u tro n s  p ro m p ts)  [8j : v a r ia tio n  p r a t i 
quem ent co n stan te  pour le s  m a s s e s  lé g è re s ,  v a r ia tio n  d é c ro is sa n te  quand la  
m a s s e  c r o î t  p o u r  le s  m a s s e s  lo u rd e s  e t un c r e u x  a s s e z  p ro n o n c é  d a n s  la  
ré g io n  d e s  m a s s e s  m o y en n es. Ce d e r n ie r  po in t, b ien  que s ig n a lé  p a r  plu-ç 
s i e u r s  a u te u r s  [8 ] , r e s t e  s u je t  à  ca u tio n , du fa it  que le s  m o d e s  de f is s io n
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Figure 10

И5и -énergie cinétique moyenne en fonction 
de la masse des fragments.

p rè s  de la  sy m é tr ie  ont de t r è s  fa ib le s  p ro b a b ilité s  e t que le s  m éthodes phy
s iq u e s  in tro d u ise n t d es  év é n em en ts  a b e r r a n ts  dus aux queues d es  fonctions 
de r é s o lu t io n  ( le s  r a d io c h im is te s  tro u v e n t  0, 12% d e s  f r a g m e n ts  p o u r  le s  
16 u n ité s  de m a s s e  v o is in e s  dé la  s y m é tr ie ;  d an s  le m êm e in te rv a lle  nous 
d é te c to n s  0, 4% d e s  f r a g m e n ts ) .  Ce p ro b lè m e  s e r a  c o m p lè te m e n t r é s o lu  
dans le s  e x p é rien c es  à  q u a tre  d im ensions (m esu re s  s im u ltan ées des én e rg ies  
e t v i te s s e s  s u r  le s  deux  f ra g m e n ts  d 'u n e  m êm e f is s io n ) : d es  te s t s  de co n 
co rdance  e n tre  le s  q u a tre  p a ra m è tre s  p e rm e ttro n t d 'é lim in e r  sans am biguité 
le s  in fo rm a tio n s  a b e r ra n te s .

D 'une  façon  g é n é ra le  l 'e x c e l le n t  a c c o rd  e n t re  no s r é s u l t a t s  e t ceux  de 
la  ra d io c h im ie  donne une con fiance  au g m en tée  d an s la  v a le u r  de la  c a l ib r a 
tio n  d e s  d é t e c te u r s à  s e m i- c o n d u c te u r s  p ro p o s é e  p a r  S C H M ITT e t a l .  [5].
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RANGE AND RANGE DISPERSION OF SOME FISSION 
PRODUCTS FORMED BY THE Pu239 (nth, f) REACTION
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

RANGE AND RANGE DISPERSION OF SOME FISSION PRODUCTS FORMED BY THE Pu239 (n * .f) REACTION. 
The range of some Pu239 fission products (83 <  A < 143) in aluminium was determined by the thick-target/ 
thick-catcher method and from this their kinetic energy was calculated. A Pu239- aluminium-alloy was used 
as the target material. An analysis of the results based upon the Whetstone model indicates that both Pu239 
and U235 undergo practically the same fission mechanism with thermal neutrons. In this analysis the ranges 
measured in air by Katcoff also were used after a transformation to ranges in aluminium.

Furthermore the differential distribution of the "cumulative" ranges of Ba140 and Sb127 were determined 
by means of the aluminium-stripping method. The half-widths of the distribution for the two masses are 
(20.2 ± 1.0)% and (23.1 ± 1.7)% respectively, and correspond to respective mean ranges of (3.00 ± 0.10) and 
(3 .6  ± 0.2) mg Al/cm2. . . .

The former values are nearly a factor of two greater than those determined with gaseous stopping materials. 
A background found in the low-range side of the distribution could not be explained, but some possibilities 
concerning its origin have been eliminated experimentally. Another result of the experiments showed that the 
aluminium-stripping method gives broadened distribution curves for elements more electropositive than 
aluminium. .

According to the experiments of Niday, as well as Brown and Oliver, the range of shielded nuclides is 
unexpectedly small. To examine this effect, the "fragment"-ranges of Ba139 and Cs139 in aluminium were 
determined by the thick target/thick catcher method. These ranges are also smaller than the mean range 
for the isobaric chain 139. This deficiency increases with increasing value of Z - Zp. The influence of this 
range deficit on the calculated width of the kinetic energy distribution is discussed. .

PARCOURS ET DISPERSION DU PARCOURS DE CERTAINS PRODUITS DE LA FISSION DE 239Pu PAR DES 
NEUTRONS THERMIQUES. Les auteurs déterminent le parcours de certains produits de la fission dé 239Pu 
(83 < A <143) dans l'aluminium par la «m éthode du piège épais et de là cible épaisse »  et calculent k 
partir de là leur énergie cinétique. L'analyse des résultats d'après le modèle de Whestone indique que 239Pu 
et 235U suivent pratiquement le même mécanisme de fission par les neutrons thermiques. Pour cette analyse, 
on a pris les parcours mesurés dans l'air par Katcoff et on les a transformés pour les adapter aux párcours dans 
1* aluminium. ,

De plus, on a déterminé la distribution différentielle des parcours «cum ulatifs» de 140Ba et de 127Sb 
par la méthode du stripage dans l'aluminium. Les demi-largeurs de la distribution pour les deux masses sont 
respectivement (20,2 ± 1 ,0)°Jo et (23,1 ± 1,7)% et correspondent aux parcours moyens respectifs de (3,00.±0,10) 
e t(3 ,6  ± 0',2) mg Al/cm 2.

Lès valeurs précédentes sont supérieures d'un facteur de presque 2 à celles qui sont déterminées avec 
des matières d'arrêt gazeuses. Les auteurs n'ont pas trouvé l'explication du bruit de fond constaté dans la 
partie à faible parcours de la distribution, mais ils ont pu éliminer expérimentalement certaines hypothèses 
concernant leur origine. Un autre résultat des expériences est que la méthode du stripage dans l'aluminium 
donne des courbes de distribution élargies pour les éléments plus électropositifs que l'aluminium.

D'après les expériences de Niday ainsi que celles de Brown et Oliver, le parcours des nucléides blindés 
est singulièrement faible. Pour examiner cet effet, les auteurs ont observé les parcours de 139Ba et 139Cs 
dans l'aluminium par la «  méthode du piège épais et de la cible épaisse». Ces parcours sont également 
plus faibles, que le parcours moyen de la série isobare dé numéro 139. La différence croît lorsque la valeur 
de Z - Zp augmente. Les auteurs discutent l'influence de cette différence de parcours sur la largeur calculée 
de la distribution de l'énergie cinétique.
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ПРОБЕГ И ПРБЕГ-ДИСПЕРСИЯ НЕКОТОРЫХ ПРОДУКТОВ ДЕЛЕНИЯ, ОБРАЗОВАВ
ШИХСЯ ПРИ РЕАКЦИИ (n TenjIf )  ПЛУТОНИЯ-239. Пробег некоторых продуктов, деления 
плутония-239 (83^ А ^143) в алюминии был определен с помощью метода толстой Мишени — 
толстой ловушки, и по этим данным была рассчитана их кинетическая энергия. Сплав плу
тоний-239 — алюминий использовался в качестве материала мишени. Анализ результатов, 
основанный на модели У етстоуна, показывает, что плутоний-239 и уран-235 имеют практи
чески одинаковый механизм деления тепловыми нейтронами. В этом анализе использовались 
также пробеги, измеренные в воздухе Катковым, но перед этим производился их перерасчет 
в пробеги в алюминии.

Кроме того, дифференциальное распределение "совокупных" пробегов бария-140 и 
сурьмы-127 было определено с помощью метода стриппинга алюминия. Полуширина распре
деления для этих двух масс составляет соответственно (20,2 ±1,0)% и (23,1 ±1,7)% и отвечает 
соответствующим средним пробегам , составляющим (3,00 ± 0 ,10) и (3 ,6 ± 0 ,2 )  мг алюминия 
на 1 с м 2 .

Первыё значения почти в 2 раза превышают значения, полученные с помощью га зо о б 
разных тормозящих материалов. Фон, обнаруженный в части распределения с малым про
бегом, объяснен быть не может, однако экспериментальным путем были устранейы некоторые 
возможные причины его возникновения. Другой результат этих экспериментов показал, что 
метод стриппинга алюминия дает уширенные кривые распределения для более электропози- 
тивных элементов, чем алюминий.

Согласно данным экспериментов Нидея, а также Брауна и Оливера, пробег экранирован
ных изотопов является неожиданно небольшим. Для изучения этого эффекта пробеги "оскол
ков" бария-139 и цезия-139 в алюминии были определены с помощью метода толстой мишени — 
толстой ловушки. Эти пробеги были также меньше, чем средний пробег для изобарической  
цепочки 139. Дефект увеличивается с увеличением значения Z —Zp. Рассматривается вопрос 
о влиянии этого недостатка пробега на вычисленную ширину распределения кинетической 
энергии.

ALCANCE Y DISPERSION DE ALCANCES DE ALGUNOS PRODUCTOS DE FISION RESULTANTES DE LA 
REACCION 239Pu(nt ,f). Se calculó el alcance de algunos productos de fisión del 239Pu (83 < A < 143) en 
aluminio, por el método del blanco y colector gruesos, y sobre esa base, se ha deducido la energía cinética 
de los mismos. Como blanco se utilizó una aleación de 239 Pu y Al. Un análisis de los resultados, con arreglo 
al modelo de Whetstone, indica que tanto el 239Pu como el 235U experimentan prácticamente el mismo 
mecanismo de fisión por neutrones térmicos. Para el análisis se emplearon los alcances medidos en aire por 
Katcoff, después de reducirlos a alcance? en aluminio. .

Asimismo, se ha determinado, por el método de absorción con aluminio, la distribución diferencial 
de los alcances "acumulativos" del 140Ba y del 127Sb. La semiamplitud de la distribución de las dos masas 
asciende a (20,2 ± 1,0)% y (23,1 ± 1,7)%, respectivamente, y corresponde a alcances medios, respectivos de 
(3, 00 ± 0,10) y (3, 6 ± 0, 2) mg Al/cm2. ,

Estos valores son casi el doble de .los determinados con materiales de frenado gaseosos. No ha sido 
posible explicar una actividad de fondo observada al principio de la curva de distribución, pero se han descar
tado experimentalménte algunos orígenes que en un principio parecían plausibles. Otro resultado de los ex
perimentos es que, con el método de absorción mediante Al, se obtienen curvas de distribución aplanadas para 
los elementos de carácter más electropositivo que el aluminio.

En comparación con los experimentos de Niday y de Brown y Oliver, el alcance de los núclidos blindados 
es sorprendentemente pequeño. Para estudiar este efecto, se ha determinado eL alcance de los fragmentos de 
fisión del 139Ba y 139Cs en aluminio, por el método del blanco y colector gruesos. Estos alcances son también 
menores que el alcance medio correspondiente a la cadena isobárica 139. Esta diferencia aumenta al crecer 
los valores de Z - Zp. Se examina la influencia1 de la cortedad del alcance en el cálculo de la amplitud 
de distribución de la energía cinética. .

The sequence  of a n u c le a r  f is s io n  event can  be d e s c r ib e d  sc h em a tic a lly  
as  fo llow s: . .

' ' ' ’ 6' ,
• f is s i le  n u c le u s 7» p r im a r y  fra g m e n ts  p r im a r y  fis sio n  p roduct? -» fission  products

(A, Z) (Ag. Z B)L + (Ag, Zg)H (AF,Zp)L J-(Ap1ZF)H (Ag, Z g)L  ̂(Ag, Z g)H
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(A = m a ss  n u m b e r; Z = a to m ic  n u m b er; L o r  H = ligh t o r  heavy nucleus, 
r e sp e c tiv e ly ) .

Only the p ro p e r tie s  of the p r im a ry  and la te r  fiss io n  p roducts,bu t not those 
of the p r im a ry  fra g m en ts , can  be d e te rm in ed  ex p e rim en ta lly . The p ro p e r tie s  
of p r im a ry  f is s io n  p ro d u c ts ,  d e s ig n a te d  by the  index  F , a r e  in  m o s t c a s e s  
h a rd  to  d e te rm in e  s in c e  th e i r  h a lf - l if e  is  o ften  too s h o r t  to  p e rm it  n u c le a r  
c h e m is try  in v e stig a tio n . The m a jo rity  of p rev ious f iss io n  s tu d ies , th e re fo re , 
have d ea lt w ith the  d e te rm in a tio n  of the  p ro p e r t ie s  of f is s io n  p ro d u c ts , e . g .  
f is s io n  p ro d u c t y ie ld , k in e tic  e n e rg y , e tc . W hen ev a lu a tin g  th e s e  r e s u l t s  
one h as to  c o n s id e r  th a t they  r e p r e s e n t  the  sum  o r  the  av e ra g e , as the ca se  
m ay  be, of the  p r o p e r t ie s  of a l l  f ra g m e n ts  w ith Z f á Zs w ith in  a  p a r t ic u la r  
is o b a r ic  cha in  As . In the  follow ing p a ra g ra p h s  we d isc u ss  the p ro p e r tie s  of 
is o b a r ic  ch a in s  (index  IS) i f  Zs s  Zp +2 (Zp = m o s t p ro b a b le  c h a rg e ) . E ls e 
w h ere  we sh a ll  u se  the  te rm  cu m u la tiv e  p r o p e r t ie s  (index C).

T he a im  of th e  p r e s e n t  in v e s tig a tio n s  w as to  o b ta in  m o re  d a ta  on th e  
e n e rg y  co n d itio n s  e x is tin g  in  th e  f is s io n  of P u 239 by th e rm a l  n e u tro n s . We 
th e re fo re  d e te rm in e d  the range  (Ris) and range d isp e rs io n  of c e r ta in  iso b a ric  
cha in s as  w ell as  the range  (Rp) of p a r t ic u la r  p r im a ry  fiss io n  p ro d u c ts . The 
in v e s tig a tio n s  a r e  s t i l l  u n d e r  w ay and the fo llow ing  r e p r e s e n ts  only a p r e 
lim in a ry  e v a lu a tio n  of th e  d a ta .

RANGE OF AN ISOBARIC CHAIN

The ran g e s  Rjs fo r  som e fiss io n  p ro d u c ts  w ere  d e te rm in e d  by the th ick- 
t a r g e t - th ic k - c a tc h e r  m e th o d  [1] . T he ta r g e t  a r r a n g e m e n t  c o n s is te d  of a 
th ic k  ta rg e t  c o v e red  on bo th  s id e s  by an a lum inium  c a tc h e r  ( th ick n ess  about
12 m g /c m 2, p u r ity  = 99.99%). The ta rg e t  m a te r ia l  u sed  w as a hom ogeneous 
P u239-A l a llo y . The p lu tonium  con ten t of th is  a lloy  v a r ie d  betw een  0. 01 and 
0. 1%, d ep e n d in g  upon  th e  f i s s io n  p ro d u c t to  be  in v e s t ig a te d .  T h e  t a r g e t  
th ic k n e s s  w as 10 to  50 m g /c m 2. A fte r  i r r a d ia t io n ,  th e  ta r g e t  and  c a tc h e r  
w e re  d is s o lv e d  s e p a r a te ly .  D e s i re d  f is s io n  p ro d u c ts  in  th e  two so lu tio n s  
w ere  ch em ica lly  s e p a ra te d  and th e ir  ac tiv ity  d e te rm in ed . The range R¡s was 
then  ca lc u la te d  by E q . ( l )  (W = ta rg e t  th ic k n ess  in  m g /c m 3; AT = ta rg e t  a c t i 
v ity ; A K = c a tc h e r  ac tiv ity )

' ' ' AK
R = 2W r r r -  ■ (1)

T h is  e q u a tio n  h o ld s  u n d e r  th e  a s s u m p tio n  th a t th e  f is s io n  is  i s o t ro p ic  and  
th a t th e  ra n g e  d is tr ib u t io n  is  s y m m e tr ic a l  a ro u n d  the  a v e ra g e  ra n g e . The 
u s e  of a  p lu to n iu m -a lu m in iu m  a llo y  a s  ta r g e t  m a te r ia l  g iv e s  th e  fo llow ing  
a d v a n ta g e s : .

(i) F o r  ran g e  d e te rm in a tio n s  it is  p o ss ib le  to u se  the th ic k - ta rg e t- th ic k -  
c a tc h e r  m e th o d , w h ich  s u p p lie s  m o re  e x a c t r e s u l t s  th a n  th e  th in -  
t a r g e t - t h in - c a t c h e r  m e th o d .

(ii) T a rg e t  and c a tc h e r  a r e  of the  sa m e  m a te r ia l  and thus have th e  sa m e  
s c a t t e r in g  c r o s s - s e c t i o n s .  T he n e c e s s a r y  c o r r e c t io n s  fo r  f is s io n  
p ro d u c t s c a t t e r in g  a r e  th e r e f o r e  n e g lig ib le .
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TABLE I

ISO B A R IC  RA N G ES R IS

N uclide RjS (m g A l/cm 2) Num ber o f experim ents

Sr89 . 4 .1 7  ± 0. 05 12

Sr91 4 .1 6  ± 0. 04 . 10

Z r97 4 .1 2  ± 0 .1 0 10

. M o " 4. 00 ± 0. 05 6 '

Ag112 3 .7 4 3

C d 118 3. 35 3

Bauo 3. 04 ± 0. 03 12

-"Ъи

2. 95 ± 0. 04 10

C e 143 . 2. 90 ± 0 . 0 6 10 .

The r e s u l ts  of ou r in v e s tig a tio n s , c o r re c te d  fo r the edge effect [1],  a re  
l is te d  in  T ab le  I. .

In d e te rm in in g  the ran g e s  of Ag112 and Cd118 e lec tro p o lish ed  ta rg e ts  w ere 
u se d . T h e re  is  ev idence  f ro m  o th e r  e x p e r im e n ts  th a t th e se  ra n g e s  m ay be 
too  h igh  by p e rh a p s  1 to  2%. T h is  in c r e a s e  m ay  be a t t r ib u te d  to  a  s l ig h t 
e n r ic h m e n t of p lu lon ium  on the  s u r fa c e  of th e  ta rg e t  c a u se d  by the  e le c t r o 
p o lish in g  p r o c e s s .  A s is  e x p la in e d  below  in  c o n n e c tio n  w ith  th e  s tr ip p in g  
p ro c e s s ,  the  e le c tro ly tic  ox ida tion  of a lum in ium  alloys m ay cau se  a "m ig ra tion" 
o f th e  m o re  e le c tro p o s it iv e  c o n s titu e n ts  of th e  a llo y . The in flu en ce  of th is  
" m ig ra tio n "  on ra n g e  is  be ing  in v e s tig a te d  m o re  c lo se ly .

A c o m p a r is o n  of o u r  r e s u l t s  w ith  th o se  o b ta in e d  by K A T C O FF  e t a l . 
[3] fo r  the range of f iss io n  p ro d u cts  in  a i r  (cf. F ig . 1) leads to the conversion  
equation

R (cm  a i r  N T P )/R  (m g A l/c m 2) - 0.549 + 0.00067 A s . (2)

T he co n s ta n ts  w ere  c a lc u la te d  by a le a s t  s q u a re s  f it. F o r  the  re a so n  given 
above th e  v a lu e s  f o r  A g112 and  C d118 w e re  no t in c lu d e d  in  th is  c a lc u la t io n .  
F o r  a p re lim in a ry  eva lua tion  of the re s u lts ,  the m e asu red  ranges w ere converted  
in to  k in e tic  e n e r g ie s  o f th e  f i s s io n  p r o d u c ts .  T h e  e q u a tio n  u s e d  f o r  th is  
c o n v e rs io n  w as ob ta ined  fro m  th e  com bination  of the ra n g e -e n e rg y  re la t io n 
sh ip  g iven by SUGARMAN e t a l . [2] w ith the function

R (mg U / c m 2) / R  (mg A l/c m 2) = cp (As )

d e te rm in e d  by PANONTIN et a l . [1].
The to ta l k ine tic  en e rg y  E KT re le a se d  p e r  mission was a lso  ca lcu la ted  for 

c e r ta in  m a ss  sp li ts  from  the k ine tic  energy  of the f is s io n  p ro d u c ts . N eutron 
e v a p o ra tio n  w as c o n s id e re d  in  th is  ca lc u la tio n . If th is  k ine tic  en e rg y  o r ig in a te s  
f ro m  th e  C oulom b en e rg y  only , one m ay  c a lc u la te  E KT by m e an s  of E q .(3 ) , 
w h ich  r e s u l t s  fro m  the  tw o -s p h e re  m o d e l . '
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Fig- if
Dependence of ratio R <mmass number A of the fission products

j, ’J Range in cm air (NTP) '
Range in mg A 1/cm2

E
T K(2,b)l ( Zb)h u  e2 с
/  = ------ Г7т— ^ -----Г/T with К = — — = —
< (А Д 1/3 + (AB)Jj r 0 D D

(3)

(e ^ e le c t ro n  c h a rg e ;  .U ^ c o n v e rs io n  f a c to r  e rg .-  MeV; r0 = n u c le a r  ra d iu s  
p a r a m e te r ;  с = c o n s ta n t) . . . • % , .
, D..is . the ra tio  of the ac tu a l d istance  between the two c e n tre s  of the spheres,

a t th e - in s ta n t .o f  f is s io n  to  th e  su m  p f th e  r a d i i  o f th e  s p h e r e s  . . T h u s  th is  
quan tity , is  an  a p p ro x im a te  m e a s u re  of th e  e lo n g a tio n  of th e  n u c le u s  a t th e  
sad d le  p o in t. . The l a r g e r  th e  d e fo rm atio n  of the  nucleus a t th e  sad d le  po in t, 
the s m a lle r  the  quan tity  К should  be. F ig u re  2 show s the va lu es of К c a lc u 
la te d  fo r  the  d iffe ren t f is s io n  p ro d u c ts  v e rsu s  the m a ss  ra tio  V = (AB)H/ ( AB)L. 
F o r  c o m p a r is o n , F ig .  2 sh o w s a ls o  th e  K -v a lu e s  ,fo r th e  th e r m a l - n e u t r o n  
f is s io n  o f U235. . . .

