Pierwsza eksperymentalna obserwacja

procesu wzbudzenia jadra atomowego

poprzez wychwyt elektronu do powtoki
elektronowej atomu
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Wprowadzenie
Wczesniejsze proby obserwacji procesu NEEC
Eksperyment w Argonne National Laboratory
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Wprowadzenie — odkrycie procesu konwersji wewnetrznej

Jadrowy proces konwersji wewnetrznej zostat zaobserwowany po raz
pierwszy w roku 1911 przez Baeyer et al. podczas pomiarow energii
elektronoéw pochodzacych z rozpadow jgdrowych.

Odkrycie umozliwito okreslanie energii rozpadow jgdrowych zanim

rozwinieto metody scyntylacyjne (1948). Odkrycie wymusito takze dalsze

badania dotyczgce charakteru procesu konwersji wewnetrznej:

- Czy emitowane elektrony pochodzg z wnetrza jgdra czy tez z powtok
atomowych?

- W jaki sposob proces konwersji wewnetrznej powigzany jest z innymi
procesami jgdrowymi, w szczegolnosci z rozpadem gamma?

?aayél}t', 0., 0. Hahn and L. Meitner, Physik. Z. 12, 273
1911).
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Wprowadzenie —wspolczynnik konwersji wewnetrznej

Ellis et al. w latach 20 ubiegtego wieku po raz pierwszy wyznaczyli
wspotczynnik konwersiji (dla radu) czyli prawdopodobienstwo zajscia
procesu konwersji wewnetrznej wzgledem rozpadu gamma.

Ny

W kolejnych latach znajomosc¢ procesu konwersji wewnetrznej
wykorzystano m. in. w badaniach reakcji jgdrowych, wzbudzen
Coulombowskich czy spontanicznego rozszczepienia.

Ellis, C. D. and We Ae Wooster, Proc. Roy. Soc. (London)
Allk, 2_?6 (1927).
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Wprowadzenie —konwersja wewnetrzna

« Konwersja wewnetrzna to de-ekscytacja
jadra atomowego, ktéra konkuruje z emisjg

gamma o
[I] (¢) Jump of L-shell
. . , e clectron to the K shell
« Wystepuje po rozpadzie beta lub alfa, ktory & ;
pozostawia jgdro atomowe w stanie f ¥4
(a) 2
wzbudzonym 0 @upir ©®
Virtual
. . y Artua
« Konwersja wewnetrzna moze byc¢ gamma T~ 5
postrzegana jako absorpcja wirtualnego @  Eiection of a K-shell
fotonu przez elektron z danej powtoki © clectron
atomowej K, L lub wyzszej, ktory nastepnie o

wyrzucany jest z atomu z energig

Eyin=Quwzb~Ebin

www.radioactivity.eu.com
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Wprowadzenie —konwersja wewnetrzna
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Wspotczynniki konwersii:
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« wzrastajg wraz ze wzrostem il
liczby atomowej Z,
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« zZmniejszajg sie wraz ze o
wzrostem energii przejscia,

e zZmniejszajg sie wraz ze
wzrostem gtéwnej liczby
kwantowej n; powtoKi
elektronowej, z ktorej zostaje o RN
wyrzucony elektron. 3+

10°

EEE1

BAND et al., At. Data Nucl. Data Tables 2002
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Wprowadzenie —konwersja wewnetrzna

Wspotczynniki konwersji zalezg rowniez od stanu tadunkowego atomu (jonu).

TABLE III. Internal conversion coefficients of the first excited muclear state of %*Te for various ionic 30
charge states. E‘, @® Experimental
= = - O Rozet
Charge o 'y RS
d B b < d 2 - i
state Cale. Cale. Exp. Exp. Cale. Cale. § lgg e
0 11.985(7)* 13.912(1)* 13012012 L ﬁg ;
44 ~13 132 60 !
43 0 50 =13 18 75 50 §
46 a 0.6 =13 112 1.7 23 w© 5
47 Q 020 27+03 27+02 16 18 o |
42 a 0 1.0+02 1.0x02 1.1 1.0 30 / |
20 F / !
|
i
10 |
g P I IR L
44 45 46 47

ATTALLAH et al. PRC 1997

NARODOWE

CENTRUM
() BADAN
JADROWYCH

SWIERK

- . 4|8 I I 49
harge state Q

Rozktad stanéw tadunkowych jondéw po przejsciu
przez tarcze Th 1 mg/cm2.

