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e x p e r i m e n t . 

C o m p a r i s o n o f m e a n L - s h e l l a n d o f L^- a n d I ^ - s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d s w i t h t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s l e a d s t o 

t h e f o l l o w i n g c o n c l u s i o n s : 

1 ) A t Z = 4 7 , t h e t h e o r e t i c a l m e a n L - s h e l l f l u o r e s 

c e n c e y i e l d p r e d i c t i o n s o f C h e n a n d C r a s e m a n n a g r e e b e t t e r 

w i t h e x p e r i m e n t t h a n d o t h o s e o f M c G u i r e . 
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2) A l t h o u g h t h e r e i s o v e r a l l g o o d a g r e e m e n t b e t w e e n 

e x p e r i m e n t a n d M c G u i r e ' s t h e o r y f o r a ^ / t h e a v a i l a b l e 

e x p e r i m e n t a l a c c u r a c y ( l i m i t e d m a i n l y b y u n c e r t a i n t i e s i n 

d e t e c t o r e f f i c i e n c y ) i s n o t s u f f i c i e n t t o d i s t i n g u i s h 

b e t w e e n t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s d u e t o M c G u i r e a n d t h o s e 

d u e t o C h e n , C r a s e m a n n , a n d K o s t r o u n , h o w e v e r i t a p p e a r s t o 

r u l e o u t t h e IPM c a l c u l a t i o n w i t h t h e GSZ p o t e n t i a l b y C h e n 

a n d C r a s e m a n n . 

T h e d i s c r e p a n c y b e t w e e n t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s 

u s i n g t h e g a t i n g c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e a n d t h e ^ 

g a t i n g c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e s i s s t u d i e d . I t i s f o u n d t h a t 

t h e s e t e c h n i q u e s a r e e q u i v a l e n t a n d t h a t a n y d i s c r e p a n c y 

b e t w e e n t h e m i s d u e t o i m p r o p e r l y a p p l i e d c o r r e c t i o n s t o t h e 

e x p e r i m e n t a l l y d e t e r m i n e d q u a n t i t i e s u s e d t o c a l c u l a t e ^23' 

T h e p o s s i b l e u s e o f h i g h l y o r i e n t e d g r a p h i t e (HOG) 

m o s a i c c u r v e d c r y s t a l s f o r d e t e r m i n a t i o n o f x - r a y f l u o r e s 

c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d s w a s e v a l u a t e d . I t w a s f o u n d 

t h a t t h e p r o b l e m s a r i s i n g f r o m l o w e f f i c i e n c y m a k e s c o i n 

c i d e n c e s t u d i e s i m p o s s i b l e w i t h i n a r e a s o n a b l e t i m e . I n 

a d d i t i o n , t h e p r o b l e m s a r i s i n g f r o m l o w e f f i c i e n c y , s o u r c e 

a t t e n u a t i o n , a n d a s s u m p t i o n s o f q u a n t i t i e s f r o m o t h e r m e a s u r e 

m e n t s i n t h e s i n g l e s u s e o f HOG c r y s t a l s m a k e s i t d i f f i c u l t 

t o u s e t h e m f o r p r e c i s e m e a s u r e m e n t s o f f l u o r e s c e n c e a n d 

C o s t e r - K r o n i g y i e l d s . 
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CHAPTER I 

INTRODUCTION 

1 . 1 H i s t o r i c a l B a c k g r o u n d 

E v e r s i n c e t h e d i s c o v e r y o f t h e r a d i a t i v e a t o m i c 

d e e x c i t a t i o n p r o c e s s [ t h e d i s c o v e r y o f x r a y s b y R o n t g e n i n 

1 8 9 5 ( 1 ) ] a n d t h e d i s c o v e r i e s o f t h e n o n r a d i a t i v e a t o m i c 

d e e x c i t a t i o n p r o c e s s e s [ t h e d i s c o v e r i e s o f t h e A u g e r e f f e c t 

i n 1 9 2 5 ( 2 ) a n d t h e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n i n 1 9 3 5 ( 3 ) ] , 

t h e u n d e r s t a n d i n g o f t h e r a d i a t i v e a n d n o n r a d i a t i v e 

p r o c e s s e s a n d t h e i r i n t e r r e l a t i o n h a s b e e n t h e o b j e c t o f 

much e x p e r i m e n t a l a n d t h e o r e t i c a l w o r k . A b r i e f a c c o u n t o f 

t h e e x p e r i m e n t a l a n d t h e o r e t i c a l w o r k o n t h e s e p r o c e s s e s a s 

t h e y a p p l y t o L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s a n d C o s t e r - K r o n i g 

t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s i s g i v e n i n t h e f o l l o w i n g s e c t i o n s . 