_ A lthough the ev a lu a tio n  is  not y e t fin ished , one m ay conclude from  F ig . 2 
th a t  th e  s.add le -po in t sh a p é s  for. U2?5and Pu23? a r e  v e ry  s im i la r .  T he .dev ia tions 
ou tside  th e .l im its  of e r r o r  á t V » 1. 25 (iodine iso to p es) тгау be due to .ex p eri
m e n ta l e r r o r s , . '  “T h e  p r e l im in a r y  e v a lu a tio n  of so m e  e x p e r im e n ts  th a t we 
have c a r r i e d  out g iv e s  a  la r g e r  ra n g e  of . io d in e -131 and thus a ,h ig h e r  y a lue  
for, К c o m p a re d  w ith  tñ e  r e s u l t s  d e r iv e d  by K A TC O FF e t a l . [3] . ,

A p o s s ib le  in te r p r e ta t io n  o f th e  K -d e p e n d e n c e  on V m a y  b e  g iv e n  a s  
fo llow s: T he two p la te a u s  of К in d ic a te  th a t a  c h a r a c t e r i s t i c  s a d d le -p o in t 
sh a p e  c a n  b e  a t t r ib u te d  to  s y m m e tr ic  f is s io n  and  a n o th e r  to  a s y m m e tr i c  
f is s io n . T he c h a r a c te r i s t i c s  of th e s e  sh a p es  a r e  only s lig h tly  in fluenced  by' 
th e  m a s s  r a t io  V. T he m ax im u m  of К in  th e  re g io n  of a s y m m e tr ic  f is s io n  
i s  p ro b a b ly  c a u s e d  by th e  fo rm a tio n  o f n u c le i w ith  m a g ic  n u m b e rs  in  th e  
p re fo rm e d  f is s io n in g  n u c le u s . T h u s , a s y m m e tr ic  f is s io n  is  in f lu e n ced  by 
th e  m ag ic  n u m b e rs  on ly  w ith in 'a  s m a ll  ra n g e  of th e  m a s s . r a t io  V. '
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(Ab)h 125 130 135 1A0 1A5 150 155 160

Fig.2

K as function of the mass ratio V or of the mass number of the 
primary fragments (Ag)jj and (Ag)^

V = íM ü  
(AB̂L ’

For explanations, see text.

RANGE DISTRIBUTION OF ISOBARIC CHAINS

M ore in fo rm atio n  on the conditions in  n u c le a r  fiss io n  m ay be obtained by 
an in v e s tig a tio n  of the  d is tr ib u tio n  of the  k in e tic  en e rg y  of f is s io n  p ro d u c ts . 
The d iffe re n tia l range d is trib u tio n  of 20 fis s io n  p roducts has been determ ined  
by K A TC O FF e t a l . [3] . If one p lo ts  the r e la t iv e  w idth  Sis of th e se  d i s t r i 
b u tio n s , (F W H M /R is) v e r s u s  th e  m a s s  n u m b e r  of th e  f is s io n  p ro d u c ts ,  a 
c u rv e  r e s u l t s  fro m  w hich  i t  is  p o s s ib le  to  d raw  c o n tra d ic to ry  c o n c lu s io n s :

(i) T he ra n g e  d is p e rs io n  i s  in d e p en d e n t of th e  m a s s  n u m b e r  (the  c o n 
c lu s io n  of K atco ff e t a l . );

(ii) T he ra n g e  d is p e rs io n  d e c r e a s e s  w ith  in c re a s in g  m a s s -y ié ld  of th e  
f is s io n  p r o d u c ts .

In o rd e r  to choose betw een  th e se  two exp lanations we tr ie d  to d e te rm in e  
th e  ra n g e  d is p e rs io n  fo r  B a 140, Sb127 and  Ag111 by th e  m e th o d  d e s c r ib e d  by 
BROWN and OLIVER (7).  The e x p e r im e n ta l se tu p  (cf.  F ig .3 )  c o n s is te d  of 
a th in  ta rg e t  of Pii2390 2, a c o llim a to r  and a th ic k  alum in ium  c a tc h e r .

T he c o l l im a to r  u se d  w as àn  a lu m in iu m  p la te  5 - m m  h igh  w ith  60 h o le s  
each  of 1 - mm d iam . A fte r  ir ra d ia t io n  the a lum inium  c a tc h e r  w as se p a ra te d  
a s  th in  la y e r s  by a s tr ip p in g  p ro c e d u re  [5] . In th is  p ro c e d u re  a th in  la y e r  
of a lum in ium  is  f i r s t  anod ica lly  ox id ized  and then d isso lved  without any a ttack  
of the  r e s id u a l  a lu m in iu m . T he s u rp r i s in g  r e s u l t s  of the  e x p e r im e n t w ere  
th a t p ra c t ic a l ly  no Ag111 a c tiv ity  w as found in  the s tr ip p e d  fra c tio n s  and the  
ra n g e  of Sb127 w as about 6% g r e a te r  than  ex p e c ted  (cf.  F ig . 4). In o r d e r  to 
explain  th ese  r e s u lts ,  the s tr ip p in g -p ro c e d u re  was investiga ted  m ore c losely . 
It b e c a m e  ev id en t th a t e le m e n ts  m o re  e le c tro p o s i t iv e  th an  a lu m in iu m  a r e  
only p a r tia lly  s tr ip p e d . W ith the s im p le  assu m p tio n  tha t a constan t p e rc e n t-
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. Fig-3
Target arrangement of Experiment 1

K: Collimator 
С: Catcher .
T: Target 
R: Spacer 
A : Cover plates

ag e  of a  p a r t i c u la r  e le m e n t c o n ta in e d  in  a lu m in iu m  .is  a lw a y s  s tr ip p e d , a 
" m ig ra t io n "  f a c to r  m a y b e  d efin e d  a s  fo llo w s: . . . . .

к = 1 - Ai1/ A i . (4)

A i1 r e p r e s e n ts  the am oun t of a p a r t i c u la r  e lem e n t d e te rm in e d  in  a la y e r  of 
a lu m in iu m  th a t h as  b e e n  s tr ip p e d .  Ai r e p r e s e n t s  th e  am o u n t of th e  sa m e  
e le m e n t  p r e s e n t  in  th is  a lu m in iu m  la y e r  b e fo re  th e  s tr ip p in g  p r o c e d u r e .

The "m ig ra tio n "  fa c to rs  k, independent of the am ount of c a r r i e r  p re se n t 
in  the' s tr ip p in g  so lu tion , a r e  shown in T ab le II. . .
■ T he ra n g e  d is t r ib u t io n  fo r  Sb127 is  show n in  F ig . 4 a f te r  c o r r e c t io n  fo r  
"m ig ra tio n " . The av e rag e  range  co rresp o n d in g  to the m axim um  of th is  curve 
a g r e e s  w ith  th e  e x p e c te d  v a lu e . T h u s , the  a lu m in iu m  s tr ip p in g  m e th o d  is  
u se fu l only, to a  lim ite d  ex ten t in  in v estig a tin g  the dependence of range d i s t r i 
bution  on m a ss  n u m b er. ,

. T he e x p e r im e n ta l  r e s u l t s  w e re  a n a ly se d  by the  m ethod  of lo g a r i th m ic  
d if fe re n tia tio n  u n d e r  the  a s su m p tio n  th a t the  shape of the  ran g e  d is tr ib u tio n  
is  G a u ss ian . The v a lu es  ob ta ined  fro m  the a n a ly se s  a re  l is te d  in T ab le  III. 
T he v a lu e  fo r  S is d e te rm in e d  fo r  B a140 c o r re s p o n d s  ro u g h ly  to  the  va lu e  of 
17.5% g iven  by BROWN and OLIVER (7). W h ether th e  d if fe re n c e  be tw een  
the  r e la t iv e  ra n g e : d isp e rs io n s  of b a r iu m  and an tim ony  is  r e a l  can  h ard ly  ,be 
decided, on th e  b a s is  of th e  a v a ila b le  d a ta . In th is  c o m p a r iso n  i t  shou ld  be 
n o ted  th a t b e c a u s e  of th e  la r g e  s t r ip p in g  " m ig ra t io n "  c o r r e c t io n  th e  Sis - 
v a lu e  f o r  a n tim o n y  is  r a t h e r  u n c e r ta in .
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■ . . Fig. 4 ’ ' ' ' '

Isobaric range distribution of Sb127

0 : Experimental points with limits of error
. - _ Experimental curve r ; . , . .

. . . . . . . . Curve after correction for stripping "migration”
Calculated, Gaussian distribution ' ,

— : Background . .

. t a b l e II .*■ r - . '

"MIGRATION"' FACTO RS к .

Fission product . ‘ к

/  ' Ba140' ’ .. . 0 .0 ± 0. 0;1 . ,
. sb127 , ,  . : 1 . 0. 80 ±.0. 02 • .

■ • . Ш •- ■ Ag ■ '. '■ ; 0.98 ±0.01 '

■■ ■ The sub trac tio ri ;of the G au ss ian  'range' d is tr ib u tio n  from  the e x p e rim en t
a l ly -d e te rm in e d /d is tr ib u tio n 're 's u lts - in  á background  (F ig . 3). The o rig in  of 
th is  background  m ay be a ttr ib u te d  to v a r io u s ;effec ts : ' . : ■ .
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TABLE III......

ISO B A R IC  R A N G ES RIS AND R E L A T IV E  W ID T H S;SIS O F  T H E  
RA N G E D IS T R IB U T IO N S  F R O M  D IF F E R E N T IA L

' RA N G E E X P E R IM E N T S  ; ’

Fission product ' Ris(mg Al/cm2)
sis(fWhm /Rjs) 
. \  (%)

Ba140 

' Sb127 :

2. 95 ± 0. 10

3. 6 ±. 0. 2

(20. 3 ± 1. 0) • 

: : (23. i  ± l .  7)

(i) F is s io n -p ro d u c t s c a tte r in g  on the c o llim a to r  w all.
(ii) C on tam ination  of the c o llim a to r  w all and c a tc h e r  by P u 239.

(iii) F is s io n -p rp d u c t s c a tte r in g  in the ta rg e t, in  the gas betw een ta rg e t and 
ca tc h e r , and in  the C atcher its 'e lf. . , ;

By using  a " lo w -sc a tte r in g "  c o llim a to r  in  which the efféctive w all su rface  
w as red u ced  to  1% of the  su rfa c e  in  the  o rig in a l c o llim a to r , the-effec t of wall 
s c a t t e r in g  co u ld ;b e  e s s e n t i a l ly  e l im in a te d  (E x p e r im e n t 2). T he d is ta n c e  
betw een the ta rg e t  and c a tc h e r  was 3 cm  in th is  c o llim a to r . A fter ir ra d ia tio n  
the gas p r e s s u r e  was about 10 mm Hg. In an o th er ex p e rim en t (E x p e rim en ts) 
co n tam in a tio n  of ¡the c o i l im a to r  by p lu ton ium  w as p rev e n te d  by co v e rin g  the 
ta r g e t  w ith  a  100/Ltc/cm2 fo il of A í¿0^. T he .re su lts  a r e  g iv en  in  F ig . 5.

C o m p a r iso n  b e tw e en  E x p e r im e n ts  2 and  3 show s th a t th e  b a c k g ro u n d  
cannot be a ttr ib u te d  to contam ination  of the c o llim a to r . M oreover, the a g re e 
m ent in  shape betw een the righ thand  s id es  of the two background d is trib u tio n s 
in  E x p e r im e n ts  i  and  2 in d ic a te s  th a t the  e ffe c t of w a l l - s c a t te r in g  m ay  be 
d e m o n s tra te d  by the  d ash ed  lin e  e in  F ig ,4 (. -, Since, th e  c o l l im a to r s  u s e d  in  
E x p e r im e n ts  1 and  2 d if fe r  in  th e i r  a b so lu te , b u t no t in  th e i r  r e la t iv e  
d im e n s io n s , th e  l a r g e r  b a c k g ro u n d  in  E x p e r im e n t 2 m a y  b e  a t t r ib u te d  to  
s c a t te r in g  in  the  r e s id u a l  g as  of the  c o l l im a to r s .  HoweVer, to  ex p la in  th is  
i n c r e a s e ,  a  q u a l i ta t iv e  e s t im a te  in d ic a te s  ith a t-a  m u c h  l a r g e r  s c a t t e r in g  
c r o s s - s e c t io n  m u st b e .assu m ed  than  the one obta ined  from  Coulom b sc a tte r in g . 
S pecia lly  designed  ex p e r im e n ts  a re  needed, th e re fo re ; to give a sa tis fa c to ry  
exp lanation  of th is  backg round . A co m p ariso n  of the r e s u lts  of range d i s t r i 
b u tio n s  d e te rm in e d  by b o th  so lid  and  g a s e o u s  a b s o r b e r s ,  e . g .  [7] and  [3] 
re sp e c tiv e ly ; show s/the  ^definite su p e rio rity . of the la t te r .  ..The^widths:jpf the  
d is tr ib u tio n s  ob ta ined , w ith so lid  .a b so rb e rs ' á r e  about a. fa c to r  of t.wp .g re a te r  
th an  th o se  e x p e c te d  on th e  b a s is  o f in v e s tig a tio n s  w ith  g a s e o u s ; a b s .o rb e rs . 
F o r  c a lc u la t io n s  of th e  Mrietifc- e n e rg y  d is tr ib u tio n : o f f i s s io n  ..products .^the 
ra n g e  d is t r ib u t io n s  m e a su re d "  in  g a seo u s  a b s o rb e rs ,  a r e  th e re fo r e  m o re  
su ita b le . F ro m  the v a lu es ex is tin g  in  R e fs . [8] ; [9,] and [4] a re la tiv e  energy  
d isp e rs io n  of a p p ro x im a te ly  11% is  ’shown fo r  ligh t o r  heavy f iss io n  p ro d u c ts .

RANGE OF FRAGM ENTS • ¡r;-., ;;_iv ; ;; -  \ ; ■ o'í : i v<‘ ..

P re v io u s  a n a ly se s  of f is s io n  p ro d u c t en e rg y  d is tr ib u tio n s  have assu m ed  
th e  ra n g e  of is o b a r ic  f ra g m e n ts  to  be-eq u al."  A 1 s im i la r  p r e m is e  w as m ade
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' ' ’ Fig- 5 ■ "

Background of range distribution curves of Ba140 from Experiments 1, 2 and 3, 
normalized to the same area and range

(a) Experiment 1
(b) Experiment 2
(c) Experiment 3
(d) Distribution b standardized to the maximum of a
(e) Residual curve after subtraction of curve d from à

f o r  th e  ra n g e  d is p e rs io n .  T he f i r s t  doub ts c o n c e rn in g  th is  a s su m p tio n  
s te m m e d  fro m  the  r e s u l t s  of NIDAY [10] and of BROWN and OLIVER [7] . 
T hey  show ed th a t th e  sh ie ld e d  n u c le i Rb86 and C s137 have ra n g e s  s m a l le r  by 
about 10% than those  th a t r e s u l t  fro m  a  sm ooth  p lo t of Ris v e rsu s  A. In o rd e r  
to  in v e s tig a te  th is  ra n g e  d e f ic it m o re  c lo se ly , we d e te rm in e d  the  ran g e  R F 
fo r  th e  f râ g m e n ts ’ Ba139 and  C s139, and  th e  c u m u la tiv e  ra n g e s  Rc for, Ba139, 
Csi-39 and X e139. T he r e s u l t s  a r e  l i s te d  in  T a b le  IV. '•
If one p lo ts  the  r a t io  o f f ra g m e n t ra n g e  to  th e  a v e ra g e  ran g e  of the  iso b a r ic  
cha in  (U = R f / R i s  ) v e r s u s  thé  d iffe re n c e  Z p- Zp, a  s tra ig h t line r e s u l ts  (F ig . 6). 
The ran g e  d efic it can  then  be  ca lc u la te d  by the equation

R p / R IS = 1,0 - 0.037 (ZF - Zp). (5)
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. TABLE IV

F R A G M E N T  R A N G ES R F AND C U M U L A T IV E  R A N G ES R c

' Nuclide Rp (mg Al/cm 2) Rc (mg Al/cm 2)

Ba139 2. 75 ± 0. 06 2. 96 ± 0. 03

Cs139 . 2. 86 ± 0. 20 2. 98 ± 0. 04

Xe139 - 3. 05 ± 0. 09

. Z;  - Z p  . ' ' .

Fig. 6 ■

Relative range of fragments Rp/ftjg and cumulative range Rc/^is 
. fragment of fission product as a function of Zp - Zg. .

Values for Cs136 and Rb86 are from Niday (10) and Brown and Oliver (7).

F ig u re  6 a ls o  sh o w s th e  v a lu e s  of U f o r  C s136 and  Rb86. T h e  s t r a ig h t  
lin e  c a lc u la te d  fo r  heavy  f ra g m e n ts  is  a lso  v a lid  in  good ap p ro x im a tio n  fo r  
th e  lig h t f ra g m e n ts ;

The ran g e  d is tr ib u tio n s  d e te rm in e d  fo r  f is s io n  p ro d u c ts  a r e  thus com posed  
of the d is tr ib u tio n s  of the  ind iv idual fra g m e n ts . The c e n tre s  of the la t te r  do 
not n e c e s s a r i ly  co in c id e  w ith  th e  c e n tre  of th e  o v e r - a l l  d is tr ib u tio n . As is  
ev id en t fro m  the  d a ta  o f BROWN and OLIVER [7] fo r  C s136, th e  f ra g m e n t 
r a n g e s  g iv e  a  d is t r ib u t io n  th a t  i s  a p p ro x im a te ly  G a u s s ia n  in  s h a p e .  T he 
w id th  Op of th e  ra n g e  d is t r ib u t io n s  fo r  in d iv id u a l f ra g m e n ts  m ay  be c a lc u 
la te d  f ro m  th e  o v e r - a l l  d is t r ib u t io n  tak in g  in to  c o n s id e ra t io n  E q . ( 5 ) .  T he 
a s su m p tio n  i s  m a d e  th a t  op is  id e n tic a l  fo r  a l l  f ra g m e n ts .

. T he r a t io  стр/ст15 d ep en d s on th e  q u an tity  <jis and  is  show n in  F ig . 7 a s  
a function  of S is . T hus, fo r  ex a m p le , the  re la t iv e  w idth  S is o f 17.0% found 
by B row n and O liv e r  fo r  Cs137 r e p r e s e n ts  a a f / c t i s  ra tio  of 0.945. F ro m  th is  
one c a lc u la te s  a fu ll w idth a t h a lf  m axim um  (FWHM) of 0.468 m g A l/c m 2 fo r
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F . ' • ' • ' '
— as a function of SeXp (SeXp - experimentally determined Sjg)

th e  in d iv id u a l f ra g m e n t ra n g e  d is t r ib u t io n  of C s137. T h is ! ¡value is  in  v e ry  
good a g re e m e n t w ith  the  FW HM of the  f ra g m en t ran g e  d is tr ib u tio n  fo r  C s136 
found by th e  sa m e  a u th o rs .  T h is  s e e m s  to  ju s t ify  the  above a s su m p tio n  of 
eq u a l w id ths of ra n g e  d is t r ib u t io n  fo r  in d iv id u a l f ra g m e n ts .

U sing the ra tio  of erp /a is  to  c a lc u la te  the d isp e rs io n  in  k ine tic  energy  of 
f ra g m e n ts  one o b ta in s  a  v a lu e  of abou t 5%. A c c o rd in g ly ,Ï th e  e n e rg y  d i s 
p e rs io n  is  s m a l le r  by  abou t a  f a c to r  of two than  fo rm e r ly  had  b een  a s su m e d  
on th e  b a s i s  of th e  e x p e r im e n ta l  r e s u l t s  . T h is  is  a m p le  r e a s o n  f o r  once 
m o re  ch e c k in g  th e  c o n c lu s io n s  p re v io u s ly  d ra w n  f ro m  e x p e r im e n ta l  d a ta
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G. SIM O N O FF: T he th in  ta r g e t - th in 'c a tc h e r  m ethod  is  u su a lly  c r i t i 
c iz e d  on th e  grounds" of thé  in h o m o g e n e ity  of th e  th in  a lu m in iu m  c à tc h e r s .
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It would be in te re s tin g  to know how you m e asu re  the hom ogeneity of the Pu239- 
A1 alloy  ta rg e t .