Jacek Rzadkiewicz



Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

W roku 1976 Goldanskii i Namiot po raz
pierwszy sformutowali przewidywania
dotyczagce istnienia procesu odwrotnego do
procesu konwersji wewnetrzne,.
Przewidywali oni, ze w wyniku wychwytu
elektronu do powtoki elektronowej atomu
moze nastepowac rezonansowe
wzbudzenie stanow jgdrowych (ang.
Nuclear Excitation by Electron Capture,
NEEC), w szczegolnosci wzbudzenie
stanow podstawowych i stanow
izomerycznych.

Electron capture
into K-shell

B A0
Virtual
gamma

Przewiduje sie, ze proces NEEC w
srodowisku plazmy astrofizycznej moze
wzbudzac¢ dtugozyciowe stany
izomeryczne do stanow krotkozyciowych |
w ten sposob redukowac wystepowanie
danych izotopow we wszechswiecie.

Jacek Rzadkiewicz
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

Goldanskii i Namiot zaproponowali
przeprowadzenie obserwacji procesu 50-

p . . 9/2- (14 ps)
NEEC w srodowisku plazmy laserowej 40 >
n,=10%* cm=3, T,=50-100 eV !
30-
Oszacowali, ze dla wytadowania ~ 201
. . > 1 3/2+ (0.5 ns)
lasera o energii 10 J i czasu < 104
wytadowania 10 s ] |
., . 0.10 1/2+ (26 min)
prawdopodobienstwo zajscia procesu 005 T
NEEC wynosi ~3 x 1014 0.00- 12 (71.04x10)
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

W latach 1979-1992 przeprowadzono serie eksperymentow plazmowych, w
ktérych prébowano doprowadzi¢ do populacji stanéw wzbudzonych w 235U

~ . . - . . . - . ol .
TABLE I. Summary of experiments investigating the excitation of the isomeric state 22m1J in a plasma.

Experimental [zawa Arutyunan Arutyunan Bounds

parameter et al. [3] et al. A [4] et al. B [5] and Dyer [6]

Method of plasma CO, laser CO, laser 500 keV e beam CO, laser

production 150 kKA

Laser parameters 1 J. 100 ns 511,200 ns 150 mJ. 35 us

+
=10 Wem ™2
700 fs 5 eV

Plasma temp =100 eV =20eV

Plasma 7, (cm ™) =10% 3-30x10"

Experimental (oNv,) TN

result =10 2 em’s! Ty< 10732 cm? =5X10"*? cm? A <6X 107 7!

Nuclear excitation =1 <107° =3X1077 <6X10’

rate per 3y (s 1}
(see Sec. II)
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

HARSTON and CHEMIN (PRC 1999) pokazali, ze dominujgcym
mechanizmem populacji stanu izomerycznego 23°™U nie jest proces NEEC

Inelastic
Conditions NEET NEEC scattering Photoexcitation
Plasma 7= 100 eV 1076—1 10711 10" 16 <107V
Plasma 7=20 eV 107°—10% 10711 107V <107V
500 keV e~ beam 107 <107

~ NARODOWE HARSTON and CHEMIN PRC 1999
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

57Fe Levels
W roku 2004 Morel et al. przeprowadzili eksperyment v

4/ 3 ’;"I - i

na spektrometrze LISE w Ganil , w ktorym podjeto .
probe obserwacji procesu K-NEEC w jgdrze >'Fe
podczas penetracji jonu Fe?5* w krzemie (Si)

§7F 26+ =107 jons/s
88<0.5 mrad

26+ (109 Position
h sensitive
Eg??lli; L Si (L) % Energy
g) detector
Goniometer 26+ (95%) 2% 2%+ (3%
Si crystal (Spm) i )
(2%)
‘. ___________ §'...6_rp. ___________ _’
K-NEEC (K-REC)
IC -
A NARODOWE Morel et al., Nucl. PhyS A (2004)
Q\')) ol
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cuusa levels over 2000 are hidden ...

1364743 (5)

144129 (5)

00

87 (3)ns

983 (3)ns

STABLE
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

W roku 2002 Zadernovsky i Carroll rozwazali ‘'wyzwolenie’ (triggering)

stanu izomerycznego jgdra %*>™Am poprzez rozne procesy fizyczne m.in. NEEC i NEET.