A b r i e f s e t o f d e f i n i t i o n s i s g i v e n h e r e i n o r d e r t o 

b e a b l e t o d i s c u s s t h e d e v e l o p m e n t o f t h e t h e o r y a n d t h e 

h i s t o r i c a l b a c k g r o u n d o f L - s h e l l y i e l d s . T h e i t h s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d OJ^ i s t h e p r o b a b i l i t y t h a t a t r a n s i t i o n 

o c c u r s i n w h i c h a n L^ s u b s h e l l v a c a n c y i s r e p l a c e d b y a n X 

v a c a n c y (X s t a n d s f o r M, N , 0 , . . . ) w i t h t h e c o n c o m m i t a n t 

e m i s s i o n o f a n ( L ^ - X ) x r a y . T h e i t h s u b s h e l l C o s t e r - K r o n i g 

T h i s i s f r e q u e n t l y e x p r e s s e d i n a s h o r t e r w a y , i . e . , O K I S 

t h e p r o b a b i l i t y t h a t a v a c a n c y i n t h e L i s u b s h e l l i s f i l l e d 

t h r o u g h a r a d i a t i v e t r a n s i t i o n [ ( L ^ X ) x r a y ] . 
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y i e l d s ( o r t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s , f^..) a r e t h e p r o b a b i l i t y 

t h a t a v a c a n c y i s t r a n s f e r r e d f r o m t h e i t h s u b s h e l l t o t h e 

j t h s u b s h e l l ( i < j ) . T h e p r o b a b i l i t y t h a t a n L - s h e l l x r a y 

i s e m i t t e d d u e t o a p r i m a r y i t h s u b s h e l l v a c a n c y i s c a l l e d 

t h e mean s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d ( v ^ ) a n d t h e p r o b a b i l 

i t y t h a t a n L - s h e l l x r a y i s e m i t t e d d u e t o a n L - s h e l l 

v a c a n c y i s t e r m e d t h e m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d ( w T ) . 

F o r a m o r e c o m p l e t e a n d d e t a i l e d s e t o f d e f i n i t i o n s s e e 

S e c t . 1 . 4 . 

1 . 1 . 1 D e v e l o p m e n t o f t h e T h e o r y o f L - S h e l l Y i e l d s 

A f e w y e a r s a f t e r t h e d i s c o v e r y o f x r a y s , a s y s t e m 

a t i c s t u d y o f x - r a y f r e q u e n c i e s a s a f u n c t i o n o f a t o m i c 

n u m b e r (Z) w a s u n d e r t a k e n b y M o s e l e y ( 4 ) . T h i s s t u d y e n a b l e d 

h i m t o i n t e r p r e t c h a r a c t e r i s t i c x - r a y e m i s s i o n o n t h e b a s i s 

o f t h e B o h r t h e o r y o f t h e a t o m ( 5 ) . T h e o l d Q u a n t u m T h e o r y 

o n w h i c h t h i s i n t e r p r e t a t i o n w a s b a s e d w a s n o t s u f f i c i e n t l y 

c o m p l e t e t o e x p l a i n t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s , l e v e l w i d t h s , 

o r o t h e r f e a t u r e s o f x r a y s . 

A f t e r a c o n s i s t e n t t h e o r e t i c a l f r a m e w o r k o f q u a n t u m 

m e c h a n i c s w a s d e v e l o p e d ( 6 , 7 , 8 ) , M a s s e y a n d B u r h o p ( 9 ) 

c a l c u l a t e d r a d i a t i v e t r a n s i t i o n r a t e s f o r t h e L s u b s h e l l s . 

T h e s e r e l a t i v i s t i c c a l c u l a t i o n s e m p l o y e d s c r e e n e d h y d r o g e n i c 

w a v e f u n c t i o n s . S u b s e q u e n t t o t h i s w o r k many o t h e r c a l c u l a -
* 

t i o n s w e r e p e r f o r m e d . 

* A r e v i e w o f a l l r a d i a t i v e c a l c u l a t i o n s i s g i v e n b y S c o f i e l d 
( 1 0 ) . 
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A f t e r t h e A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s w e r e 

d i s c o v e r e d , a c o m p l e t e d e s c r i p t i o n o f t h e a t o m i c d e e x c i t a t i o n 

p r o c e s s b e c a m e a v a i l a b l e . S h o r t l y t h e r e a f t e r , c r u d e 

c a l c u l a t i o n s o f t h e n o n r a d i a t i v e ( A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g ) 

t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s w e r e u n d e r t a k e n b y P i n c h e r l e ( 1 1 ) 

i n 1 9 3 5 a n d i n d e p e n d e n t l y b y B u r h o p ( 1 2 ) a l s o i n 1 9 3 5 . A 

r e v i e w o f a l l t h e A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g r a t e s i s g i v e n b y 

B u r h o p ( 1 3 ) , B u r h o p a n d A s a a d ( 1 4 ) , a n d B a m b y n e k e t a l . ( 1 5 ) . 