H. M Ü N ZEL: I t is  e x p e c ted  th a t th e s e  th ic k  ta r g e t - th ic k  c a tc h e r  ex 
p e r im e n ts  w ill y ie ld  m o re  a c c u ra te  r e s u l t s  fo r  av e rag e  ran g e s  than the thin 
ta r g e t - th in  c a tc h e r  e x p e r im e n ts .  T h is  is  b e c a u s e  i t  is  r a th e r  d ifficu lt to 
o b ta in  th in  c a tc h e r  fo ils  of u n ifo rm  th ic k n e s s . On the  o th e r  hand, the a c 
c u ra c y  of th e  r a n g e s  d e te rm in e d  by  u s  d ep en d s on th e  h o m o g en e ity  of the 
ta r g e t  a llo y  u se d . We ch eck ed  th is  e x p e r im e n ta lly  and w ere  unable to  de
te c t  any  in h o m o g e n e ity .
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ПРИ ДЕЛЕНИИ ТЯЖЕЛЫХ ЯДЕР .

В . Ф .  А П А Л И Н , Ю . Н .  Г Р И Ц Ю К , И . Е .  К Р У Т И К О В , В . И .  Л Е Б Е Д Е В
и

Л . А .  М И К А Э Л Я Н  
Г О С У Д А Р С Т В Е Н Н Ы Й  К О М И Т Е Т  ПО ИСПОЛЬЗОВАНИЮ  

АТОМ НО Й  Э Н Е Р Г И И  С С С Р , И Н С Т И Т У Т  А ТОМ НОЙ Э Н Е Р Г И И  
и м . И , В .  К У Р Ч А Т О В А , М О СК ВА

С С С Р

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

NEUTRONS AND KINETIC ENERGY OF FRAGMENTS IN FISSION OF HEAVY NUCLEI. The distribution 
of excitation energy and kinetic energy depending on the mass of the fragment formed in heavy- isotope fission 
by thermal neutrons is experimentally investigated. The excitation energy is shown to have a low minimum 
in the region of the double-magic fragment (M ~132), to increase in the symmetrical fission area and to be 
at its maximum for fragments complementary to magic. The kinetic energy of the fragments measured for . 
U235 correlates with the excitation energy. The total energy release according to the experimental data is 
in good agreement with calculations according to Milton's mass tables in every case except that of strongly 
asymmetric fission.

In the measurements conducted, the ratio of the maximum of the fragment yield curve to the minimum 
(after neutron escape) was 500 : 1.

ÉNERGIE CINÉTIQUE DES FRAGMENTS DANS LA FISSION DES NOYAUX LOURDS PAR DES NEUTRONS 
THERMIQUES. Les auteurs ont étudié par voie expérimentale la distribution de l’énergie d’excitation et de 
l’énergie cinétique en fonction de la masse des fragments qui se forment lors de la fission de radioéléments 
lourds par des neutrons thermiques. Ils montrent que la distribution de l’énergie d’excitation présente une 
vallée très profonde dans la région du fragment doublement magique (M ~132), augmente dans celle de la 
fission symétrique et atteint le sommet pour les fragments complémentaires des fragments magiques. L’énergie 
cinétique des fragments, mesurée pour 235U, est en corrélation avec l'énergie d’excitation. La quantité totale 
d’énergie libérée, déterminée sur la base des données expérimentales, concorde bien avec les calculs effectués 
conformément au tableau des masses de Milton, sauf pour la fission fortement asymétrique.

Dans les mesures qui ont été faites, le rapport des rendements en fragments sommet/vallée (après la 
fuite des neutrons) était de 500 : 1. ■

НЕЙТРОНЫ И КИНЕТИЧЕСКАЯ ЭНЕРГИЯ ОСКОЛКОВ ПРИ ДЕЛЕНИИ ТЯЖЕЛЫХ 
ЯДЕР. Экспериментально исследовано распределение энергии возбуждения и кинетической 
энергии в зависимости от массы образовавш егося осколка при делении тяжелых изотопов  
тепловыми нейтронами. Показано, что энергия возбуждения имеет глубокий минимум в райо
не дважды магического осколка (М —-132), нарастает в области симметричного деления и 
максимальна для осколков, дополнительных к магическим. Кинетическая энергия осколков, 
измеренная для U235 , коррелирует с энергией возбуждения. Полное энерговыделение, найден
ное по экспериментальным данным, хорошо согласуется с вычислениями по таблицам масс 
Милтона всюду, кроме сильно асимметричного деления.

В проведенных измерениях отношение максимума к минимуму кривой выхода осколков 
(после вылета нейтронов) составляло 500:1 . . .

NEUTRONES Y ENERGIA CINETICA DE LOS FRAGMENTOS EN LA FISION DE NUCLEOS PESADOS. Los 
autores han estudiado experimentalmente la distribución de la energía de excitación y de la energía cinética 
en función de la masa del fragmento que se forma en la fisión de isótopos pesados inducida por neutrones 
térmicos. Demuestran que la energía de excitación presenta un mínimo muy acusado en la region del frag
mento doblemente mágico (M ~132), aumenta en la región de fisión simétrica y alcanza su valor máximo 
pára los fragmentos complementarios de los fragmentos mágicos. Existe una correlación entre la energía

587
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cinética de los'fragmentos, medida para el 235U', y la energfa de excitación. El valor experimental de la 
energía desprendida concuerda satisfactoriamente con el que figura en los cuadros másicos de Milton, excepto 
para la fisión muy asimétrica.

En las mediciones efectuadas, la razón de cresta a valle de la curva de rendimiento de los fragmentos 
(después de la emisión neutrónica) fue de 500 : l .  ■ ■ ■ ■ ■  y  • •

В последние годы изучение деления ядер пошло по- пути исследования 
детальны х характеристик этого  процесса. Изучение энергетического  р а с 
пределения осколков для различны х способов деления выявило интересные 
особенности . До недавнего времени считалось, что кинетическая энергия 
осколков должна быть м аксим альной в области , где осколки имеют бли з
кие заряды , т . е .  при симметричном делении. Однако.исследования Фрезера 
и М илтона .[ 1 ] ,  проведенные с использованием  техники врем ени пролета, 
а такж е появившаяся одновременно работа Гиббсона,. Томаса и Миллера [2], 
выполненная, на полупроводниковых д етекторах , показали, что как раз н а
оборот—при приближении к сим м етричному делению кинетическая энергия 
осколков резко  п ад ает, а ее м аксим ум  находится при отношении м асс  1,2. 
Это чрезвы чайно интересное о б сто ятел ь ств о , подтверж денное в дальней
шем в целом ряде работ (Нидей [ 3 ] ,  А лександер  и .др . [4]), вы звало  широ
кое обсуж дение возм ож ны х п о сл ед стви й . П олная эн ерги я  деления, р а с 
считанная обычным образом  на основании таблиц м а с с , слабо и зм ен яется  
в этом  районе отношений осколков . Е сли верить правильности этих р а с 
ч е то в , то  возникш ее различие м еж ду полной энергией  деления и кинети
ческой  эн ер ги ей 'о ско л ко в  должно было приводить к увеличению  энергии  
возбуж дения осколков . Э та ги п о теза  б ы л а  в ы с к а з а н а  с р а з у  же в первой 
работе Ф резера, М илтона. Можно было предполагать такж е, что в районе 
сим м етричного деления заряд  осколков сильно отличается от наиболее в е 
роятного з а р я д а . Не исклю чено, что м огло быть и то и д р у го е . •

В связи  с вы ш есказанны м  представлялось интересным непосредствен
но изм ерить число нейтронов, являю щ ееся мерой энергии возбуждения о с 
колков, для различны х отношений м а с с . Подобные измерения проводились 
и раньш е, начиная с 1953 г .  (Ф резер, Милтон [5 ] ,  Апалин и др. [6 ]) , однако 
разрёш ение по м ассам  в этих работах было недостаточньш  и не позволило 
сделать каких-либо суждений о симметричной области. Весьма.ценные све
дения о нейтронах спонтанного деления C f252, полученные В етстоном  [7] и 
в особенности Бовм аном  и др . [ 8 ] , не,реш али вопроса, поскольку в поведе
нии суммарной кинетической энергии этого  изотопа вблизи симметричного 
деления не обнаружено зам етн ы х  особенностей ., '

В 1961 —1962 г г .  мы провели измерения числа.,нейтронов в зависимости 
от отношения м асс осколков для изотопов урана-233 , 235 и плутония-239 при 
делении их тепловыми нейтронами [9] . И змерения четко показали, что для 
всех  трех  исследованны х изотопов число нейтронов коррелирует со зн ач е
ниями суммарной кинетической энергии осколков: минимум выхода нейтро
нов со о тветству ет  м аксим ум у кинетической энергии, а по мере приближе-. 
ния к симметричному делению число нейтронов резко в о зр а с т а е т . Подобное 
поведение зависимости v (M j/ly^) наблюдается для всех трех исследованных , 
и зо то п о в . В к ач е с т в е  прим ера на рис .1 п оказаны  р езу л ь та ты 'Д л я  :
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М'/Мл
Р ис.1

’ Зависимость числа нейтронов от отношения масс осколков для U235 ..

Разреш аю щ ая способность прим енявш егося зд ёсь  детектора осколков 
уже была достаточна для убедительного д ок азательства  возрастания энер
гии возбуж дения осколков в  симметричной области , однако для к оли ч ест
венны х изм ерений  необходим о было улучш ить фиксацию  м а с с  о с к о л к о в . 
Кроме то го , представлялось  интересны м  исследовать распределение энер
гии возбуж дения между легким  и тяж елы м  осколкам и. . .

; С этой целью были .предприняты изм ерения числа нейтронов в зависи
м ости  от м ассы  осколков-при делении U233 , U235 и P u 239 тепловы м и ней
тронам и. В этих изм ерениях нам удалось, более надежно выделить случаи . 
симметричного деления. Полученные результаты  будут представлены ниже.

И ,наконец, для получения более полной энергетической  картины д е л е- . 
ния и с целью зам кнуть  цикл проведенных исследований, в тех  же экспери- ; 
м ён тальн ы х услови ях  бы ла и зм ер ен а  зави си м о сть  кинетической, энергии 
осколков от способа д елен и я .

В изм ерениях в к ач естве  детектора осколков применялся испытанный 
вр ем ен ем ’прибор —ионизационная к ам ер а  с с е тк а м и . Для вы деления н а 
правления движения осколков в эксперим ентах  по определению числа ней
тронов в зависим ости от м ассы  осколков применялась диаф рагм а. На диа
ф рагм у подавалось напряж ение, которое позволяло вы тяги вать  электроны , 
образованные между мишенью и диафрагмой в рабочий объем кам еры . У ста
новка диаф рагм ы , как  показали  контрольные опы ты ,.не искаж ает энергию 
осколков больш е, чем  на 1 М эв . С хематический вид кам еры  представлен

• на р и с .2 . Здесь видна коллимирующая диаф рагм а и кольца, корректирую 
щие эл ек тр и ч еско е  поле в к а м е р е . В .отличие от других  м ето д о в , в с л у - .
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0 50 mm

Р и с. 2 .

Ионизационные камеры.
Камера 1 для измерения суммарного числа нейтронов: •

1 —слой; 2 —держатель слоя, виден бортик, ограничивающий углы вылета .
осколков; 3 — высоковольтный электрод; 4 — сетка; 5 —кольца, задающие 
потенциал на границе рабочего объема; 6 —собирающий электрод.

Камера 2 для измерения числа нейтронов, 
испущенных отделными осколками:

7 —диафрагмы для коллимации осколков.

чае ионизационной кам еры , весьм а трудно определить истинную разреш аю 
щую способность и поэтом у , как  впрочем это  делаю т и в других случаях,
о разрешающей способности м етода можно судить по отношению пика к про
валу получаемой экспериментально массовой кривой деления.

Для более детальной оценки количества ложных случаев деления, по
павших в симметричную область из других областей за  счет конечного р а з 
решения ионизационной кам еры , мы сравнили нашй экспериментальные р ас
пределения м асс  с данны м и:радиохимического анализа выходов осколков. 
Для это го  в опы тны е значения были внесены  поправки на ионизационный 
д еф ект и выход нейтронов. Ввиду то го , что радиохимические кривые о т 
н осятся к конечным м асс ам , наши данные для этого  сравнения были такж е 
вы раж ены  в конечны х м а с с а х . В р ас ч е та х  мы использовали  полученные 
в этой же работе значения выходов нёйтронов. Р езу л ь таты  сравнения для 
U235 приведены на р и с .З , из которого  видно, что м ассовое распределение, 
полученное в данной раб о те , близко совп ад ает с радиохимической кривой, 
а отличие в симметричной области со ставл яет  10 — 20%. С ледует,.к  сож а
лению, о тм ети ть , что даже последние наиболее полные данные по выходам 
осколков деления, приведенные в обзорной работе К аткова [1 0 ], в си м м е
тричной области  им ею т больш ие зн ачен ия  ошибок (~ 10  —1.5%), и и м е е т с я  
целы й ряд  и зотоп ов  в это й  о б л а ст и , вы ходы  к о то р ы х  не о п р е д е л я л и с ь .

Нейтроны деления в наших эксперим ентах регистрировались с помощью 
жидкого сцинтиллятора, содерж авш его  кадм ий . .

Схематический вид установки по измерению числа нейтронов с отдель
ных м асс представлен на р и с .4 .
. Как и звестн о , возм ож н ость  изм ерения числа нейтронов, испущ енных . 
одним осколком , основана на т о м , что  угл о во е  распределение нейтронов
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• Распределение осколков деления U236,no конечным м ассам .
Сплошная кривая получена из измеренного распределения 

' событий по отношению ионизаций . .
Точки —данные радиохимических и '

масс-спектрометрических исследований (Катков [ 10] . .

в лабораторной си стем е координат сильно вы тянуто  в направлении полета 
о ск о л ка . С тепень вл тя н у то ст и  при изотропном  испарении нейтронов о т 
носительно осколка оп р ед ел яется  скоростью  осколка и спектром  н ей тро
нов в си стем е координат, в которой осколок п окои тся . П оэтом у в е р о я т 
н ость  попадания нейтронов в д етекто р  я в л я е тс я  неявной функцией м ассы  
о ск о л к а . Вопросы у гл о во го  распределения нейтронов подробно обсуж д а
лись в недавней работе Т е р р е л а .[ 11 ] ,  где  приведено аналитическое вы р а
жение интеграла-от углового  распределения. П оды нтегральное выражение 
зави си т только  от двух п арам етров: кинетической энергии , приходящейся 
на нуклон осколка , и средней энергии испаряющихся нейтронов. При про
ведении расчетов  мы воспользовались формулами Т е р р е л а . Р асч еты  про
водились с учетом  следующих обстаятельств  и допущений: .

1 . Р а з б р о с  к и н ети ч ески х  эн ерги й  для. определенной  м асс ы  о ск о л ка
не приним ался во в н и м ан и е . :

2 . П ринималось, что  нейтроны с приближающегося к детектору оскол
ка регистрирую тся в к он усе, охваты ваю щ ем  полярные углы  от 0 до 30°, а 
у д ал яю щ его ся—от 150 до 180°, причем  угловой  р азб р о с  направлений в ы 
л ет о в  осколков не приним ался во  в н и м ан и е .

3 . П ринималось, что эф ф ективность регистрации нейтронов, попавших 
в детектор', не зависит от их эн ер ги и .
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. - Рис .4  ; . . ,

, Схематический вид установки

4 . А бсолю тные значения v были получены нормировкой на и звестн ы е 
средние числа нейтронов на ак т  деления: v (U233)=  2 ,50; v(  U235 ) = 2 ,44; 
У (P u 239)=  2 ,8 8 .

Для определения возможны х ошибок, возникших при этих расчетах , бы
ло найдено сумм арное значениеy n+ vr для легкого  и соответствую щ его т я 
желого осколка и произведено сравнение с результатам и  нашей предыдущей 
раб о ты , где  величина vn + v? находилась  н еп осред ствен н о  в гео м етр и и , 
близкой к 47г. Сравнение п о к азало , что  обсуж д аем ая  погреш ность в ходе 
кривой м ож ет со с та в л ять  5 — 7%. . . . . . . .

. На р и с .5 приведены все  и звестн ы е нам  р ёзу л ь та ты  по числу нейтро
нов для U233 , U235 и P u 239 . Это работы Ф резера и Милтона 1954 г .  [5] О п а 
лина и д р . 1956 —1960 г г .  [6] и данны е Т ер р ел а  1962 г .  [ 1 1 ] ,  полученны е 
им путем  обработки м ассовы х распределений по времени пролета и .радио
химическим м етод ом . Как уже говорилось , зд есь  .отсутствует (ввиду и з 
вестны х трудностей) информация о симметричной области . В низу;приве
дены-наши данны е, полученные описанным выше способом . В эти данные 
не вносились никакие поправки, св язан ны е с разреш аю щ ей способностью  
ан ал и за  м а с с  о ск о л к о в . . , • : . .. .

Видно, что  сам ы е л егк и е  осколки почти не и сп у скаю т;н ей тр о н о в ,.за
те м  у р а с т е т  и при м а с с а х  107 — 112 и сп у ск ается  уж е около 4 нейтронов . 
Д алее, в области:сим метричного деления v  падает почти линейно. В районе 
осколков с массой 128'*-1-3:2<!имеется глубокий Минимум —около ,0,3 т.0,4 ней
трона, и д ал ее , по м ерё увели чен и я .м ассы , v. р ас те т  та к , что наиболее т я 
желые осколки испускают около 3,5 нейтрона.. .На этом ,ж е рисунке,показа
но обще'е число нейтронов th+ i/r' в функции м ассы  тяж елого  осколка... Ви
ден зам етн ы й  рост  в сим м етричной области ,.которы й  наблю дался уж е в. 
первы х наших р аб о тах , о чем  зд е с ь  говорилось  вы ш е.: Но з д е с ь , з а  счет 
лучш его разрешения^ видно, что сум м арное значение vn + Vt им еет некото
рое плато в симметричной области  и  только потом довольно резко  падает .

В ернем ся снова к нейтронам из отдельны х осколков (рис . 6). В левом  
у глу  приведены в одних и т е х  же коорди н атах  наши р езу ль таты  ,и данны е, 
полученные Б овм ан ом  и д р . [ 8] в их интересной раб оте по C f  252 . Видно,



U~n , U ^ n  Pu‘*n

Все известные на 1964 год данные об эмиссии нейтронов 
для деления U236 , U234 и Pu239 тепловыми нейтронами:

• • •  v (М); ооо v (М)+ v (M o- М ).
Верхний ряд —измерения Милтона и Фрезера (1954) 

и Апалина и др. (1960).
Средний ряд —результаты Террела, полученные из 

■ . анализа массовых распределений .(1960).
Нижний ряд —результаты авторов. ,
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Р и с . 7

• • •  среднее значение суммарной кинетическом 
энергии осколков U236 в функции начальной 

массы тяжелого осколка,
ооо непоправленные на второй пик значения 

(см . рис. 8),
---- данные Милтона и Фрезера [ 1 ] .

в два р а за  хуж е, чем для первой. Видно, что ложные случаи деления, к о 
торы е попадаю т в это т  и н тер вал  отнош ений м асс^л еж ат  в л ев о м  склоне 
основного распределения, приводят к уменьшению средней энергии (у к а
зан о  на рисунке стрелкам и) и тем  сам ы м  углубляю т минимум кривой
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Спектры суммарной кинетической энергии осколков U236 
в области симметричного деления для различных слоев 

(Ек —произвольные единицы):
1—рабочий слой (~20%ложных событий),

' ’ 2 —55% ложных событий,
3 — 80% ложных событий. .
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БЫСТРЫМИ НЕЙТРОНАМИ
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СССР

Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

' MULTÏ-PARAMETER INVESTIGATIONS OF FAST FISSION FRAGMENTS. A number of investigators 
have noted the peculiar dependence of kinetic energy on the mass of the fragments. This dependènce differs 
considerably for the fission of nuclei by thermal neutrons, neutrons with an energy of 14 MeV and a-particles. 
It may be that this is a result of the difference not only in excitation energy, but also in the moment introduced 
by the particle causing fission. It is obviously difficult to deny the part played by nuclear shells in the formation 
of fragments according to mass, and in this connection the study of the kinetic energy of fragments as a function 
of their mass is of great interest, as are the corresponding investigations of the widths of distribution of the 
kinetic energy. Particular attention is given to the characteristics of symmetrical fission of U235 , and it is 
found that when tails appear in the apparatus spectra of the fission fragments, there occur in the symmetrical 
mass-region pulses with a most probable total energy of ~ 120 MeV. Actual symmetrical fission events 
correspond to a total mean energy of ~  155 MeV. .