(a) 24:A1“m

Ey (keV) N E (keV) Tl."E
Mk Das60 3 X 52.9
4 fsj-'z 04610 E2
3pys LI -4.6980 5 4863 l4ly
ls, 124.9820 I 000 1602

Atomic levels

Table I1l. Numerical estimates of the cross sections for triggering of %i’

Muclear levels

g .
“Am™ isomer

Coulomb triggering cross NEET triggering cross NEEC X-ray radiation
section (barns) section (barns) triggering cross  triggering cross
section (barns) section (barns)
10 MeV 1 MeV ionization ionization resonance resonance X-ray
proton beam  proton beam  with X-ray  with electron  electron beam radiation
radiation beam
27x 107 27x10° 71x107"7  29x107'6 1.7x1071 2.6 x107°
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Zadernovsky and Carroll., Hyperfine Interactions (2002)
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

W roku 2007 Palffy et al., pokazali ze proces NEEC moze byc efektywnym
sposobem ‘wyzwalania’ (triggering) stanow izomerycznych
przy odpowiednich warunkach atomowych.

TABLE IL

Total resonance strengths § for NEEC and x-ray

triggering of isomers. NEEC occurs in the nl; orbital. The
continuum electron energy at the resonance is denoted by E_.

2X ni; E. (keV) Syifc (beV)  Sioy (b eV)
B 2013 91x10% 14 x10°% |
IS9Eu 25, 5204 34 X107 65 %10°°
ISHE 1s,, 51373 20%107 54 %10°F
80s 15, 131050 1.2x10°% 22 %1072
04ph  2py, 55038 49%10°5 &7 X100
BSU 2py, 21992 13 % 107 1.3 % 102
#Am  Spip 0.135 36 %107 24x107% ]

L7/2"

2172

132

Sneec(??Am)=9 x 10-18 b eV*

SWIERK
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=085 h
E4
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decay cascade

i o — — ———

T 242960 keV

tnggenng level

I 242489 keV
Isomenc state

F 216153 keV
first state

of decay coscade

Gy 000 keV
ground state

Czesciowy schemat rozpadu %Mo

Palffy et al., PRL 2007

*Zadernovsky and Carroll., Hyperfine Interactions (2002)

Jacek Rzadkiewicz
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Proces odwrotnej konwersji wewnetrznej (NEEC)

W roku 2012 Karamian i Carroll jako pierwsi zaproponowali
JakoSciowy schemat’ eksperymentu NEEC z wykorzystaniem
wigzki ciezkich jonow i uktadu tarcz

g, v
(a)
\f
2 T __'\'J_U:J' Gas stopper
TT—— qW) Beam . N _
E Recoils
L >N Oo— o—
N
E Target — [ Catcher
I g (h) Resonance range

2 tot for NEEC

Ebin En

3 1=

Ein 1T —
0 L

ot nueli [ntermediate ) i ) : Resonance Electron
Reaction Product nuclide state spin, E.ﬂerg} EEDC-’E Atomic state energy, impact
[somer | Spin, parity parity ISOMEL, KEV | Charge | Vacancy MeV/u energy, keV
‘He("Zr, 2n) | **™Mo 21/2+ 17/2+ 4.8 36+ 3pasa 491 2.67
2H(24'Pu, n) |242mAm h- 3 4.1 42+ 53 /2 4.89 2.66
Karamian and Carroll., Phys. At. Nucl (2012)
/A NARODOWE
Q) BADAN o 15
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* W roku 2014 w ramach wspotpracy

Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

7.269

2417 027

miedzynarodowej rozpoczety sie prace
przygotowawcze do pierwszej
eksperymentalnej obserwacji procesu NEEC

1,442

5,586

w jgdrze Mo

4,900

« Jgdro %Mo posiada stan izomeryczny 21/2+
0 energii 2425 keV z okresem potowicznego
zaniku 6,85 h i potencjalny stan
posredniczacy 17/2+, lezacy 4,85(9) keV
powyzej sanu izomerycznego

(172 Lp=35NS NEEG 2172+

t,,=685h

SSMO

2,573
§123 2,450 (13/27)

+ 2835 182

(17/2) Lp=35ns = 685N

—...:_

* “‘ 1,478

2,425

2441 (10) 5047 2P (11/29)

770

NEEG 21/2+ l f
‘i‘L

0/2* !1.4?__8______.__...