The kinetic energy of paired fragments was measured using two surface-barrier silicon counters. The 
: impulses are analysed for amplitude by a two-dimensional 128 x 128 channel ánalyser with a memory on 
ferrite. ’ ,

The neutron source used was the BR-5 fast neutron reactor, the mean energy of the fast neutron spectrum 
being ~250 keV. Layers ofjfissile isotopes with a thickness of 20-30 jig/cm2 were used. .The fission of Ù235 
by thermal neutrons gave an experimental curve for the mass yield with a 250 :.l ratio between peak and 
vailey. Comparison of the characteristics of the fragments (kinetic energy and mass distribution) showed no 
noticeable difference in the fission of U235 by thermal and fast neutrons. The total kinetic energy of the 
fragments in the symmetrical fission of u235 by thermal and fast neutrons proved to be identical, equalling 
~155 MeV, which agrees, within the limits of experimental error, with the corresponding figures for fission, 
of U235 by neutrons with an energy of 14 MeV and of Th232 by a-particles.

. ETUDE DE PLUSIEURS PARAMÈTRES DES FRAGMENTS DE LA FISSION PAR NEUTRONS RAPIDES. Plusieurs 
chercheurs ont constaté qu'il existait une relation de dépendance d'un caractère particulier entre l’énergie 
cinétique et la masse des fragments. Cette dépendance varie sensiblement selon que la fission des noyaux 
est provoquée par des neutrons thermiques, des neutrons de 14 MeV ou des particules alpha. Il est possible que 
ce phénomène soit dû à une différence non seulement dans l'énergie d'excitation mais aussi dans te moment 
attribuable à la particule qui provoque la fission. Il semble difficile d'ignorer le rôle des couches nucléaires 
dans la formation des fragments d'après la masse; sous ce rapport l'étude de l'énergie cinétique des fragments 
en fonction'de leur masse revêt une grande importance. Les recherches correspondantes sur les largeurs des 
sommets de la courbe de distribution de l'énergie cinétique sont également intéressantes. Les auteurs accordent 
une attention particulière aux caractéristiques de la fission symétrique de 235 U. Ils montrent que lorsque les 
spectres des fragments, fournis par les instruments, présentent des queues, on constate dans la région symétrique 
des masses l'apparition d'impulsions dont l'énergie totale la plus probable est d'environ 120 MeV. Aux 
événements de fission symétrique réels correspond une énergie moyenne totale d'environ 155 MeV.
' ' L'énergie cinétique des fragments'pairs a été mesurée à l'aide de deux compteurs à silicium à barrière
de surface. Pour analyser les impulsions en fonction de leur amplitude, on a employé un analyseur bidimen- 
sionnel à 128 x 128 canaux, avec mémoire en ferrite. ’

La source de neutrons était constituée par le réacteur à neutrons rapides BR-5. Le spectre des neutrons 
rapides accusait une énergie moyenne d'environ 250 keV. On a employé des couches de radioéléments fissiles 
d'une épaisseur de 20 à 30 jig/cm2. Lors de la fission de 23su par des neutrons thermiques, on a obtenu une 
courbe expérimentale du rendement selon la masse présentant un rapport des rendements sommet-vallée de
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<0,04  0 ,0 4- 0 ,1  1 ,1- 0 ,2  0 , 2 - 0 ,8 .  0 ,8- 1 ,4  1 ,4-3  > 3

0,131 0,105 0,150 0,285 0,122 0,141 0,066

П оверхностно-барьерны е счетчики изготавливались из кремния п-типа 
с удельны м  сопротивлением  р = 400 о м .н а  1 с м . Н апряж ение обратного  
смещ ения —40 в о л ь т . Основным препятствием  для получения надежной ин
формации о сим метричны х и других м аловероятны х способах деления слу
жило наличие "хвоста" в амплитудном распределении импульсов. В н астоя
щей работе было проведено исследование природы этого  явления. На рис. 1 
показаны  распределения кинетической  энергии осколков при делении 
ур ан а-2 3 5  тепловы м и н ей тр о н ам и . П риведенны е данные получены м е т о 
дом врем ени  пролета [2] и двум я различны м и  крем ниевы м и сч ет ч и к ам и . 
В идно, что  распределения в основном  со в п ад аю т. На этом  же рисунке в 
увеличенном  м асш таб е показаны  "х восты " эн ер гети ч еск о го  р а с п р е д е л е 
ния, наблю давш иеся при-работе с крем ниевы ми счетчикам и . Р асп р е д е л е 
ние им пульсов в "х в о сте"  св и д е тел ь ст в у ет  о то м , что осколки м о гу т  по
тер я ть  любую долю своей  энергии с равной (но малой) вероятн остью . Т а 
к ая  м аловероятн ая  н ереги стри руем ая  потеря энергии осколкам и деления, 
по-видим ом у, обусловлена локальными эф ф ектам и . Таковыми м огут быть 
следующие явления:

а) наличие ловушек или центров рекомбинации в обедненном слое сч е т 
чика;

б) краевы е эф ф екты  на счетчике;
в) краевы е эф ф екты  на диаф рагм е, ограничивающей рабочую поверх

ность счетчика;
г) локальны е неоднородности в слое делящ егося вещ ества и подложке, 

на которую он нанесен;
д) наличие кратеров на поверхности сч ет ч и к а .
Оценки показы ваю т, что объяснить наличие "хвоста" первым явлением 

н е л ь зя . Э ксперим ентальны е исследования краевы х эф ф ектов на счетчике 
и на диафрагме,^вы полненны е в данной р аб о те , показали , что их вклад н е
значителен  .

И зм ерения односторонних сп ектров  осколков при использовании н е 
скольких  мишеней -из делящ егося  в е щ ес тв а , нанесенны х на органические 
пленки и на м еталлические подлож ки, п оказали , что  возм ож ны м и л о кал ь 
ными неоднородностям и можно объяснить лишь небольшую ч а ст ь  им пуль
сов в " х в о с т е " .

П оскольку счетчики обладаю т "входным окошком" конечной толщины, 
наличие кратеров на их поверхности может служить одной из основных при
чин появления "хвоста" в амплитудном распределении. Толщина входного 
нечувствительного слоя, состоящ его  из слоя золота , окисной пленки крем 
ния и слоя P -т и п а , оп ред елялась  из изм ерений  энергии  осколков , падаю 
щих на поверхность  сч етчи к а  под разн ы м и  у гл ам и , и со с та в л ял а  для и з 
готовлен н ы х  нами счетчиков около 0 ,07  ¡л.

И сследование поверхности  счетчиков под микроскопом  п о к азало  н а 
личие кр атер о в  сам ы х  р азн ооб разн ы х  форм и р азм е р о в , среди которы х в 
ч а ст н о сти  в с тр еч аю тся  и т а к и е , р азм е р ы  которы х  сравним ы  с пробегом  
осколков в кремнии (~ 1 0  м икрон). Я сно, что осколки, попадающие в стен 
ки к р ате р о в , м огут т е р я ть  в нерабочем  слое любую долю своей  эн ерги и .

Э н е р ги я  н е й тр о н о в , М э в

О тно си те л ь н о е  числ о 
делений
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Р и с . 1 •

Односторонние спектры кинетических 
• . энергий осколков при делении урана-235

тепловыми нейтронами:

------- время пролета [2] ,
о о о счетчик первой партии,
•  •  •  счетчик второй партии. -

Для исследования влияния это го  эф ф екта  нами были и зготовлены  две 
партии счетчиков с различны м  состоянием  п оверхн ости . На поверхности  
счетчиков второй партии количество кратеров было сущ ественно уменьшено.

На р и с . 1 одна кривая с о о т в е т с т в у е т  сч етчи к ам  из первой партии , а 
д ругая  —из второй . Число импульсов в хвосте распределения 2 -й  партии 
прим ерно в 10 р а з  м еньш е соо тветству ю щ его  расп ред елен и я  1 -й  п арти и . 
Отнош ение вы ходов наиболее вероятн ы х  и сим м етричны х осколков , полу
ченное со счетчикам и  второй группы в 10 р аз  больш е, чем  полученное со 
сч етчи к ам и  первой группы и с о с т а в л я е т  300 : 1 . Д ля проведения данной 
работы  были использованы  два сч етчи ка из второй партии .

РЕЗУ Л ЬТА ТЫ  ИЗМ ЕРЕНИ Й

О дноврем енное изм ерение кинетической энергии каж дого  из двух об
разую щ ихся при делении ядра осколков п о зво л яет  определить  первичные 
м ассы  эти х  осколков , если  и звестн о  среднее число нейтронов, и сп у ск ае
мых каждым осколком . Для случая деления урана-235 бы стры ми нейтро
нами такие данные о тсу тств у ю т.

П оскольку  н ас и н те р ес о в ал о  в основном  р азли ч и е р е з у л ь т а т о в  при 
делении уран а-235  бы стры ми и тепловы м и нейтронами (при прочих равных 
условиях), мы ограничились рассм отрением  аппаратурны х распределений .

Д ля х ар ак тер и сти к и  м а с с  осколков  и сп о л ь зо в а л с я  п ар а м е тр  
M = A (E j / ( E j  + Е г )) , где  Е х и Е 2 —кинетические энергии  осколков , з а р е -
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' Р и с . 4

С х е м а  д л я  о п р е д е л е н и я  с п е к т р а  э н е р г и й  л о ж н ы х  с о б ы т и й :

А  — о б л а с т и ,  в  к о т о р ы х  с о с р е д о т о ч е н о  о с н о в н о е  ч и с л о  •

а к т о в  д е л е н и я ;

В  — л и н и я ,  с о о т в е т с т в у ю щ а я  с и м м е т р и ч н ы м  с п о с о б а м  

д е л е н и я ;  •

С  — э н е р г е т и ч е с к и й  с п е к т р  л о ж н ы х  с о б ы т и й ,

з а р е г и с т р и р о в а н н ы х  в  о б л а с т и  с и м м е т р и ч н ы х  

с п о с о б о в  д е л е н и я . .

С т р е л к а м и  п о к а з а н ы  н а п р а в л е н и я  п е р е м е щ е н и я  
м е с т а  з а п и с и  а к т а  д е л е н и я ,  к о г д а  о д и н  и з  о с к о л к о в  

с л у ч а й н о  т е р я е т  ч а с т ь  с в о е й  э н е р г и и .

рого  из п ер в о го . В торое распределение норм ировалось на 50% от общ его 
числа делений в интервале значений М = 116 -5-118. Среднее значение энер
гии для исправленного распределения составляет 156 М эв. Дисперсия это 
го  распределения равна 9 М эв. Наблюдаемое на опыте увеличение диспер
сии в области  способов д елен и я , близких к сим м етри ч н ом у , несом ненно 
св язан о  с налож ением  лож ны х собы тий, тем  более, что  увеличение ди с
персии н ачинается именно т а м , гд е  м ал  истинный выход оск олков . С ле
дует о тм ет и ть , что дисперсия распределений  кинетической энергии  в об
л ас ти  наиболее вероятны х способов деления в данной раб оте  со с та в л я ет  
8 М эв (в работе [2] дано значение ст = 8,8 М эв); при этом  не было введено 
п оправок  на аппаратурны е эф ф екты  и на эф ф екты , вносим ы е сам им  про
цессом  делен и я . П роведенны й ан али з распределений  кинетических эн ер 
гий осколков в интервале 1 1 6 ^ М ^ 1 1 8  п озволяет  заклю чить, что величина 
средней кинетической энергии равна 156 ±2 Мэв и в пределах ошибок опыта 
одинакова при делении тепловы м и и бы стры м и нейтронам и (Е п= 7 2 0  к эв ), 
что  приблизительно на 10 М эв м ен ьш е, чем  при делении  нейтрон ам и  с 
эн ер ги ей  Е п > 7 М э в .

А вторы  признательны  А .Е к а т о в у ,  В . С м ирнову, В .С е м е н к о в у  и 
В . Ч ерн ухи н у  з а  пом ощ ь в п ро вед ен и и  д в у х п а р а м е т р о в ы х  и з м е р е н и й .
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Р и с . 5

Р а с п р е д е л е н и е  с у м м а р н ы х  к и н е т и ч е с к и х  э н е р г и й  

п р и  д е л е н и и  у р а н а - 2 3 5  т е п л о в ы м и  н е й т р о н а м и ,  

и с п р а в л е н н о е  н а  п р и м е с ь  л о ж н ы х  с о б ы т и й :

О  — э к с п е р и м е н т а л ь н о е  р а с п р е д е л е н и е  

Д  — и с п р а в л е н н о е  р а с п р е д е л е н и е ,

С  — э н е р г е т и ч е с к и й  с п е к т р  л о ж н ы х  с о б ы т и й .
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DISCUSSION

T.D>. THOMAS: In  o u r  in v e s tig a tio n s  we have a lso  se en  ta ilin g  effec ts  
s im i la r  to  th o se  r e p o r te d  by D r. K uzm inov and we have a ttr ib u te d  them  to 
f ra g m e n ts  h itt in g  th e  e d g e s  of th e  c o u n te r s .  We have m a n ag e d  to  re d u c e  
th e s e  e f f e c ts  s u b s ta n t ia l ly  — a lth o u g h  we have n o t been  ab le  to  e l im in a te  
th em  co m p le te ly  -  by co llim a tin g  the d e te c to rs  in  su ch  a way th a t no f ra g 
m e n ts  can  h it the ed g es of the d e te c to rs .

W. GIBSON: I t i s ,  of c o u rse , im p o rta n t to co llim ate  the fragm ents away, 
f ro m  th e  d e te c to ?  ed g e s  bu t in  ad d itio n  i t  shou ld  be r e a l iz e d  th a t ta ilin g  is
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a lso  v e ry  se n s itiv e  to  c o l lim a to r  d es ig n . F o r  exam ple , a co llim a to r  of low 
Z -m a te r ia l  is  n e c e s s a r y  to  avo id  f ra g m e n t s c a t te r in g  of the  type re p o r te d  
by D r. F r a s e r  1. The b e s t r e s u l t s  a re  obtained w ith a low Z -c o llim a to r  that 
p re s e n ts  a la rg e  ra d iu s  of c u rv a tu re  to  the fra g m en ts .

We have a ls o  c a r r ie d  ou t an a n a ly s is  of th e  ta ilin g  s im ila r  to  th a t d e s 
c r ib e d  by D r. K uzm inov and find, as he d o es , th a t the so -c a lle d  energy  de
f ic i t  a t s y m m e try  b e c o m e s  l e s s  p ro n o u n ced . We a lso  find th a t the en ergy  
d is p e rs io n  a  does not ex h ib it a s h a rp  in c re a s e  as  sy m m e try  is  approached  
b u t b e c o m e s  fla t o r  p e rh a p s  even  show s a s lig h t dip a t sy m m etry .

1 FRASER, J. S . , "The energy release in low-energy tission ", tftese Proceedings L
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ТОРИЯ-232 НЕЙТРОНАМИ

• Б .Д .  КУЗЬМИНОВ и А .И . С Е Р Г А Ч Е В  : '
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Abstract — Résumé — Аннотация — Resumen

ANGULAR ANISOTROPY AND MASS ASYMMETRY OF THORIUM-232 FISSION FRAGMENTS. A large 
number of experimental and theoretical papers on the angular distribution of the fission fragments of nuclei
• indicate that it is satisfactorily described by the parameters of the fissioning nucleus at the saddle point. The 
problem of the effect of these parameters on the distribution of the fragments according to mass has as yet 
found no generally accepted solution. It remains unclear to what extent the "good" quantum numbers character
istic of the nucleus at the saddle point remain equally "good" when the nucleus passes from the saddle point 
to the moment of breakdown. If at the saddle point the nucleus has a set of different configurations, this must 
be apparent in some way in the distribution of the fragments by mass and in their angular distribution (via 
the moment of inertia of the nucleus).

The paper investigates the angular anisotropy of fragments with different masses in the fission of thorium-232 
by fast neutrons. The masses of the fragments were determined by simultaneous recording of the kinetic energy 
of paired fragments in a double ionization chamber with grids. The direction of flight of the fragments was 
determined using a mechanical collimator. The neutrons causing fission had an extended spectrum, but the 
contribution of fissions via the (n.n’f) reaction did not exceed a few per cent. The fragments were sorted out 
according to energy by a two-dimensional 128 x 128 channel analyser with a memory on ferrite.

The dependence of angular anisotropy on the mass of the fragments and on their kinetic energy with fixed 
mass is discussed.

The first dependence makes it possible to judge the degree to which the saddle point affects the distri
bution of the fragments according to mass, while the second gives information about the degree to which the 
configuration of the nucleus at the moment of breakdown affects the angular anisotropy of the fragments.

ANISOTROPIE DE LA DISTRIBUTION ANGULAIRE ET ASYMÉTRIE DE LA DISTRIBUTION SELON LA 
MASSE POUR LES FRAGMENTS DE FISSION DU THORIUM-232. Tout un ensemble d'études expérimentales 
et théoriques consacrées à la distribution angulaire des fragments de fission atteste que leur distribution angulaire 
peut être décrite de façon satisfaisante à l'aide des paramètres du noyau qui subit la fission au point d’étrangle
ment. Le problème de l’effet que ces paramètres produisent sur la distribution des fragments selon la masse 
n'a pas encore trouvé de solution acceptable pour tous. Il n'est pas encore clair dans quelle mesure 
les «  bons» nombres quantiques, qui caractérisent le noyau au point d'étranglement, gardent cette qualité 
pendant l’évolution du noyau entre l’étranglement et la rupture. Si au point d’étranglement le noyau peut 
présenter une série de configurations différentes, ce phénomène devrait exercer une influence sur la distribution 
des fragments selon la masse et sur leur distribution angulaire (par l’intermédiaire du moment d’inertie 
du noyau).

Les auteurs ont étudié l’anisotropie de la distribution angulaire des fragments de masse différente dans 
la fission de 232Th par des neutrons rapides. Ils ont déterminé les masses des fragments par enregistrement 
simultané de l’énergie cinétique des fragments pairs dans une chambre d’ionisation double pourvue de grilles. 
Pour déterminer la direction du vol des fragments, ils ont utilisé un collimateur mécanique. Ils ont constaté 
que le spectre des neutrons qui provoquaient la fission était étendu, mais que la contribution des fissions résultant 
de la réaction (n.n'f) ne dépassait pas quelques unités pour cent. Le triage des fragments selon l’énergie 
s’est fait à l ’aide d'un analyseur bidimensionnel à 128 x 128 canaux, avec mémoire en ferrite.

Les auteurs examinent les relations de dépendance entre l'anisotropie de la distribution angulaire et la 
masse des fragments ou, lorsque la masse est invariable, leur énergie cinétique. '

Si la première relation permet de se faire une idée de la mesure dans laquelle le point d’étranglement 
affecte la distribution des fragments selon la masse, la deuxième fournit des renseignements sur l'influence 
que la configuration du noyau exerce, au moment de la rupture, sur l’anisotropie de leur distribution angulaire..
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УГЛОВАЯ АНИЗОТРОПИЯ И АСИММЕТРИЯ МАСС ОСКОЛКОВ ПРИ ДЕЛЕНИИ 
ТОРИЯ-232 НЕЙТРОНАМИ. Целый комплекс экспериментальных и теоретических работ, 
посвященных угловому распределению осколков деления ядер, свидетельствует о том, что 
угловое распределение осколков можно удовлетворительно описать параметрами делящегося 
ядра в седловой точке. Вопрос о влиянии параметров ядра в седловой точке на распределение 
осколков по массам до сих пор не нашел единодушно воспринимаемого решения. Не ясен  
вопрос о том, насколько "хорошие" квантовые числа, характерные для ядра в седловой точке, 
остаются такими же "хорошими" при спуске ядра с седловой точки до момента разрыва. Если 
ядро в седловой точке может обладать набором различных конфигураций, то это должно как-то 
проявиться на распределении осколков по массам и на угловом распределении осколков (через 
момент инерции ядра).

Исследовалась угловая анизотропия осколков с различными массами при делении то
рия-232 быстрыми нейтронами. Массы осколков определялись путем одновременной регистра
ции кинетической энергии парных осколков в двойной ионизационной камере с сетками. На
правление вылета осколков фиксировалось механическим коллиматором. Нейтроны, вызы
вавшие деления, обладали протяженным спектром, однако вклад делений через реакцию (n,n'f). 
не превышал нескольких процентов. Сортировка осколков по энергиям осуществлялась двух
мерным 128X128 канальным анализатором с памятью на ферритах.

, Рассматриваются зависимости угловой анизотропии от масс осколков и от кинетической 
энергии осколков при фиксированной м ассе.

Если первая зависимость позволяет судить о степени влияния седловой точки на распре
деление осколков по массам, то вторая зависимость дает сведения степени влияния конфигура
ции ядра в момент разрыва на угловую анизотропию осколков. -

ANISOTROPIA ANGULAR Y ASIMETRIA MASICA DE LOS FRAGMENTOS DE LA FISION DEL TORIO-232. 
La gran cantidad de trabajos experimentales y teóricos consagrados a la distribución angular de los fragmentos 
de fisión es prueba de que dicha distribución puede describirse satisfactoriamente por los parámetros del núcleo 
en el punto de estrangulación. Hasta la fecha no se ha podido hallar una respuesta concluyente al problema 
de la influencia de esos parámetros sobre la distribución de los fragmentos según su masa. No se sabe con 
exactitud hasta'qué punto los números cuánticos «correctos » ,  característicos del núcleo en el punto de 
estrangulación, conservan su validez cuando el núcleo pasa por el punto de estrangulación. Si en-ese punto 
el núcleo posee una serie de configuraciones, ello debe reflejarse en la distribución de los fragmentos según 
su masa, asf como en la distribución angular de los fragmentos.

En la memoria se examina la anisotropfa angular de los fragmentos de distinta masa procedentes de la 
fisión del torio-232 por neutrones rápidos. La masa de los fragmentos se determina mediante el registro simul
táneo de la energfa cinética de los pares de fragmentos en una cámara de ionización doble dotada de rejillas. 
La dirección en que se emiten los fragmentos se estableció por medio de un colimador mecánico. El espectro 
de los neutrones causantes de la fisión era amplio; sin embargo, la contribución de las fisiones en virtud de 
la reacción (n.n’f) sólo fue del orden de algunos por cientos. La selección de los fragmentos según su energía 
se efectuó por medio de un analizador bidimensional de 128 x 128 canales, con memoria de ferrita.

Los autores examinan la variación de la anisotropfa angular en función de la masa de los fragmentos 
y de la energfa cinética de los fragmentos para una masa fija.

Si la primera relación de dependencia permite evaluar la influencia del punto de estrangulación sobre 
la distribución de los fragmentos según su masa, la segunda aclara là influencia de la configuración del núcleo 
en el momento de la ruptura sobre la anisotropfa angular de los fragmentos.

I .  ВВЕДЕНИЕ

Вопрос о динамике п роц есса деления ядер  до н астоящ его  врем ени  не 
нашел своего  реш ения. Х арактер деформации ядра на его  пути от седловой 
точки до м ом ен та р а зв а л а  и св я зь  состояний  осколков деления в м ом ент 
их образования с состояниями и формой ядра в седловой точке по-прежнему 
остаю тся не поняты м и. Н екоторая информация об этом  участке процесса 
деления м ож ет быть получёна из исследований связи  угловой анизотропии 
осколков деления с их м ассам и . В. настоящ ее врем я известно, что решаю
щая роль в формировании у гл о в о го  распределения осколков принадлеж ит 
состояниям  ядра в седловой то ч ке , ч ер ез  которы е протекает процесс д е 
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л ен и я . Р асп р ед ел ен и е  же м ассы  делящ егося  ядра м еж ду осколкам и  за-^ 
канчивается на самой последней стадии процесса деления —в момент р а з 
вала я д р а . Если спуск от седловой точки до точки разры ва в какой-то  мере 
зави си т  от состоян и я ядра в седловой  то ч к е , ч е р ез  которое шёл процесс 
деления, то это  м ож ет о тр ази ться  на связи  угловой анизотропии осколков 
с их м ассам и . Этой проблеме был посвящен ряд эксперим ентальны х работ 
[1 — 7] . К сожалению, все эти работы выполнены для различных делящихся 
я д ер , при различны х эн ерги ях  возбуж дения и разн ообразн ы м и  м ето д ам и , 
а их р езу ль таты  довольно противоречивы . Р е зу л ь тат ы  работ [ 1 ,2 ] ,  в к о 
торых исследовался процесс деления ядер при больших энергиях возбуж де
ния, интерпретировать трудно, поскольку и з - з а  реакций типа (û',Knf ) д ел е
ния ядер происходили при сам ы х различных энергиях возбуж дения. Именно 
этим обстоятельством  можно объяснить наблюдавшуюся в отмеченных р а 
ботах сильную зависим ость  угловой анизотропии от м асс оск о л ко в .

В работе [6] исследовалась зависим ость угловюй анизотропии осколков 
от их м асс при делении висм ута-209  и свинца-206 а-частицам и с энергией 
42 М эв. Для идентификации осколков авторы использовали радиохимичес
кий м ето д . У гловая анизотропия в пределах  ошибок опыта одинакова для 
в с ех  вы делявш ихся осколков , за  исклю чением б р о м а-8 3 .

Д ругая  ч а ст ь  ]эабот [3 — 5 ,7 ] ,  в которы х и сслед овалось  деление ядер  
при малых энергиях: возбуж дения, выполнена с использованием ионизацион
ных м етодов определения м а с с  осколков . В раб отах  [3 — 5] св я зь  ан и зо 
тропии и асим м етрии  осколков в п ределах  ошибок опытов не обнаруж ена. 
Р е зу л ь т а т ы  работы  [7] св и д етел ь ству ю т о наличии с в я зи  м еж д у  а н и зо 
тропией и асимметрией осколков при делении урана —235 нейтронами с энер
гией 4 М эв . !

Таким образом , на основании рассм отренны х работ трудно сделать з а 
ключение о том , сущ ествует ли св я зь  м еж ду угловой анизотропией и м а с 
сам и  осколков . .

П убликуемая работа яв л яе тс я  продолжением более ранней работы  [5] 
и о тл и ч ае тся  лучш им р азреш ен и ем  по м а с с а м  и больш ей ст ати с ти ч ес к о й  
то ч н о стью .

i l  ; М ЕТО Д  И ЗМ ЕРЕН И Й

Для регистрации осколков деления использовалась двухсторонняя иони
зационная к ам ер а  с с е т к а м и , к о то р ая  п озволяла  и зм е р я т ь  ки н ети ч ески е  
энергии парны х'осколков . П рименение обычного м еханического  коллим а
тора для вы деления направления движения осколков приводит к двум  н е- 
ж ёлательн ы м  э ф ф е к т а м . В о -п ер в ы х , эл ек тр и ч ес к о е  поле не полностью  
в ы т я ги в ае т  электронны й за р я д , созданны й в о тв ер сти ях  коллим атора о с 
к о лк ам и . В о -в то р ы х , у некоторой  ч асти  осколков происходит ч асти чн ая  
потеря кинетической  энергии  на к р аях  стенок  коллимирующ их отверсти й , 
что  я в л я е т с я  основной причиной р еги стр ац и и  лож ны х собы тий , наиболее 
н еж ел ател ьн ы х  в области  осколков  с м алы м  в ы х о д о м . '

В данных исследованиях  бы ла прим енена к а м е р а , конструкция К ото
рой предлож ена в р аб о те  [ 8] . Она п озволяла  ф и кси ровать  у гол  р а з л е т а  
осколков, была лишена первого н ед остатка, а доля осколков, претерпевших
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частичную потерю энергии, была существенно меньше, чем в камере с обыч
ным м еханическим  коллим атором . Д иаф рагм ы , применявш иеся в кам ере , 
вы деляли телесны й угол 0,1 стерад и ан а . Д елящ ееся вещ ество наносилось 
на органическую  пленку толщ иной 6 м к г /с м 2 , покры тую  Слоем зо л о та  
(25 м к г /с м 2 ).. Толщина слоя нитрата тория составляла около 20 м к г /с м 2 . 
Д ва си гн ала от кам еры  после со о тветству ю щ его  усиления поступали на 
вход двухмерного 128 X 128 канального амплитудного анализатора импуль
сов с памятью  на ф ерритах [9] . П ам ять анализатора была разбита на две 
части : в одну половину записы вались  данные для осколков, летящ их под
0° к пучку нейтронов, в другую —под 90°. Для контроля за  стабильностью  
аппаратуры в процессе измерений применялся генератор импульсов со с т а 
бильной ам плитудой . И зм ерения велись  коротким и сериям и попеременно 
под 0° и 90°. Деления ядер тория-232  вы зы вались нейтронами, вы вед ен 
ными из активной зоны реак тора  на бы стры х нейтронах Б Р - 5 .

Ниже приведены цифры, характеризую щ ие доли делений, вы зван н ы х 
нейтронами с различной эн ерги ей . Основное число делений (85%) вы звано 
нейтронами с энергией 1 ,5 < Е П < 5  М эв.

III. ОБСУЖ ДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ ИЗМЕРЕНИЙ

О дновременное изм ерение энергий парных осколков п озволяет полу
чить информацию об исходных м ассах  осколков только в том случае, если 
и звестн о  среднее число нейтронов, и спускаем ы х каж дым осколком . Для 
тория-232 такие данные отсутствую т.- П оэтом у для характеристики м асс  
осколков был выбран п арам етр  Мт = 2 3 0 (Е й /(Е п + Е т)), который очень бли
зок  к истинному значению  м асс  тяж елы х осколков . П оскольку поправки 
на вы лет нейтронов не вводились, то все  характеристики , приписываемые 
актам  деления с определенным значением  парам етра Мт , ф актически я в 
ляю тся усредненными по осколкам , отличающимся на 1 т-2 м ассовы е единицы .

Р е зу л ь т а т ы .и зм е р е н и й , п ред ставлен н ы е в данной р а б о т е , явл яю тся  
итогом  анализа 4 -1 0 4 актов деления, при которых осколки летели под 0° к 
направлению пучка нейтронов, и такого  же количества событий, при ко то 
рых осколки летели  под 90°.

На р и с . 1 б представлены  выходы осколков с различными м ассам и  при 
их движении под 0° и 90° к направлению  п олета н ей тр о н о в . Обе кривы е 
почти совп ад аю т. Они такж е хорошо согласую тся с р езу льтатам и  радио
химических исследований [ 1 0 ] .

На р и с . 1 а п ред ставл ен а  за в и си м о ст ь  угловой  анизотропии от м а с с  
осколков . Для интервала м а с с  от 123 до 152 у гловая  анизотропия в п ре
делах ошибок измерений не зависит от м асс осколков деления,. Эта область 
м асс  со о т в ет ст в у ет  осколкам  с наибольшим вы ходом . Форма кривой в ы 
ходов этих  осколков почти не м ен яе тся  с увеличением  энергии нейтронов, 
вы зы ваю щ их делен и я, по крайней м ер е  до 6 М эв [10] . Б л а го д а р я  это м у  
об стоятельству , зависим ость анизотропии от энергии нейтронов, вы зы ваю 
щих деления, не им ела сущ ественного значения в данной работе , хотя для 
исследований использовались  нейтроны с широким спектром  энергий (см . 
таблицу). Д л я .у к азан н о го  и н тервала м а с с  осколков в р ас см ат р и в ае м ы х  
изм ерениях м огла проявиться только св язь  состояний ядра в седловой точ -
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Р и с.1 •

а) Зависимость угловой анизотропии от массы
тяжелого осколка;

б) Выходы осколков с различными массами:

о — под 0° к направлению пучка нейтронов;
•  -  под 90° к направлению пучка нейтронов.

ДОЛИ ДЕЛЕНИЙ, ВЫЗВАННЫХ НЕЙТРОНАМИ 
С РАЗЛИЧНОЙ ЭН ЕРГИ ЕЙ  (Мэв)

En

соV/сИ ' 3<Еп45 5 < Е п С 7 Е п > 7

а 0,51 . 0,34 °»10 0,05

ке со способами р а з р ы в а . Экспериментальны е результаты  сви детельству
ю т, ч то  в п р ед ел ах  точ н ости  и зм ерен и й  сг (0°)/ст (90°)(~3% ) э т а  с в я з ь  о т 
с у т с т в у е т  . ■
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Выход осколков с м ассам и  меньше 123 и больше 152 сущ ественно з а 
висит от энергии нейтронов, вызываю щ их д ел ен и я .; П оэтом у зд есь  м огла 
проявиться случайная св язь  между анизотропией и ма ссам и осколков . Это 
обстоятельство  послужило основанием для исключения из обсуждения угло 
вой анизотропии осколков с указанны м и м ассам и . Кроме того , в этой об-

а) Зависимость дисперсий энергетических распределений
. от, массы тяжелого.осколка; ,

о -  под 0° к направлению пучка нейтронов, 
о - .п о д ..90° к направлению пучка нейтронов..

б) Распределения, суммарных, кинетических энергий при
делении тория-232 нейтронами спектра деления:

о -  под 0° к направлению пучка нейтронов,
© -  под 90° к направлению пучка нейтронов.

На р и с .2 показаны  эн ер гети ч еск и е  характери сти ки  осколков , з а р е 
гистрированны х под 0° и.под 90° к направлению  пучка нейтронов. З ави 
сим ости сум м арны х кинётических энергий осколков в обоих случаях  с о в 
падают,-.,} М аксим альная к и н ети ч еская  эн ерги я  с о с та в л я ет  169 М эв и о т 
носится к осколкам , м ассы  которы х Мт близки к 128. При делении на о с - • 
колки ,с доибдизительнр ,равны ми м ассам и  величина кинетической энергии , 
составляет  около 150 .М эв . Таким образом , разница, между максимальным 
значением  кинетической энергии и ее значением  в провале равна 19, М эв ,
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Н есм отря на малую статистику  (80 событий) в области осколков с при
близительно равными м ассам и , полученные значения кинетической энергии 
каж утся, вполне достоверны м и, поскольку изм еренны е выходы осколков в 
этой области м асс  хорошо согласую тся с радиохимическими данными [1 0 ], 
и следовательн о  трудно ож идать, чтобы в числе зареги стрирован н ы х  с о 
бытий зам етную  ч асть  составляли  бы ложные со б ы ти я . Об этом  же св и 
детельствую т дисперсии (а) распределений кинетических энергий, показан 
ные на р и с . 2 а .

Кривая зависим ости  дисперсий от м асс  осколков очень похожа на со 
ответствую щ ие кривые, приведенные в работе [11] . В этой работе выходы 
м асс и энергетические характеристики осколков интерпретируются с точки 
зрения ги п отезы  о двух способах  д е л е н и я . Именно сравним ы м  выходом 
осколков в обоих способах  деления о б ъ я сн яется  за в и си м о ст ь  дисперсий 
от м асс осколков. В нашей работе энергия возбуждения не велика и выход 
симметричных осколков м ал , однако форма обсуждаемой кривой такая  же, 
как и в случае деления ядер при большой энергии возбуж дения.

А вторы  признательны  А . Е к а т о в у , В . С м ирнову, В . С ем енкову  и 
В . Ч ернухину з а  помощ ь в п роведен и и  д в у х п а р а м е т р о в ы х  и з м е р е н и й .
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FISSION DATA AND NUCLEAR TECHNOLOGY.. Accurate nuclear data for fissile nuclei are required 
not only by reactor designers, but also by reactor physicists for the interpretation of integral experiments, e .g . 
studies of the change of reactivity with irradiation. Some of the requests that have been made for such fission 
data, and the reasons behind them, are discussed, along with the progress that has been made towards their 
fulfilment. An attempt is made to outline those areas where better data are required. • - .

CONSTANTES DE FISSION ET TECHNOLOGIE NUCLÉAIRE. On a besoin de valeurs exactes des cons
tantes nucléaires concernant les noyaux fissiles, non seulement pour les études de réacteurs, mais également 
pour la physique des réacteurs lorsqu’on veut interpréter les expériences intégrales, c’est-à-dire dans les études 
sur les modifications de la réactivité avec l'irradiation. L'auteur discute certaines des demandes dé renseigne
ments sur les constantes de fission, les raisons pour lesquelles elles ont été faites et la mesure dans laquelle 
elles ont pu être satisfaites. Il s'efforce également de délimiter les domaines dans lesquels on aurait besoin 
de valeurs plus précises.

ДАННЫЕ.О ДЕЛЕНИИ И ЯДЕРНАЯ ТЕХН О ЛО ГИЯ . Точные ядерные данные о расще
пляющихся ядрах необходимы не только конструкторам реакторов, но также и физикам-реак- 
торщикам для интерпретации интегральных экспериментов, то есть для изучения изменения 
реактивности по мере облучения. Рассмотрены некоторые просььы о предоставлении 
таких данных о делении и причины, вызвавшие эти просьбы, а также успехи, достигнутые 
в деле их удовлетворения. Сделана попытка наметить те . области, где требуются более 
точные данные. . . . . . . .

DATOS SOBRE LA FISION Y TECNOLOGIA NUCLEAR. No sólo quienes trabajan.en el proyecto de 
reactores requieren datos nucleares exactos sobre los núcleos fisionables, sino que también los físicos de reactores 
los necesitan para interpretar los resultados de experimentos integrales, como por ejemplo, en los estudios sobre 
la variación de la reactividad en función de la irradiación. El autor describe algunas de las péticiories de 
datos de esa clase que sé hán formulado, asi como los adelantos realizados con objeto de satisfacerlas. También 
indica, en líneas generales, aiqúellas esferas en las que se necesitan datos más amplios y exactos.

INTRODUCTION .

The idea  th a t r e a c to r  d e s ig n e rs  and r e a c to r  p h y s ic is ts  need fundam ental 
n u c le a r  da ta  fo r th e i r  w ork  would seem  at f i r s t  s ig h t to  be a rea so n a b le  one, 
and  c e r ta in ly  th e r e  is  no s h o r ta g e  of r e q u e s ts  fo r  p r e c i s e  m e a s u r e m e n ts  
of a  v e r y  w ide ra n g e  of n u c le a r  p a r a m e te r s .  N e v e r th e le s s  i t  is  no t a l to 
g e th e r  obv ious th a t th e r e  r e a l ly  is  a  g en u in e  n ee d  fo r  v e r y  ̂ a c c u r a te  
fu n d am en ta l d a ta , e s p e c ia lly  in  v iew  of th e  la rg e  e f fo rt  devo ted  to  r e a c to r  
p h y s ic s  e x p e r im e n ts , and a c o m p re h e n s iv e  ex a m in a tio n  of the  way in  w hich 
th e s e  tw o a p p ro a c h e s  c o m p le m e n t e a c h  o th e r  w ould  m a k e  an  in te r e s t in g  
s u rv e y  p a p e r . T h is  is  a  ta s k  fo r  a  r e a c to r  p h y s ic is t;  th e  p r e s e n t  p a p e r  is  
g iv en  by  a  n u c le a r  p h y s ic is t ,  w ho is  a  p a r t - t im e  n u c l e a r - d a t a  m e a s u r e r ,  
to  an  a u d ie n c e  c o n ta in in g  few  r e a c to r  p h y s ic i s t s .  It w ill  th e r e f o r e  s t a r t

621



622 G. С . HANNA

w ith a re la t iv e ly  u n c r i t ic a l  a c ce p ta n ce  of th e  r e a c to r  p e o p le 's  re q u e s ts  and 
be m a in ly  c o n c e rn e d  w ith  q u e s tio n s  of th e  e x te n t to  w h ich  th e s e  r e q u e s ts  
have b ee n  m e t, and w hat is  be ing  done to  im proV e th e  s itu a tio n , w ith , ' in e 
v ita b ly , an uneven  t r e a tm e n t  b ia s e d  by th e  a u th o r 's  own c u r r e n t  in te r e s ts .  
T h e re  w ill be som e o v erla p  w ith the  su rv e y  p a p e r  on n u c lea r  da ta  p re se n te d  
by D r. C .H . W estco tt a t th e  3 rd  UN Int. Conf. PUAE in 1964 [1 ], of w hich 
the w r i te r  w as a co -a u th o r, but the em p h asis  w ill be r a th e r  d iffe ren t in view 
of th e  d if fe re n t á u d ien c e . A f u r th e r  d if fe re n c e ' w ill be  th e  r e s t r i c t i o n  to  
f is s ile  nuclei; the whole body of r e a c to r  re q u e s ts  concerns, of co u rse , f is s ile  
and fe r tile  m a te r ia ls ,  and the po isons they produce, as w ell a s 'th e  p ro p e r tie s  
of m o d e ra to rs  and s t ru c tu ra l  and sh ie ld ing  m a te r ia ls .

BASIS OF REQUESTS FOR DATA .

The r e a c to r  d e s ig n e r- is  co n cern ed  w ith p red ic tin g  not ju s t the rea c tiv ity  
of a  p ro p o sed  sy s tem  but such  d e ta ils  a s  the d is trib u tio n  of hea t output th rough  
th e  r e a c to r ,  th e  r e s p o n s e  to  te m p e r a tu r e  ch a n g e s  and to  v o id s  in  co o lan t 
channels and, of c o u rse , the  change of th e se  p ro p e r t ie s ,  e sp ec ia lly  r e a c t i 
v ity , during pro longed  op era tio n . T hese  fe a tu re s  affect cap ita l and operating  
c o s ts ,  d ire c tly  as. w ith fuelling  c h a rg e s , o r  in d ire c tly , as w ith som e a sp e c ts  
of c o n tro l and sa fe ty . Of c o u rs e  th e y  do not w holly d e te rm in e  th e s e  c o s ts :  
th e  c o s t of p r o c e s s in g  p lu to n iu m  ca n  be a s  im p o r ta n t a s  i ts  f is s io n  c r o s s 
s e c tio n , and is  m o re  s u b je c t  to  c h a n g e .. B u t, ju s t  b e c a u s e  th e  v a lu e  of à  
r e a c to r  concept does, depend on ou ts id e  c irc u m s ta n c e s , the re a c to r  d es ig n e r 
m u s t  b e  a b le  to  r e s p o n d  q u ic k ly  and  c o n f id e n tly  to  c h a n g e s  in  th e  r u l e s .