Jacek Rzadkiewicz

Nature (2018)




Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

Stan posredniczgcy 17/2+, zasilany w

procesie NEEC niemal natychmiast
rozpada sie (z okresem potowicznego

zaniku t,, = 3,5 ns) do stanu

podstawowego przez charakterystyczne
przejscia gamma o energiach 268 keV,

685 keV i1 478 keV

Poniewaz przejscie 268-keV nigdy nie

powinno by¢ widoczne w sekwencji
rozpadu stanu izomerycznego 21/2+,

mozna je uznac za jednoznaczng
sygnature procesu wzbudzenia,
w szczegolnosci procesu NEEC
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Jacek Rzadkiewicz

(35/2)
(33724

7.269

2817 027

(29/2+4)

1,442

5,586

(25/2)

4,900

(172 Lp=35NS NEEG 2172+

2,475

t,,=685h

(15/27)

11/27)

SSMO

2,573
§123 2,450 (13/27)

2430 —  LE< -
288 1372+

2425
v 2,162

9/2%

“‘ 1,478

3

2441 (10) 5047 2P (11/29)

770

5/2%

1,478

Nature (2018)



Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

* W kolejnym kroku nalezato dokonac¢ wyboru potencjalnych wigzek
jonow i pierwszej warstwy tarcz prowadzgcych do efektywnej produkgiji
izotopow %Mo, w szczegdlnosci standw wysokospinowych

« Wybor reakcki Li(°°Zr, p3n)®3Mo zostat potwierdzony obliczaniami
przekrojow czynnych za pomocg kodu PACE oraz dodatkowo poprzez
jakosciowe pomiary eksperymentalne w odwrdconej kinematyce

700 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T

5

600

Lh
[=]
[

'y
=
=

(W)
=
=)

cross section [mb]

s (b)

200

beam energy [MeV/A]

80 75 70 65 6.0 55 50 45 40 35 Stopping medium
E (MeV/amu)
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Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

Eksperyment przeprowadzono na liniowym akceleratorze ciezkich
jonow ATLAS w Argonne National Laboratory

Uzyto wigzki jonow °°0Zr o energii 840-MeV i sredniej intensywnosci
okoto 6x108 jondéw / s oraz tarczy naturalnego Li o grubosci
1.55 mg cm~2 (z zawartos$cig okoto 92% 7Li )

ATLAS

Mass Analyzer

Gammas| phere — ’ Target
HELIOS Sl )

)
In-flight | N f B :

RIB Gas Cell g "“ X **— Gretina/Gammasphere

e f f y J Beamline

Hot Lab g X | YN
CARIBU ' % N Split-Pole

: [ AIRIS S8 ~ Spectrometer

ATLAS Linac : “}, : ¥ N\ — Target Area lll

LS Large Scattering
Facility

Accelerator
Control Room
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Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

= Jony %Mo po wyprodukowaniu
W pierwszej warstwie tarczy
docierajg do tarcz hamujgcych,

38

36 1

T 34

w ktorych tracg energie oraz zmniejszajg

swoj stan tadunkowy (zblizajg sie do %
kolejnych 'czasoprzestrzeni’ 2.
rezonansowych). | .
W szczegolnosci rozwazano uzycie

dwoch tarcz: gazowej tarczy He oraz 36

statej tarczy weglowe;
Kolejng warstwe tarcz dobrano tak aby
zapewni¢ odpowiednie warunki

32

rezonansowe dla zajscia procesu NEEC

Warunki rezonansowe zostaty

30

wyznaczone za pomocg kodu MCDF

oraz obliczen kinematyki jonow w
poszczegolnych tarczach
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PRC 2017

Jacek Rzadkiewicz

o 34

" NEEC into: '
LMO > ;He target I —— M-(sub)shell (a)
—-— N- sub shell
m ‘
S—L M / 1
‘H-IH_I 9 *FW \
i o Mean
~ i/ HM/«? \
N il iy -
1 Lyt an@{ VI~
TTI?IIII |||1rH — “‘* !
~5||||||||||| i | s e
Ui iy - T~
P e~ ‘::'--.._“ L
LI Ty, Ry < I~
i “an WHM/Q*- N -
" NEEC info: '
23 12
42Mo -> & C target I — M-(sub)shell (D)
~~ N-(sub)shell
e e
n_
p L
-
1 L1 1 ™ [~
1 - ~
g -~ -
TTT"I“I\I’“@ F ~ m\
I |:|l:l :: :\ i WHM/-? - ~
:i:|':':l:| i -
]

7 6

*Mo lon Energy (MeV/nucleon)

Stopping medium




Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

Projekt i konstrukcja tarczy musiaty

spetnia¢ nastepujgce wymagania

techniczne:

- Ochrona przed dosc¢ tatwym utlenianiem " R
tarczy Li

- Odpowiednia grubos¢ tarczy Li
uwzgledniajgca z jednej strony efektywng
produkcje izotopow 93Mo, a

z drugiej odpowiednio duze energie ‘na
wejsciu’ tarczy 12C

- Odpowiednia przerwa miedzy tarczg Lii C
tak aby pikosekundowe stany lezgce
powyzej stanu izomerycznego 21/2+
zdgzyty go zasiliciC w czasie krotszym niz
czas hamowania jonu w tarczy

- Niskie Z tarczy tak aby zapewnic¢ wysokie
stany tadunkowe jonow 93Mo

- Odpowiednia grubosc tarczy 12C tak aby
przeprowadziC jon przez peten obszar
rezonansow, odpowiednio w powtoce N i M
jonéW 93M0 Nature (2018)
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33mg/lcm? 4.2 mg/icm? 1.55 mg/cm?




Pierwsza eksperymentalna obserwacja procesu NEEC

« Ukfad tarcz zostat umieszczony centralnie w
uktadzie spektrometrycznym Gammasphere
sktadajgcym sie z 96 detektorow Ge ‘high-
purity’ (16 pierscieni)

» Dane byly zbierane w tzw. potrojnej
koincydenciji z ‘rate’ami’ 40-50 kHz

« Czas pomiaru docelowego wynosit 62 h.

Jacek Rzadkiewicz



Counts

Counts (x10°)

Counts

(35/2) 7,260
@) 237,007
Sygnatura procesu NEEC
1,442
Gates:
Doppler-shifted: 2,475-keV (20/2+)___§ 5585
Unshifted: 268-keV, 1,478-keV 1}
(25/2%) “ 4,900
S L v AL L B AL L B B
150 - . o
ook 65  2475-keV & 1,478-keV
— - 2,475
50 -
1 | 11 I | "I N T I T T e
LN N B [N N B N [N I B I N I N B N B B B ey 35nS yeee i t,,-685h q-?ﬁ:% 2,5?%123 2450 (1372
7] 2,430 2@5 _____ . 2;,32,1;2’425 2441 (10) 5047 2° (11/2¢
1,478-keV - 1 |
. 685 7o
963 __ o/2+ “ 1,478
@TM:—:JIK:::I:::I:::I:::
200} %8> 2,475-keV 478 .
ol & 268-keV 1
. 0

o

o w‘WWWWWWMWW -

L1
200 400 600 800 1,000 1,200 1,400 1,600 1,800
y-ray energy (keV)

Nature (2018)
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Prawdopodobienstwo wzbudzenia stanu izomerycznego

Counts

Counts

Gates:
Doppler-shifted 241-keV
and either the 1,442- or 686-keV

s00F
400F- I‘IW
300F
200F-

%ll M

2,475
10

o O

Wbl v it

2,200 2,300 2,400 2,500 2,600 2,700

2,80C

2’000_ | L L L L L L | *I —r 1 | r 11 1 | 111

1,500
1,000

500

0

1 I 'l 1 1 1 I 1 1 1
250 275
y-ray energy (keV)

P(ext)=1(268keV)/I(2,475keV)=0.010(3)

L I 1 'l 1 'l 'l ] 1
200 225
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350
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SSMO

(15/2) 2,573
11/7) §123 2450 (13/2)

2441 (10) 5047 283 (11/29)
063 I

770

(35/2) 7,260

@arz) 237,027
1,442

(29/24) 5,586
686

(25/2%) “ 4,000
2,475

. t,-35ns . Jt,-688n
Daag < NEEC2IR — 2,425

: 288 &3

4 132+ X062
685

a/2t “ 1,478
1,478

5/t 0

Nature (2018)



WyKkluczenie innych niz NEEC procesow wzbudenia

Obliczono prawdopodobienstwo, ze 23™Mo zostanie
wzbudzony w wyniku

-nieelastycznego rozproszenia (wzbudzenia
Coulomb’owskie i oddziatywanie jgdrowe) dla energi
powyzej bariery Coulomb’owskiej w tarczach 7Lii 12C
(kod FRESCO)

- wzbudzenia Coulomb’owskiego dla energii

ponizej bariery w tarczy 208Pb (kod GOSIA)

6x107% 2x10"%and 3 x 10~ %in the Li, C and Pb

P(ext)=P(NEEC)=0.010(3)

Nature (2018)
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Isomer depletion as experimental evidence of
nuclear excitation by electron capture

C.J. Chiara', . ]. Carroll?, M. P. Carpenter?, J. P. Greene?, D. J. Hartley*, R. V. F. Janssens®t, G. I. Lane®, J. C. Marsh'f, D. A. Matters®,
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