U n til c o m p a ra tiv e ly  r e c e n tly  th e  a v a ila b le  th e o ry  w as in a d eq u a te , and 
s im p lif ie d  m o d e ls  had  to  be  u s e d  in  c o n ju n c tio n  w ith  e m p ir ic a l  c o n s ta n ts  
d e riv e d  fro m  la ttic e  e x p e r im e n ts . W ith the developm ent of re lia b le  m ethods 
o f-c a lc u la tin g  n e u tro n  s p e c tr a ,  w hich a re  b a s e d  on e x p e r im e n ta l s tu d ie s  of 
n e u tro n  s c a tte r in g  and ch eck ed  by s p e c tru m  m e a s u re m e n ts ,  and w ith c o m 
p u te rs  ab le  to  hand le  th e  c a lc u la t io n s , a  m o re  fu n d am en ta l ap p ro a ch  u sing  
b a s ic  n u c le a r  d a ta  is  now p o s s ib le  [2]. T h e o re t ic a l  t r e a tm e n ts  of v a r io u s  
d e g re e s  of s o p h is tic a tio n  a r e  a v a ila b le  fo r  v a r io u s  p ro b le m s . _

T h is  im p ro v e d , o r  a t l e a s t  p o te n t ia l ly  im p ro v e d , s i tu a t io n  d o es  no t 
im p ly  th a t r e a c to r -p h y s ic s  s tu d ie s  of th e  in te g ra l- e x p e r im e n t type a r e  b e 
com ing  le s s  im p o rta n t. The e m p h a s is  m ay  change, of c o u rse , but it s e e m s  
u n lik e ly  th a t any p o w er r e a c to r  w ill a c tu a lly  be b u ilt w ithout ex te n s iv e  
m e a su re m e n ts  on m ock-up  la t t ic e s , and th e re  w ill alw ays be sp e c ia lp ro b le m s, 
e .g .  of lo c a l g e o m e tr ic a l d is tu rb a n c e s , th a t a re  m o re  e a s ily  e luc ida ted  ex
p e r im e n ta lly . M o re o v e r  th e  p r e s e n t  s itu a tio n  is  a  t r a n s i t io n a l  one in  th a t 
ex p e r im e n ts  a re  s t i l l  needed  e i th e r  to  p ro v id e  v e r if ic a tio n  of s t i l l  re la tiv e ly  
new  c a lc u la t io n a l  m e th o d s , w h e re  b a s ic  n u c le a r  d a ta  a r e  r e l ia b le ,  o r  to  
f i l l  in gaps due to  p o o r  b a s ic  d a ta . In th e  co n tex t of th e  p ro b le m  of in i t ia l  
b eh a v io u r th e  p re s e n t  s itu a tio n  a p p e a rs  to  be th a t fo r th e rm a l  r e a c to r s  the  
d a ta  a re  m o re  re l ia b le  than  the  design  m ethods, but fo r fa s t pow er r e a c to r s  
the  p re se n t d a ta  a re  inadequate  [3].

The p ro b lem  of th e  change of r e a c t iv i ty  w ith  i r r a d ia t io n  is  m o re  co m 
p lic a ted , and even in th e rm a l r e a c to r s  re q u ire s  da ta  th a t a re  not w ell known,
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e. g . on f is s io n  p ro d u c t po iso n in g . In n a tu ra l  u ra n iu m  r e a c to r s  th e r e  is  a 
n e a r  ca n ce lla tio n  of the effec ts  of U235 d es tru c tio n  and Pu239 production , which 
is  of g re a t  p r a c t ic a l  im p o rta n c e . T he ach iev ab le  b u rn -u p  is  h igh  (> 2n /kb) 
and an adequate  s e t  of re a c tiv ity -c h a n g e  m e a su re m e n ts  invo lves p ro tra c te d  
i r r a d ia t io n s .  It is  th e r e f o r e  a p p ro p r ia te  to  ex ten d  th e  sc o p e  o f m e a s u r e 
m e n ts  on th e  i r r a d ia te d  fu e l to  p ro v id e  a s  c o m p le te  a  p ic tu r e  a s  p o s s ib le  
of the  c h a n g es  th a t o c c u r  ( e .g .  in  iso to p ic  co m p o sitio n ), and  to  c o r r e la te  
th e m  w ith  c a lc u la tio n s  b a s e d  on b a s ic  n u c le a r  d a ta , w ith  th e  o b je c t of 
applying th e  r e s u l t s  to  r e a c to r  s y s te m s  som ew hat d if fe re n t fro m  th a t u se d  
in  th e  e x p e r im e n ts  [4].

As m igh t w ell be expected  from  the  v e ry  la rg e  and d iv e rse  p ro g ra m m e s  
in  th e  g e n e r a l  f ie ld  of r e a c to r  d e s ig n  and  d e v e lo p m e n t, th e  r e q u e s ts  fo r  
n u c le a r  da ta  co v e r  a  v e ry  w ide fie ld , and the  l is ts  of re q u e s ts  fo r m e a s u re 
m e n ts  a re  v e ry  long. T h e re  a re  in  fac t fo rm a l " re q u e s t  l i s t s " ,  w hich w ill 
be  m e n tio n e d  ag a in  l a t e r  in  co n n ec tio n  w ith  p ro b le m s  of o rg a n iz a tio n , bu t 
th e  im m e d ia te  q u e s tio n  is  th e  ju s t i f ic a t io n  o f th e  a c c u r a c y  r e q u e s te d  fo r  
any g iv en  p a r a m e te r .  One cou ld  a rg u e ,,  q u ite  c o r r e c t ly ,  th a t  th e r e  is  no 
poin t in  p rov id ing  n u c le a r  da ta  fo r ca lc u la tio n s  th a t a re  m uch  m o re  a c cu ra te  
th a n  the  c a lc u la t io n a l m e th o d s th e m s e lv e s . H ow ever, a s  h a s  a lre a d y  b een  
m e n tio n e d , th e s e  m e th o d s  a r e  c o n tin u a lly  im p ro v in g , an d  th e  p o s s ib i l i ty  
of e x p e r im e n ta l ch eck s w ill ju s tify  a continuing re q u e s t fo r n u c le a r  data  th a t 
a r e  m o re  a c c u ra te  th a n  th e  th e o ry . One m u s t s e t  a  s e n s ib le  l im it  to  su ch  
e s c a la t io n ,  bu t it  is  d if f ic u lt to  sp e c ify  so m e  u l t im a te  a c c u r a c y  th a t  w ill  
be  s u f f ic ie n t fo r  a l l  f o r s e e a b le  r e q u ir e m e n ts .

• F o r  in s ta n c e , to  w hat a c c u ra c y  is  it d e s ira b le  to  p re d ic t  th e  in it ia l  r e 
a c tiv ity  of a  p ro p o se d  r e a c to r ?  T h is  depends, u lt im a te ly  on th e  c o s t of th e  
e r r o r ,  w h ich  m ay  be e i th e r  in  in i t ia l  o v e r -d e s ig n  o r  in  th e 'm e a s u r e s  th a t  
h av e  to  be  ta k e n  to  in c r e a s e  r e a c t iv i ty .  W hat ca n  be  done to  re m e d y  
a  s itu a tio n , o r  w hat co u ld  have  b e e n  sa v e d  by b u ild in g  a  s m a l l e r  r e a c to r ,  
a r e  q u e s tio n s  th a t can  be  p ro p e r ly  a n sw e re d  only fo r  a  p a r t i c u la r  r e a c to r  
d es ig n . In sp ite  of su ch  d if f ic u lt ie s , indeed  w ith  fu ll a p p re c ia tio n  of th e m , 
so m e g ro u p s have fo rm u la te d  g e n e ra l  reco m m en d a tio n s . F o r  exam ple , the 
a c c u r a c y  r e q u ir e m e n ts  ad o p ted  by  STO RY, P O P E  and  B A R R IN G TO N  [5] 
a re  des igned  to  p e rm it  c a lc u la tio n s  to  about ± 1/2% in re a c tiv i ty  fo r n a tu ra l 
u ra n iu m  r e a c to r s ,  ± 2% fo r  e n r ic h e d  th e r m a l  r e a c to r s  and  ± 1% fo r  f a s t  
r e a c to r s .  Such c r i t e r i a  of c o u rse  a r e  su b je c t to  c o n s id e ra b le  d ebate , both 
by r e q u e s te r s  and m e a s u r e r s  of data; a  p a r t ic u la r ly  vexed  q u es tio n  is  th a t 
of p r io r i t ie s .

Thus c o m p a r iso n s  of th e  a v a ila b le  da ta  w ith the  r e q u e s ts  can  only le ad  
to  d e f in ite  c o n c lu s io n s  w hen it is  c l e a r  e i th e r  th a t  th e  m o s t  e x a c tin g  r e 
q u ir e m e n ts  h av e  b e e n  m e t, o r  th a t  th e  a v a ila b le  a c c u ra c y  f a l ls  f a r  s h o r t  
of w hat h a s  b e e n  re q u e s te d .  In th e  nex t s e c tio n  of th e  p a p e r ,  w h e re  su ch  
an  a p p r a is a l  is  a t te m p te d , m an y  e x a m p le s  w ill  b e  found  o f r e q u e s ts  th a t  
a r e  v e r y  f a r  fro m  b e in g  s a t is f ie d ,  and  a  few  w h e re  r e c e n t  m e a s u r e m e n ts  
w ill  a llow  so m e  v e r y  w elco m e d e le tio n s  to  be  m a d e  in  th e  n ex t e d itio n s  of 
r e q u e s t  l i s t s .  1
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STATUS O F N U CLEAR DATA : . . /•

. . .T h e  r e q u ir e m e n ts  fo r  n u c le a r  d a ta  a r e  m o s t c o n v e n ie n tly  d is c u s s e d  
acco rd ing  to  the en e rg y  .of the n eu tro n  inducing the r e a c t io n . . F o r  the n e c e s 
s a r i l y  sh o r t  s u rv e y  p r e s e n te d  h e re  only th r e e  d is t in c t ra n g e s  w ill be  co n 
s id e re d , fa s t, in te rm e d ia te  and th e rm a l ,-a n d  the  t re a tm e n t ¡of the f i r s t  w ill 
be e x tre m e ly 'b r ie f .   ̂ . ... ■ ■. ' . . • ' •■■■’

F ast-neu tron  data  ‘ . ■ ' :

In the neu tron  energy  range above ~  100 keV re q u e s ts  fo r m easu rem en ts  
on U233, U235 and P u239 ty p ic a l ly  sp e c ify  a c c u r a c ie s  of about 1% fo r  f is s io n  
c r o s s - s e c t i o n s  and  i/ v a lu e s ,  and abou t 5% fo r  r a d ia t iv e ' c a p tu r e  c r o s s 
se c tio n s . A c c u ra te  and ex te n s iv e  d a ta  on in e la s tic  s c a tte r in g  a re  a lso  r é -  
q u ire d , bu t th e s e  w ill no t b e  c o n s id e re d  h e re .  >' • '

In s p ite  of a  v e r y  la r g e  n u m b e r  of m e a s u r e m e n ts  in  m a n y  d if fe re n t  
la b o ra to r ie s  th e  f is s io n  c r o s s - s e c t io n s  a r e  not y e t known to  1% a c c u ra c y . 
The b e s t data a re  those  fo r U235; re c e n t m e a su re m e n ts  by WHITE [6] achieve 
an a c cu rac y  of 2. 5 -  3%. Above 1 MeV h is  r e s u l t s ’a g re e  Well w ith the o lder, 
so m ew h at le s s  a c c u ra te  d a ta /  but b e tw e en  0 .1  and 0. 5 MeV th e y  l ie  about 
5% lo w er, a d iffe ren ce  w ith in  the com bined  U n ce rta in ties  of the new and old 
r e s u l t s .  I t : s e e m s : v e ry  d ifficu lt to  im p ro v e  on th is : at p r e s e n t  and e f fo r ts  
a r e  be ing  devo ted  to  b rin g in g  m e a s u re m e n ts  on th e  o th e r  f i s s i le  n u c le i up 
to  th e  s ta n d a rd  of a c c u ra c y  a c h ie v ed  fo r  U235 r a th e r  th a n  try in g  to  im p ro v e  
th is  f u r th e r 1. ■

T h e .m e a s u re m e n ts  of a   ̂ a y /a f  by  HOPKINS and  DIVEN [7 ] ,  aiid 
WESTON et al. [8] a re  a c cu ra te  to  about 10% fo r U235 in the rangé 0 . 1 -l MeV. 
At lo w er e n e rg ie s  th e  a c c u ra c y  fa lls  off so m ew h at, and a t h ig h e r  e n e rg ie s  
also¿ though  th is  is  l e s s  s e r io u s  b e c a u se  of the  s m a lle r  value  of a .  Again, 
th e  v a lu es  fo r Ц233 and P u 239 a r e : le s s  a c c u rá te ly  known.

T he s itu a tio n  fo r  v i s  b e t t e r 1! S e v e ra l  g ro u p s  [9, 10, 11, 12, 13] h av e  
put c o n s id e rab le  e ffo rt into m e a su re m e n ts  on the v a r ia tio n  of v w ith neu tron  
en e rg y ; and th e  re q u e s të d  s ta n d a rd s  of a c c u ra c y  have b ee n  m e t.  The r è -  
q u e s te r s  have been  lucky in  th a t th is  v a r ia tio n  tu rn ed  out to be m o re  com pli
c a te d  th a n  had  b een  e x p e c ted , and a p u r e -p h y s ic s -m o tiv a te d  d e s i r e  to  
e s ta b l is h  its  d e p a r tu re  fro m  lin e a r i ty  and in v e s tig a te  how th is  depended on 
the  f iss io n in g  nucleus h as  p ro d u ced  m uch a c c u ra te  in fo rm atio n . ' T h ere  a re  
som e d isc re p a n c ie s  betw een  d iffe ren t m e a su re m e n ts  but th ese  a re  at en erg ies  
h ig h e r than  those  of r e a c to r  in te re s t ,  and th e re  is the question  of the absolute 
sca le ' of v v á lu e s j but th is  is  r e a l ly  a s e p a ra te  m a tte r  and w ill be ta k en  Up 
la te r .  - .....  ' . .

In te rm e d ia te  en e rg y  range

; A lthough one can  d raw  a  u se fu l d is t in c tio n  betw een  th e  en e rg y  re g io n s  
w h ere  the  re so n a n c e s  of f is s i le  n u c le i a r e  re so lv e d  and w here  they  a re  not,

1 Cf. WHITE, P .H ., HODGKINSON, J.G. and WALL, G .J ., "Measurement of fission cross
sections for neutrons of energies in the range 40-500 keV"', these Proceedings I.
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it w ill not be e m p h a s iz e d  h e re . A ll r e a c to r  d es ig n s , even  w e ll-m o d e ra te d  . 
th e rm a l  r e a c to r s ,  dem and so m e know ledge of b eh a v io u r in  th is  re g io n , but 
it  is  m o s t im p o r ta n t  f o r , th e  s o - c a l le d  in te r m e d ia te  ( i .e .  v e r y  u n d e r 
m o d era ted ) r e a c to r s  and fo r fa s t pow er r e a c to r s ,  w here the re la tiv e ly .la rg e  . 
m a s s  of s t r u c tu r a l  and coo lan t m a te r ia ls  s e r io u s ly  d e g ra d e s  th e  sp e c tru m . 
The. d ev e lo p m en t of fa s t p o w er r e a c to r s  e sp ec ia lly , h a s  s t im u la te d  a g r e a t  
d em and  fo r  im p ro v e d  d a ta  in  th is  re g io n . T he r e q u e s ts  ty p ic a lly  c a l l  fo r  
a c c u ra c ie s  of a few p e rc e n t fo r both f is s io n  and ca p tu re  c r o s s - s e c t io n s ,  the 
assu m p tio n  being, ap p aren tly , th a t v, is  a lm o s t constan t, in c re as in g  by about 
1/2% over, the range  0-100-keV neu tron  energy . . :

. T he o b s e rv a tio n s  by BLYUM KINA et a l. [13], a t n eu tro n , e n e rg ie s  of 
a  few h u n d red  k ilo v o lts , of r a th e r  a b ru p t changes in  v, a n t ic o r r e la te d  w ith  
ch a n g es  in .f ra g m e n t,k in e tic  e n e rg y , do not im p ly  th a t  th is  a s s u m p tio n  is  
s e r io u s ly  in e r r o r  if, as th e  a u th o rs  b e lie v e , th e  phenom enon  is  due to  the 
rap id ly  in c re a s in g  im p o rta n ce  of p -w ave  f is s io n . The evidence: fo r the con
s tan cy  of v at low er e n e rg ie s  is  b ased , how ever, on a re la tiv e ly  sm a ll num ber 
of e x p e r im e n ts .  S e v e ra l  c o m p a r is o n s  of v in  th e  th e r m a l  and  0. 3 eV  r e 
so n a n ce  re g io n s  of P u 239 [1.4,.15, 16] h av e .sh o w n  th a t th e  d if fe re n c e  is  le s s -  
th a n  1/2% , and a  s im i la r  s e r ie s ,  of m e a s u r e m e n ts  h a s  b e e n  m a d e  a t v e r y  . 
low  e n e rg y  in  .U235 [15]. BO LLIN G ER [16] ex tended  th e s e  m e a su re m e n ts , to  
a  dozen  re s o n a n c e s  below . 100 eV in P u 239 and found th a t v w as c o n s ta n t to . 
a  s ta t i s t i c a l  a c c u ra c y  of 3 to  4%. . .

H ow ever, o th e r  in v e s tig a tio n s  have show n s ig n ific an t ch an g es in  m ass- 
y ie ld  cu rv e  and f ra g m e n t k in e tic  e n e rg y  fro m  one re so n a n c e  to  an o th e r  
[17, 18, 19, 20] so  th a t .s m a l l  v a r ia t io n s  in  v w ould  c e r ta in ly  be  e x p e c te d . 
T h e re  is  no re a so n  to  b e liev e  th a t th e se  .will.be im p o rta n t to  r e a c to r  design , 
o r  th a t th ey  a r e  in v o lv ed  in  any of th e  d is c re p a n c ie s  th a t e x is t ,  bu t it w ill, 
b e  w e ll to  keep  th is  p o s s ib il i ty  in  m in d  now th a t f is s io n  c r o s s - s e c t io n  d a ta  
a r e  b e in g  r e q u e s te d  w ith  an  a c c u r a c y  of a  few  p e r c e n t  o v e r  th i s  , re g io n .

■ F ew  r e a c to r s  a r e  so  d ilu te  th a t s e lf - s h ie ld in g  in  r e s o n a n c e s  c a n  be  
ig n o re d . F o r  e x a m p le , th is  s e l f - s h ie ld in g  in c r e a s e s  th e  r e a c t iv i ty  of a  
ty p ic a l  d ilu te  f a s t  p o w e r  r e a c to r  by 3%, a c c o rd in g  to  SM ITH e t a l . [2.1] , 
and  th e  e f fe c t of th e  D o p p le r  b ro a d e n in g  of th e s e  r e s o n a n c e s  i s  of p r im e  
im p o rta n ce  in  d e te rm in in g  the  te m p e ra tu re  co effic ien t of re a c tiv ity , an im 
p o r ta n t sa fe ty  c o n s id e ra tio n  in  fa s t r e a c to r s .  T h e re  is  in te r e s t  in  re l ia b le  . 
ca lc u la tio n s  of th is  e ffec t fo r r e a c to r s  th a t would o p e ra te  at such  high te m p e 
r a t u r e s  th a t  e x p e r im e n tà l  s tu d ie s  a r e  not f e a s ib le .  T h u s  in fo rm a tio n  is  
re q u ire d  on re so n a n c e  p a r a m e te r s ,  and a lso  on th e ir  d is trib u tio n  fo r  c a lc u 
la tin g  b eh a v io u r in  th e  re g io n  w h ere  the  re so n a n c e s  cannot be re s o lv e d  ex 
p e r im e n ta lly ; the  accuracy , re q u e s te d  is  ty p ic a lly  ± 10%. T h is  r e p r e s e n ts  
a  v e r y  la rg e  u n d e r ta k in g  and  i t  is  fo r tu n a te  th a t su c h  m e a s u r e m e n ts  h av e  
a  c o n s id e ra b le  th e o re t ic a l  in te r e s t .

In fo rm a tio n  in the  re so n a n c e  re g io n  was o rig in a lly  ob ta inab le  only from  
m e a s u r e m e n ts  of to ta l  and  f is s io n  c r o s s - s e c t i o n s .  E s p e c ia l ly  a t h ig h e r  
e n e r g ie s  th is  is  u n s a t is f a c to r y  b e c a u s e  of th e  r e la t iv e ly  la r g e  c o r r e c t io n  
fo r  s c a t te r in g .  O ften  th e  on ly  a v a ila b le  to ta l  and  f is s io n  d a ta  c a m e  f ro m  
independen t e x p e r im e n ts  w ith  d if fe re n t in s tru m e n ta l  re so lu tio n , a n d -so m e
t im e s  w ith, t r a n s m is s io n  s a m p le s  so  th ic k  th a t  th e  a p p a re n t a v e ra g e  to ta l  
c r o s s - s e c t io n  w as s e r io u s ly  in  e r r o r .  = The d eve lopm en t of e ff ic ie n t d ire c t
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and g am m a d e tec tio n  s y s te m s  h as now m ade p o ss ib le  d ire c t  m e a s u re m e n ts  
of r¡ and oy 116, 35, 36J .

T he d ifficu ltie s  of flux m e a su re m e n t at h ig h e r e n e rg ie s  w ere  d isc u sse d  
a t a  s p e c ia l sym posium  about 18 m onths ago [22]. Im proved  f is s io n  c r o s s 
s e c tio n  m e a su re m e n ts /h a v e  re c e n tly  been  re p o r te d , onè by an e x ten s io n  of 
th e  p ro to n  re c o il  technique of flux m e a su re m e n t down to 40 keV [23], another 
by  th e  u se  of a  c a l ib r a te d  a n t im o n y -b e ry ll iu m  s o u rc e  to  p ro v id e  a  know n 
flux  of 24 keV n e u tro n s  [24]. In ea ch  c a se  the  a c c u ra c y  w as about ± 2. 5%.

It is  not p o s s ib le  h e re  to  g ive an  ad e q u a te  su rv e y  of th e  in te rm e d ia te  
e n e rg y  reg io n . C o n s id erab le  p ro g re s s  is  being m ade tow ards the fu lfilm ent 
of re q u e s ts , and m any of the  p a p e rs  p re se n te d  at th is  Sym posium , espec ia lly  
th o se  o f.S ess io n s  II and III, i l lu s t r a te  th is  p r o g re s s .  H ow ever a p a r t ic u la r  
p ro b le m , of c o n s id e ra b le  in te r e s t  to  th e  r e a c to r  p eo p lè , su g g e s ts  th a t we 
m a y  s t i l l  have so m e  w ay to  go.

T his p rob lem  is  the ap p aren t d isc re p an c y  betw een the d irec tly  m easu red  
v a lu e s  of th e  c a p tu re  re so n a n c e  in te g r a l  /a y  d E /E  fo r U235 (or<(a)> its  r a t io  
to  th e  f is s io n  re so n a n c e  in te g ra l)  and th e  v a lu e s  of th e se  q u a n titie s  c a lc u 
la te d  f ro m  th e  n e u tro n  s p e c t r o m e te r  d a ta  on th e  v a r ia t io n  of th e  c r o s s 
s e c tio n s  w ith  e n e rg y . The d i r e c t  d e te rm in a tio n s  of th e  f is s io n  re so n a n c e  
in te g ra l  a re  in good a g re em e n t, and BIGHAM [25] has recom m ended  a value 
of 277 ± 5 b above 0. 45 eV. A c c u ra te  d ire c t  m e a s u re m e n ts  of the  c a p tu re  
re s o n a n c e  in te g r a l  have  only r e c e n t ly  b e e n  m a d e ; DURHAM e t a l . [26] 
m e a s u re d  it  as  144 ± 5 b , and  CONWAY e t a l. [27] and ESCH  et a l. [28] 
pb ta ined . valu  es of 0. 55 ± 0. 04 and 0. 486 ± 0. 025 re sp e c tiv e ly  fo r The 
w eighted  m ean  is  0. 512 ± 0.0.14, including DURHAM et al. 's  r e s u lt .  O lder 
d a ta  f ro m  f i l te r e d  n e u tro n  e x p e r im e n ts  [29, 30] and u n d e r - m o d e r a te d  
a s s e m b l ie s  [31, 32] a r e  m o re  c o m p lic a te d  to  in te r p r e t ,  bu t th e y  su p p o rt a 
v a lu e  of c lo se  to  0. 5.

V alues ca lcu la ted  from  cr(E) m e a su re m e n ts  a re  m uch h igher, for exam ple 
PER SIA N I e t a l. [33] g ive <a> = 0. 72. A lthough HANNA and W ALKER [34] 
c a lc u la te d  a value  of 0. 53 ± 0. 09, it  is  p ro b ab ly  too  low , s in c e  it involved  
u n re lia b le  d a ta  on the  to ta l  c r o s s - s e c t io n  in  the  re g io n  50-100 eV ob ta in ed  
fro m  m e a s u re m e n ts  on in su ff ic ie n tly  th in  s a m p le s .

T he w o rk  of BROOKS [35] on the  v a r ia t io n  of rj w ith en e rg y  avoids the 
u n c e r ta in ty  a s s o c ia te d  w ith  th e  s u b tr a c t io n  of f is s io n  and  s c a t te r in g  f ro m  
th e  to ta l  c r o s s - s e c t io n ,  a s  d o es th a t  o f W ESTON  e t a l . [36J in  w h ich  Gy 
is  m e a s u re d  d ir e c t ly .  U n fo r tu n a te ly  b o th  th e s e  m e a s u r e m e n ts  a p p e a r  to  
g iv e  a  h igh  v a lu e  of <(»)>. T h e re  s e e m s  to  bè l i t t le  doubt about th e  re g io n  
b e lo w  ~  20 eV  o r ,  a s  a  r e s u l t  o f U T T L E Y 'S  m e a s u r e m e n ts  [37], above 
100 eV. T hus the e s s e n t ia l  d is c re p a n c y  a p p e a rs  to  involve th e  h igh v a lu es  
of a o b ta in ed  in  the  20-100  eV re g io n 2.

2 Information from E.R. Rae and M.G. Sowerby, communicated just before this Symposium, shows 
that, following a renormalization of fission data, the results of Brooks are no longer in serious conflict 
with the integral measurements. The information in the following paper has not yet been examined: 
В ан Ш и -д и , В ан Ю н-ч ан , Д ерм енд ж иев , Б .  и Рябов, Ю .В . , "В заимодействие нейтронов с 
ядрами у р а н а -2 3 5  в области энергий 0 ,0 0 2 -г30 к э в " , these Proceedings 2*
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T h erm a l-n eu tro n  data

, M any of th e  fu n d am e n ta l in v e s tig a tio n s  of the  n a tu re  of the  f is s io n  
p ro c e s s  havé u se d  th e rm a l-n e u tro n - in d u c e d  fiss io n , e .g .  the  tim e -o f- f lig h t 
s tu d ie s  on th e  d e ta ils  of k in e tic  en e rg y  r e le a s e  and n eu tro n  e m iss io n . T h e  
r e a c to r  d es ig n er, h o w ev e r is  not in te r e s te d  in  su ch  d e ta ils  but only  in  th e  
av e rag e  k ine tic  energy , and the o v e r -a l l  lab. energy  sp ec tru m  of the n eu tro n s. 
C o n v e rs e ly  th e  p r a c t ic a l ,  n e e d  fo r  p r e c i s e  v a lu e s  of f i s s io n  and- c a p tu r e  
c r o s s - s e c t i o n s  e x c i te s  no r e s p o n s e  f ro m  th o s e  in te r e s te d  in  th e  p h y s ic s  
of f is s io n . T h is  n e e d  a r i s e s  p a r t ly  a s  a  d ir e c t  r e s u l t  of t h e r m a l - r e a c to r  
d e s ig n  r e q u ir e m e n ts  f ro m  su c h  d a ta , bu t a ls o  b e c a u s e  o f th e i r  u t i l i ty  a s  
s ta n d a rd s ,  e s p e c ia l ly  fo r  m e a s u r e m e n ts  of f iss i'o n  c r o s s - s e c t i o n s  and  v 
o r  rj v a lu e s  a t h ig h e r  e n e r g ie s .  T he r e a c to r  r e q u e s t s  ty p ic a l ly  sp e c ify  
a c c u r a c ie s  of 1 / 2 -  1% fo r  Of y and r¡. -

T h e re  e x is t s e v e r a l  ta b u la tio n s  of b e s t v a lu e s  of th e  220Ó m /s  c r o s s 
se c tio n s , and и and r¡ v a lu es , fo r the  th re e  p r in c ip a l th e rm a lly  f is s ile  nuclei 
U2?3, U235 and P u 239. The m ost rec en t of th ese  com es from  WESTCOTT e t a l . , 
a p re lim in a ry  account of w hich w as g iven  at the  T h ird  U nited  N ations Irite r- 
n a tio n aT C o n fe re n ce  on th e  P e a c e fu l U ses of. A tom ic E n e rg y  [1], and w hich 
is  to  be published  in g re a te r  d e ta il sh o rtly  [38]. In com m on with o ther e a r l ie r  
a t t e m p ts , . e . g . [39], it  adop ts  a  le a s t - s q u a r e s  f ittin g  p r o c e d u re .  S p ec ifi
c a lly  a  w e ig h ted  l e a s t - s q u a r e s  f it is  p e r f o rm e d  fo r  th e  th r e e  in d e p en d e n t 
q u an titie s  crf, r¡ and v fo r each  nucleus, i. e. fo r nine independent p a ra m e te rs ,  
u s in g  a s  inpu t d a ta  a l l  a v a ila b le  d i r e c t  m e a s u re m e n ts  of th e s e  q u a n t i t ie s ,  
a l l  m e a s u re m e n ts  of th e  d e r iv e d  q u a n titie s  aa, oy and а  (= сгу/о-f), 'a n d  a l l  
m e a s u r e m e n ts  of r a t i o s ,  su c h  a s  af (U233) ^  (U235). . ■■

S ince th e  a c c u ra c y  a s s ig n e d  to  a  m e a s u re m e n t  d e te rm in e s  i ts  w eigh t 
in  the  a n a ly s is ,  it is  v e ry  im p o rta n t to  be s a tis f ie d  th a t the  a c c u ra c ie s  
c la im e d  a r e  r e a s o n a b le  and  c o n s is te n t  (i. e . den o te  s ta n d a r d  d e v ia tio n s ) .  
Some ex p e rim en ts  a re  w ritte n  up in su ffic ien t d e ta il fo r th is  to ra is e  no diffi
cu lty . S o m e tim e s , e s p e c ia l ly  w ith  r e c e n t  w ork , c o r re s p o n d e n c e  w ith  e x 
p e r im e n te r s  p ro v id e s  th e  n e c e s s a r y  c la r i f ic a t io n ,  bu t in e v ita b ly  so m e  
m e a s u r e m e n ts ,  e s p e c ia l ly  th e  o ld e r  o n e s , h av e  to  be  t r e a te d  in  a  s o m e 
w hat a r b i t r a r y  fash io n . T h is  p a r t i c u la r  fit is  c h a r a c te r iz e d  by a ru th le s s  
dow nw eighting of o ld  and  in a d e q u a te ly  d o cum en ted  m e a s u re m e n ts .
, F o r  r e a s o n s  th a t w ill  be  c le a r  la t e r ,  it is  u se fu l to  e x a m in e  f i r s t  th e  

r e s u l t s  o b ta in ed  up to  N o v em b er 1964; th e s e  a r e  s u m m a r iz e d  in  T a b le s  I 
and II, w hich l i s t  th e  a v e rag e  input da ta  and the  r e s u l t s  of the  le a s t  sq u a re s  
fit ("ou tput").

A lthough T ab le  II does not show  it, the  m e a s u re m e n ts  of an in d iv id u a l 
p a r a m e te r  w e re  found to  be  c o n s is te n t w ith in  th e i r  s ta te d  e r r o r s .  C e r ta in  
w e ll-k n o w n  a n o m a lie s ,e .  g. crf (U235) ,lo s t m u c h  of th e i r  im p a c t w hen  th e  
quoted  e r r o r s ,  w e re  in c re a s e d  in ac co rd an c e  w ith e s t im a te s  of u n c e r ta in tie s  
not fu lly  ta k en  in to  account by th e  o r ig in a l e x p e r im e n te rs .

In c o n tra s t  w ith  th is ,  it w as found th a t th e .o u tp u t v a lu e s  d if fe re d  f ro m  
th e  inpu t v a lu e s  by  r a t h e r  m o re  th a n  w ould  be  e x p e c te d . An in c r e a s e  of 
10 o r  20% in  a l l  e r r o r s  w ould  r e n d e r  th is  o v e r - a l l  t r e n d  n o n - s ig n if ie  an t 
(from  th e  po in t of v iew  of a X2 te s t)  but c e r ta in  d if fe re n c e s  w ould s t i l l  look 
r a th e r  la rg e ,  e .g .  th a t fo r  th e  (Pu239/!!235) r a t io .  C e r ta in ly  a  p r e c i s e
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TABLE I

IN P U T  D A TA  F O R  U233, U235 AND P u 239

■ ' G. С . HANNA

U233 U2S5 Pu239

Quantity Value Error . N Value Error N Value Error N

oa 575.1 2.8 (8) 680.4 2.6 (8) 1006.8 6.1 (5)

° f 517.0 4.5 (4) 583.7 4.0 (6) 719.9 16.6 . (2)

, O y 52. 7 3.0 (1) No value 276.3 7.9 (2)

a . 0.0941 29 (4) 0.1733 20 (6) 0.3590 68 (2)

V 2.4950 210 (2) 2.4320 143 (5) 2.8979 276 (2)

n 2.2933 98 (2) 2.0759 104 (2) 2.1400 150 Ф

. u 233/ j j 235 u239/u 235 Pu239/Pu233

Ratio Error N Ratio Error N Ratio Error N

°f 0.9110 ' 26 (1) 1.3073 125 (1) 1,4325 125 (2)

V 1.0191 51 <4> ’ 1.1817 77 (3) 1.1602 215 (2)

4 1.1064 51 (4) 1.0320 120 (1) No value

T)Oa 0.9434 172 (D ■ 1.4857 270 (1)' 1.5714 286 (1) '

M )o a 1.0127 179 (4) 1.4948 323 (4) 1.4737 391 (2)

-N = number of measurements used to obtain the mean

Values and errors for cross-sections are in bams. All ratios are dimensionless and their errors are in
units of 10‘ 4.

m e a su re m e n t of the  Pu239 fiss io n  c r o s s - s e c t io n  w ith m onokinetic neu trons 
would be m ost w elcom e, but w ith s e v e ra l  unhappy m e m o rie s  of fiss io n  c r o s s 
s e c t io n  m e a s u r e m e n ts ,  su c h  an  e x p e r im e n t  w ould  a t t r a c t  m u c h  c a r e f u l  
scru tin y 3 . H o w ev er, ev e n  w ith  th e  e r r o r s  in c r e a s e d  by 20% o r  so  th é  
a c c u ra c y  of the  output v a lu e s , even  for' P u 239, is  v e ry  good. The v e ry  h igh 
a c c u ra c ie s  of th e  aa v a lu e s , w h ich  a re  e s s e n t ia l ly  t r a n s m is s io n  m e a s u r e 
m e n ts  c o r r e c te d  fo r  s c a t te r in g ,  a r e  s t i l l  u n d e r  re v ie w  by  N. J . P a tte n d e n  
at the  A tom ic E n e rg y  R e s e a rc h  E s ta b lish m e n t, H arw e ll. T hat th e  f is s io n  
c r o s s - s e c t io n s  a r e  o f c o m p a ra b le  a c c u ra c y  is  due to  m e a s u r e m e n ts  o f a  
and <Jy fo r w hich h igh a c c u ra c y  is  c la im ed . H ow ever, th e se  m e a su re m e n ts  
w ere  m ade in  r e a c to r  s p e c tr a  and although the c la im s  seem  to be ju s tif iab le  
th e  q u es tio n  of the a c c u ra c y  of the  c o n v e rs io n  fro m  a M axw ellian  sp e c tru m , 
to  2200 m /s  (by the W estco tt g fac to r) is  being inv estig a ted  by Vogt at. Chalk 
R iv e r . ' . . .

. .3 The measurements in the following paper have not been included because a final statement of
errors is not yet available: FRAYSSE, G. and PROSDOCIMI, A . , "Fission cross-section measurement of 
U235 and Pu239 for low-energy neutrons", these Proceedings •
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TABLE II .

O U T P U T  O F  L E A S T -SQU A RES F IT  O F  2200 m / s  P A R A M E T E R S , 
F O R  T H E  T H R E E  F IS S IL E  N U C L ID E S

u233 . U235 Pu239 .

Quantity Value , . Error Value - ■ Error .. , Value Error

°a 575.3 1.8 . 679.3 . ! - 9 1008.9 . 4 . 5

■ Of 525.9 . 1.6 ■ 578.3 1.6 * 743.1 3.5

°Y 49.4 1.2 100.9 ' 1.0 •265.8 3.2

a 0.0939 23- . 0.1745 . 1.8 0.3577 . 48

V ' 2.5075 81 2.4422 71 2.8807 123

n 2.2923 68 2.0793 60 2.1217 90

. u 233/ u 235 Pu239/U 235 Pu239/U 233 ■

Ratio Error Ratio Error Ratio Error

° f . 0.9094 22 1.2849 60 : 1.4130 67

V 1.0267 30 • 1.1795 48 1.1488 52 ‘

V 1.1024 31 1.0204 43 .0.9256 42

ipa 0.9337 33 1.5156 78 1.6233 88

( T J - l ) o a ' 1.0140 53 1.5436 120 1.5223 . 125

- Values and errors for cross-sections are in barns. All ratios are dimensionless and their errors are in 
units oflO '4. . .

U n fo rtu n a te ly  th is  a p p a re n tly  s a t is f a c to ry  s itu a tio n  h as  been  s e r io u s ly  
d is tu rb e d  by C o lv in  and  S o w e rb y 's  r e v is e d  v a lu e  of v  fo r  U 235, w h ich  is
2. 4 ± ,0. 6% s m a l le r  th a n  th e  ou tpu t v a lu e  of T ab le  II. No doubt th e y  w ill 
be. d is c u s s in g  th is  in  S e s s io n  VI [40] bu t tw o p o in ts  m ig h t b e  m a d e  h e r e :

(i) T he b a s ic  d is c re p a n c y  is  b e tw een  th e i r  b o ro n -p ile  m e a s u re m e n ts ,
: - and th o se .m ad e  in  liqu id  sc in tilla tio n  ta n k s , of v fo r C f252 and th e r e 

fo re  h a s  no th ing  to  do .with p o s s ib le  v a r ia t io n s  of v a t lo w -n e u tro n
: • e n e rg y . - . ' . . .

(ii) If such a re s u lt  w ere  fed into a w eighted le a s t-sq u a re s  fit the. output i 
arid r) v a lu e s  w ould change by only 1 /2 %  o r  so . H ow ever, th e  low 
v a lu e  fro m  th e  v e ry  c a re fu l: b o ro n -p ile  r a i s e s  th e  q u e s tio n  of th e  
p o ss ib le  ex is ten ce  of s e rio u s  sy s tem a tic  e r r o r s  in the d iffe ren t d e te r 
m in a tio n s (involving a lso , v ia  a, the  ORNL r¡ m e asu rem en ts  [41,42])

. so  th a t th e  o v e r - a l l  s i tu a tio n  can n o t be  r e g a r d e d  a s  s a t i s f a c to r y .
C e r ta in ly  any su g g e s tio n  thatrç for. U235 is  2 % lo w e r , i. e . abou t 2. 03, 

w ould r a i s e  c o n s id e ra b le  p r o te s t  f ro m  th o se  re a c to r ,  p h y s ic is ts  who c la im  
to  u n d e rs ta n d  th e ir  la t t ic e  da ta . On the  o th e r  hand, had  it not been  fo r th is  
re c e n t devëlopm ent, one would have sa id  r a th e r  confidently  tha t th e  ac cu rac y
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of th e  b a s ic  d a ta  is  c o n s id e ra b ly  b e t te r  th a n  th a t  o b ta in a b le  fro m  any bu t 
the m o st b a s ic  type of in te g ra l ex p e rim en ts  (such as GWIN and MAGNUSON'S 
m e a su re m e n ts  of r) by e x p e r im e n ts  on hom ogeneous aqueous so lu tio n s  [42].

Two re c e n t e x p e rim en ts  on the co m p ariso n  of the re a c tiv ity  of u ran ium  
and  p lu to n iu m  in la t t ic e s  p r o v id e - a n  e x a m p le  of c h e c k s  of 2200 m / s  
d a ta  fro m  in te g ra l e x p e r im e n ts . TR E T IA K O FF [43] h as  re p o r te d  
r¡ (Pu239) /) 7  (U.235) = 1. 0 0 7 and ASKEW and SANDERS [44] 1 .015 fo r the  sam e 
ra t io .  The e s tim a te d  a c c u ra c y  w as not s ta te d  ex p lic itly  but the contex t im 
p l ie s  ~ ±  1/2% . T he ou tpu t v a lu e  of T ab le  II is  1. 020 + 0. 004. It m ig h t 
a lso  be m entioned  in th is  connection th a t SPINRAD and M EIER suggested  [45] 
th a t ,  b e c a u s e  of th e  g r e a t  s e n s i t iv i ty  of r e a c t iv i ty  change w ith  b u rn -u p  to  
s m a l l  e r r o r s  in  c r o s s - s e c t i o n  d a ta , th e  o b s e rv a tio n  of r e a c t iv i ty  ch an g e  
cou ld  be  a  " s e n s it iv e  in d ic a to r  of th e  c r o s s - s e c t io n  p a r a m e te r  in v o lv ed " , 
bu t they  concluded  th a t the p r in c ip a l  u n c e r ta in ty  in ’the in te rp re ta t io n  is  the  
n eu tro n  sp e c tru m . ' '

INTERNATIONAL GO -O PERATIO N

In s p ite  of th e  d if f ic u lty  m e n tio n e d  e a r l i e r  of sp e c ify in g  th e  p r e c i s e  
a c c u ra c y  to  w hich a  p a r t i c u là r  p a r a m e te r  sh o u ld  be d e te rm in e d , and w ith  
w hat p r io r i ty ,  th e r e  is  a b ro a d  a r e a  of a g re e m e n t am ong r ë q u e s te r s  th a t 
t r a n s c e n d s  n a tio n a l b o u n d a r ie s . C o rre sp o n d in g ly , the r e s u l t s  of m e a s u r e 
m en ts undertaken  in one la b o ra to ry  m ay be keenly aw aited in another. Indeed 
the b e s t way of fulfilling  a re q u e s t from  one a re a  m ight w ell involve m e a su re 
m en ts in ano ther in stitu tion  on sam p le  m a te r ia l  p rov ided  by à th ird .

: D u rin g  th e  p a s t  five  y e a r s  th e  E u ro p e a n  A m e r ic a n  N u c le a r  D a ta  
C o m m itte e , an  o rg a n iz a tio n  of th e  O ECD c o u n tr ie s ,  h a s  a t te m p te d , w ith  
so m e  s u c c e s s ,  to  f o s te r  c o -o p e ra tio n  of ju s t th is  ty p e . A n e c e s s a r y  p r e 
re q u is i te  is  g e n e ra l  a g re e m e n t th a t th e  r e q u e s ts  fo r d a ta  a re  w ell founded, 
a ls o  th a t th e  s u g g e s te d  m e a s u r e m e n ts  w ill g ive  b a s ic  in fo rm a tio n  of 
a p p ro p r ia te  a c c u ra c y , r a th e r  than,, fo r ex am p le , o p era tin g  c h a r a c te r is t ic s  
of a p a r t ic u la r  r e a c to r .  One of the  m o st im p o rta n t ta sk s  of th is  co m m ittee  
h a s  th e r e f o r e  b e e n  th e  c r i t i c a l  a s s e s s m e n t  o f th e  s ta tu s  o f n u c le a r  d a ta  
r e la t iv e  to  th e  r e q u e s ts .  R e g a rd in g  th e  r e q u e s t  T is ts  th e m s e lv e s ,  th e s e  
a r e  p a in s ta k in g ly  s c r u t in iz e d  and  k ep t up -to -da te .. A s y s te m  o f p r io r i ty ,  
d e fin itio n s  h as  b een  s e t up, and r e q u e s te r s  a r e  a sk ed  to  p ro v id e  docu m en 
ta tion . The m o re  rec en tly  fo rm ed  E uropean  A m erican  C om m ittee on R eacto r 
P h y s ic s  is  expected  to  take  an in c re a s in g ly  im p o rta n t p a r t  in  recom m ending  
p r io r i t ie s .  ■ ■ , ’ 1

A fu r th e r  s te p  to w a rd s  fu lly  in te rn a tio n a l  c o -o p e ra tio n  in  th e  n u c le a r  
d a ta  f ie ld  w as ta k e n  tw o y e a r s  ago w hen  th e  In te rn a t io n a l  A to m ic  E n e rg y  
Agency fo rm ed  its  own n u c le a r  da ta  un it in V ienna under D r. С. H. W estco tt, 
and a com pila tion  c e n tre  is  to  be se t up. . .

A s tr ik in g  fea tu re  of the la s t few y e a rs  is  the  gap tha t is  opening between 
th e  re a d i ly  a v a ila b le  d a ta  c o m p ila tio n s  and  th e  m a s s  of d a ta  th a t a c tu a lly  
e x is ts .  A p r im e  d ifficu lty  is  the d eg re e  of d e ta il now ava ilab le : the log-log  
fo rm a t of B N L^325 ju s t  can n o t h an d le  i t .  In fà c t th e r e  is  no lo n g e r  m u ch  
s e n s e  in  try in g  to  p r e p a r e  c o m p ila tio n s  w h e re  a l l  e x p e r im e n ta l  m e a s u r e -
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m e n ts  a r e  fu lly  d isp lay e d . T h e re  is  no t ro o m  to  pu t th e m  on a  g ra p h  w ith  
adequate  a c c u ra c y , and the  f i r s t  th ing  the  u s e r  h as  to  do is  to  tak e  them  off 
aga in . He w ould p r e f e r  to  p ick  up a phone and ask  a " c ro s s - s e c t io n  c e n tre "  
to  send  h im  a  m ag n e tic  tap e , o r  a deck of c a rd s , o r  p e rh a p s  a p rin to u t, and 
indeed  th is  is  now becom ing  p o ss ib le . ■

C le a r ly  su c h  c o m p ila tio n  c e n t r e s  n e e d  to  b e  o rg a n iz e d  on a  le v e l  of 
ac tive  in te rn a tio n a l co -o p e ra tio n . A c lo se  re la tio n sh ip  a lread y  ex is ts  betw een 
th e  B ro o k h av e n  S igm a C e n tre  and th e  EN EA  c o m p ila tio n  c e n tr e  a t S ac lay , 
and  it  i s  u n d e r s to o d  th a t  a r r a n g e m e n ts  a r e  b e in g  m a d e  f o r  c o - o p e ra t io n  
b e tw e e n  th e m  and th e  IA EA  c e n tr e  in  V ienna , and  p o s s ib ly  o th e r  c e n t r e s  
a ls o .  .

A d a ta  c o m p ila tio n  m a y  be ju s t  a  l is t in g  of th e  a v a ila b le  d a ta . E v en  
th is  invo lves co n s id e ra b le  e ffo rt, now fo rtu n a te ly  red u ced  by the av a ilab ility  
of th e  CINDA b ib lio g ra p h ic  in d ex  of n u c le a r  d a ta  [46], w h ich  h a s  re c e n t ly  
b eg u n  to  o p e ra te  on an  in te r n a t io n a l  le v e l .  T he c o m p i le r s  m a y  e x e r c is e  
so m e  d e g re e  of s e le c tio n , e .g .  in  o m ittin g  v e ry  o ld  d a ta  (o r ju s t  g iv in g  a 
r e fe re n c e ) ,  o r  of a s s e s s m e n t,  e. g. in  the  d raw ing  of a lin e  th rough  a m a ss  
o f p o in ts .  A r e a c to r  d e s ig n e r  w ill g e n e ra l ly  p r e f e r  a  c o m p ila tio n  th a t 
s u p p r e s s e s  th e  raw  d a ta  e n t i r e ly  and  p ro v id e s  only a  s in g le  re c o m m e n d e d  
v a lu e , o r  c u rv e . Such "e v a lu a tio n "  c a l ls  fo r  a  c a r e f u l  a p p r a i s a l  of th e  
m e a s u r e d  d a ta , and  a  c o n s id e ra t io n , w h e re  a p p ro p r ia te ,  of the  r e s u l t s  of 
in te g r a l  e x p e r im e n ts  as w e ll as m ic ro s c o p ic  m e a s u r e m e n ts .  It m ay  a lso  
in v o lv e  th e  u s e  of th e o ry  to  b r id g e  g a p s  in  th e  m e a s u r e m e n ts .  E v id e n tly  
it  is  a  la b o r io u s  and  e x a c tin g  ta s k  c a llin g  fo r  c lo se  c o - o p e ra t io n  b e tw e en  
th e  r e a c to r  p h y s ic is ts  and d e s ig n e rs ,  who a re  p r in c ip a lly  in te re s te d  in the 
r e s u l t ,  and the e x p e r im e n ta l m e a s u r e r s  who a re  needed  to  advise on d is c re 
p a n c ie s . The am ount of e ffo rt re q u ire d  arg u es  s tro n g ly  fo r the developm ent 
of in te rn a tio n a l c o -o p e ra tio n , a need  s t r e s s e d  by STORY et a l . . [47] in th e ir  
re c e n t p a p e r  on n u c le a r  data  eva lua tion . .
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DISCUSSION

M. PETRASCU: Can you in d ica te  how you p ro c e s s e d  the ind iv idual e r 
r o r s  in  the  f in a l d a ta , show n in  T ab le  1 of y o u r  p a p e r ,  th a t  w e re  u s e d  a s  
in p u t d a ta  fo r  th e  lé a s t - s q u a r e s  c a lc u là t io n ?

G.. HANNA: T he p u b lis h e d  a c c o u n ts  o f th e  in d iv id u a l m e a s u re m e n ts  
w e re  e x a m in e d  c r i t i c a l ly  to  s e e  w h e th e r  the  a c c u ra c y  c la im e d  by ;the e x 
p e r im e n te r s  a p p e a re d  to  be ju s t if ia b le .  In so m e c a s e s  an add itiona l e r r o r  
w as fo ld ed  in  to  ta k e  a c c o u n t o f an  u n c e r ta in ty  th a t had  b ee n  in g n o red ; in
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o th e rs ,  w h ere  the p u b lish ed  accoun t w as v e ry  incom ple te  o r  u n sa tis fac to ry , 
an  a r b i t r a r y  dow n-w eigh ting  w as ap p lied . E ac h  input value is  the w eighted 
m e an  v a lu e , w ith  c o r re sp o n d in g  e r r o r ,  of a ll the in d iv id u al m e a su re m e n ts  
of e a ch  p a r a m e te r ,  the in d iv id u a l e r r o r s  d e te rm in in g  the w eigh ts.

U . V .  RYABOV: In  the  in te r m e d ia te  e n e rg y  ra n g e  the v a lu e s  of <(<*)> 
a r e  l ia b le  to  v a ry  a s  a fu n c tio n  of th e  e x p e r im e n ta l  m e th o d  u se d  to  ob ta in  
th e m , v iz . сгПу Ж а f X  ^ n y / ^ f X  o r  fro m  (Л }  m e a s u re m e n ts .
I im a g in e  th is  w ould  have to  be a llo w ed  fo r .  .

G . HANNA: We d id  in te g r a te  the  c r o s s - s e c t io n  d a ta  s e p a r a te ly  o v e r  
the  e n e rg y  ra n g e s , and a , a s  defin ed  in  th a t w ay, w as the r a t io  of the in te 
g ra te d  c r o s s - s e c t io n  fo r  c a p tu re  d iv ided  by the in te g ra te d  c ro s s - s e c tio n  fo r 
f is s io n . I t is  th e re fo re  d ir e c t ly  co m p arab le  w ith the in te g ra l m e asu rem en t.

G. FRAYSSE: In c o m p a r in g  the  Of of P u ‘¿39 f ro m  inpu t and output da ta  
of th e  l e a s t  s q u a re s  f it,  I n o tic e  th e re  is  a d if fe re n c e  th a t is  m uch  h ig h e r 
th an  th e  e r r o r s  g iv en  (743.1 a g a in s t  719 .9 ). Do you th in k  th a t th is  fac t is  
l ia b le  to  a f fe c t th e  v a l id ity  of an  e r r o r  c a lc u la t io n  c a r r i e d  out by a le a s t -  
s q u a r e s  f i t ,  s in c e  th e  r e s u l t  o f th e  f i t  d o e s  n o t o v e r la p  th e  in p u t d a ta ?

G. HANNA: No. The d iffe ren ce  of input and output values is  23.2 b but 
the e r r o r  (s tan d a rd  dev ia tion ) of the input value is  16.6 b.

G. FRAYSSE: Is  i t  p o ss ib le  th a t the o th e r  p a ra m e te r s  con tribu te  much 
m o re  to  the  b u ild -u p  of th e  f itte d  743 v a lu e  than  the  inpu t d ir e c t  m e a s u r e 
m e n t o f 719 b ?

G. HANNA: Y e s , of c o u r s e .
A . T . G .  FERGUSON: In d is c u s s in g  the f is s io n  c ro s s - s e c t io n  of U'¿aí) in 

the fa s t re g io n  you po in ted  out a d isc re p a n c y  of about 5% betw een the re su lts  
ob ta ined  re c e n tly  by D r. W hite and e a r l i e r  m e a s u re m e n ts .  Bélow  100 keV, 
a tten tio n  shou ld  a lso  be d raw n  to a m uch g r e a te r  d isc re p an c y , of about 25%. 
T h is  e n e rg y  ra n g e  i s  ju s t  a t the  p eak  of the  f a s t  r e a c to r  n e u tro n  sp e c tru m  
and I fee l it. is  a m a tte r  of the u tm o s t u rgency  to v e rify  th is  re su lt  
independen tly . .

G. HANNA: I fu lly  a g re e  w ith  you . My p a p e r  is  n a tu ra lly  in flu en ced  
by m y  own p e r s o n a l  p re o c c u p a t io n s  bu t you a r e  a b s o lu te ly  r ig h t .  T h is  is  
the w o rs t a r e a  facing  us and I think i t  is  v e ry  la rg e ly  because of the difficulty 
of m e a su r in g  the n eu tro n  flux in  th is  reg ion .

P . W HITE; I sh o u ld  lik e  to  add th a t the  m e a s u re m e n ts  on the f is s io n  
c r o s s - s e c t io n s  in  the  en e rg y  re g io n  above 40 kéV, w here  the flux m e a su re 
m e n t is  d if f ic u lt , can  be e x tra p o la te d  sm o o th ly  to  a m e a su re m e n t m ade by 
P e rk in , W hite and F ie ld h o u se  in  con junction  w ith  the  N ational P h y s ic a l L a 
b o ra to ry  (U nited K ingdom ) a t 24 keV n e u tro n  en e rg y . In th is  w ork u se  was 
m ade of an a n tim o n y -b e ry lliu m  n e u tro n  so u rc e  c a lib ra te d  in  an en tire ly  d if
fe re n t m a n n e r  fro m  the  h ig h e r  en e rg y  m e a su re m e n ts .
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IA EA  SA L E S AGENTS

O rd e rs  fo r A gency  p u b lic a tio n s  can  be p la c e d  w ith  y ou r b o o k s e lle r  or any  of our s a le s  
a g e n ts  l i s t e d  below  : ,

A R G E N T I N A
C o m isio n  N a c io n a l de . .
E n e rg ía  A tó m ica  
A v en id a  d e l L ib e r ta d o r  
G e n e ra l San M artin  8250 
B u en o s A ire s  -  S u e . 29

A U S T R A L I A
H u n te r P u b l ic a t io n s ,
23 M cK illop  S tre e t 
M elb ourne, C .l

A U S T R I A
G eorg  From rae & C o.
S p e n g e rg a ss e  39 
V ien n a  V : ' ’

B E L G I U M  .
O ffice  in te rn a t io n a l  de l ib ra ir ie
30 , a v en u e  M am ix
B ru s s e ls  5 ■

B R A Z I L
L iv ra r ia  K osm os E d ito ra  
R ua  do R o s a r io ,  135-137 
R io  de - J a n e iro  • -

A g e n c ia  E x p o e n te  O s c a r  M. S ilv a  
R ua X av ie r de T o le d o , 140-1®  A ndar 
(C a ix a  P o s ta l  N o. 5 .614)
Sao P a u lo

BY ELO R U SSIA N  SO V IE T  SO C IA L IST  
R E P U B L IC

See u n d e r USSR

CANADA
T h e  Q u e e n 's  P r in te r  
O tta w a , O n ta rio

C H I N A  (T a iw an )
B ooks a n d  S c ie n tif ic  S u p p lie s  
S e rv ic e ,  L td . ,  ‘ ■ 1
P .O . B ox 83 
T a ip e i

D E N M A R K
E jn a r  M u n jsg aa rd  L td .
6 N o rreg ad e  
C o p en h a g e n  К

F I N L A N D
A k a tee m in e n  K ir ja k au p p a  
K e sk u s k a tu  2 -
H e ls in k i

F R A N C E
O ffice  in te rn a t io n a l  de 
d o cu m e n ta tio n  e t  l ib r a ir ie  
48 , rue G a y -L u s sa c  
P a r is  5 e

G E R M A N Y  , F e d e ra l  R ep u b lic  of 
R . O ldenbourg
R o se n h e im e r S tr a s s e  145 .
8 M unich 8

I S R A E L
H e ilig e r  and  C o . . •
3 N a th an  S tr a u s s  S tr e e t  . . 
J e ru s a le m  '

I T A L Y
A g e n z ia  E d i to r ia le  In te m a z io n a le  
O rg a n iz z a z io n i U n iv e rs a li  (A .E .I .O .U .)  
V ia  M erav ig li 16
M ilan ■ •

J A P A N
M aruzen Com pany L td .
6 , T o r i N ichom e : • •
N ih o n b a sh i , . . . .
(P .O . Box 605)
T o kyo  C e n tra l

M E X I C O
L ib ra r ía  In te rn a c io n a l 
A v. Sonora  206 
M exico  11 , D .F .

N E T H E R L A N D S
N .V . M artinus  N ijh o ff 
L an g e  V oorhou t 9 
T he  H ague

N E W  Z E A L A N D
W hitcom be & T o m b s, L td .
G .P .O . Box 1894 .

, W ellin g to n , C . l  .

N O R W A Y
Jo h an  G rund t T anum
K arl J o h a n s  g a te  43 ‘
O slo

P A K I S T A N
K a ra ch i E d u c a tio n  S o c ie ty  
H aroon C ham bers  ' '
South N a p ie r  R oad  
(P .O . Box N o; 4866)
K a ra c h i 2



P O L A N D UKRA IN IA N  SO V IE T  S O C IA 1IS T
O sro d ek  R o z p o w s z e c h n ia n a R E P U B L IC
W ydaw nictw  N aukow ych See u n d e r USSR
P o ls k a  A kadem ia  N auk UNION O F  SO V IE T  SO C IA L IST
P a ia c  K ultu ry  i N a u k i R E P U B L IC S
W arsaw M ezh d u n aro d n ay a  K niga  .

SOUTH A F R IC A S m o len sk a y a-S e n n ay a  32*34

V an S c h a ik ’s  B o o k sto re  (P ty )  L td . M oscow  G-200

L ib r i  B u ild in g U N IT E D  KINGDOM O F  G R E A T
C hurch  S tr e e t B R IT A IN  AND N O R T H E R N  IR E L A N D
(P .O . Box 724) H er M a je s ty ’s S ta tio n e ry  O ffice
P re to r ia P .O . B ox 569

S P A I N L o n d o n , S .E . l  .

. L ib ra r la  B o sc h U N IT E D  S T A T E S  O F  AM ERICA
R onda  de la  U n iv e rs id a d  11 N a tio n a l A gency  for
B a rc e lo n a In te rn a tio n a l P u b l i c a t io n s ,  In c .

S W E D E N  . 317 E a s t  34th S tree t
C .E . F r i t z e s  K ungl. H o v b o k h a n d e l N ew  Y ork , N .Y . 10016
F r e d s g a ta n  2

V E N E Z U E L A
S to ck h o lm  16 ч . Sr. B rau lio  G a b rie l C h a c a re s

S W I T Z E R L A N D G obernador a C a n d ilito  37
L ib ra ir ie  P a y o t . S a n ta  R o sa lia
Rue G ren u s 6 . (A p artad o  P o s ta l  8092)
1211 G en ev a  11 ' C a ra c a s  D .F .

T U R K E Y Y U G O S L A V I A
. L ib ra ir ie  H a ch e tte . J u g o s lo v e n s k a  K n jiga

4 69 , I s t ik lâ l  C ad d e s i T e ra z i je  27
B ey o g lu , I s ta n b u l . B e lg rad e

IA EA  p u b lic a tio n s  can  a ls o  be pu rcha s e d  r e ta i l  a t  the  U n ited  N a tio n s  B o o k sh o p  a t
U n ite d  N a tio n s  H e a d q u a r te rs ,  N ew  Y ork , a t  the  n e w s -s ta n d  a t  th e  A g e n c y 's  H e ad 
q u a r te r s ,  V ie n n a , and  a t  m o s t co n fe ren c e s ,  sy m p o s ia  and  s em in a rs  o rg a n iz e d  by the
A g e n cy . \

In o rder to  f a c i l i ta te  the d is t r ib u t io n  of i t s  p u b l ic a t io n s ,  the  A gency  is  p re p a re d  to
a c c e p t  p ay m e n t in  U N ESC O  coupons or in lo c a l  c u r re n c ie s .

O rd e rs  an d  in q u ir ie s  from c o u n tr ie s  wh e re  s a l e s  a g e n ts  hav e  n o t y e t  b e e n  a p p o in te d
m ay be s e n t  to :

D is tr ib u tio n  a n d  S a le s  U n it, In te rn a t io n a l  A tom ic E n e rg y  A g e n cy ,
. K a rn tn e r  R ing 11, V ien n a  I, A u s tr ia





INTERNATIONAL
ATOMIC ENERGY AGENCY,
V IE N N A , 1965

PRICE: USA and Canada: US $13.00
Austria and elsew here: S 27 3 ,- 
(£3.18.0,- F.Fr.52,-; DM 45,50)