O w i n g t o t h e a p p a r e n t l a c k o f a c c u r a t e w a v e f u n c t i o n s 

a n d t h e l a c k o f r e l i a b l e e x p e r i m e n t a l d a t a , f e w a t t e m p t s 

w e r e made t o c a l c u l a t e a c o m p r e h e n s i v e s e t o f L - s h e l l 

f l u o r e s c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d s u n t i l v e r y r e c e n t l y . 

P i n c h e r l e ( 1 1 ) i n 1 9 3 5 a t t e m p t e d c a l c u l a t i o n s e m p l o y i n g 

n o n r e l a t i v i s t i c h y d r o g e n l i k e w a v e f u n c t i o n s w i t h S l a t e r 

s c r e e n i n g . L a t e r i n 1 9 6 0 , c r u d e s e m i t h e o r e t i c a l v a l u e s o f 

s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d s w e r e c o m p u t e d 

b y L i s t e n g a r t e n ( 1 6 ) . T h e t h r e e c u r r e n t c o m p r e h e n s i v e 

t h e o r e t i c a l s e t s o f c a l c u l a t i o n s a r e d u e t o M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) ; 

C h e n , C r a s e m a n n , a n d K o s t r o u n ( 2 0 ) , a n d C r a s e m a n n , C h e n , a n d 

K o s t r o u n ( 2 1 ) p u b l i s h e d i n 1 9 7 1 ; a n d C h e n a n d C r a s e m a n n ( 2 2 ) , 

p u b l i s h e d i n 1 9 7 3 . T h e s e 1 9 7 1 t o 1 9 7 3 t h e o r e t i c a l c a l c u l a 

t i o n s w e r e s t i m u l a t e d b y t h e a p p e a r a n c e o f a c c u r a t e 

e x p e r i m e n t a l r e s u l t s o n t h e K, L , a n d M s h e l l s d u e m a i n l y 

t o w o r k c a r r i e d o u t b y t h e n u c l e a r c h e m i s t r y g r o u p a t 

G e o r g i a I n s t i t u t e o f T e c h n o l o g y a n d t h e p h y s i c s g r o u p a t 

Emory U n i v e r s i t y . 
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1 . 1 . 2 H i s t o r i c a l B a c k g r o u n d o n E x p e r i m e n t a l L - S h e l l Y i e l d s 

T h e f i r s t L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d w a s m e a s u r e d b y 

A u g e r ( 2 ) i n 1 9 2 5 . He m e a s u r e d aL b y p h o t o g r a p h i n g A u g e r 

e l e c t r o n t r a c k s i n a c l o u d c h a m b e r . A l a t e r s y s t e m a t i c 

s t u d y o f w T w a s u n d e r t a k e n b y L a y ( 2 3 ) u s i n g a f l u o r e s c e n t 

e x c i t a t i o n t e c h n i q u e w i t h d e t e c t i o n o f t h e e m i t t e d r a d i a t i o n 

w i t h p h o t o g r a p h i c p l a t e s . 

K u s t n e r a n d A r e n d s ( 2 4 ) a n d S t e p h e n s o n ( 2 5 ) m e a s u r e d 

t h e L ^ - s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d (w^) u s i n g a s e c o n d a r y 

r a d i a t o r t o o b t a i n x r a y s o f e n e r g y g r e a t e r t h a n t h e b i n d i n g 

e n e r g y o f t h e s u b s h e l l i n c e r t a i n e l e m e n t s ( s e l e c t i v e 

e x c i t a t i o n o f L^ s u b s h e l l ) . T h e r a t i o o f f l u o r e s c e n t 

r a d i a t i o n t o t h e p r i m a r y b e a m i n t e n s i t y w a s u s e d t o c a l c u l a t e 

t h e f l u o r e s c e n c e y i e l d . 

S a l g u e i r o e t a l . ( 2 6 ) u s e d a m e t h o d c o m b i n i n g h i g h 

r e s o l u t i o n m e a s u r e m e n t s o f L x r a y s a n d a - p a r t i c l e — L x - r a y 

c o i n c i d e n c e m e a s u r e m e n t s t o d e t e r m i n e t h e L 2 ~ s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d (<o 2) a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d ( f 2 3 ^ • T h i s 

m e t h o d h a s s e r i o u s l i m i t a t i o n s , a s d i s c u s s e d i n S e c t . 3 . 2 . 3 . 

L a z a r a n d L y o n ( 2 7 ) f i r s t u s e d t h e K^ x - r a y — L x - r a y 

c o i n c i d e n c e m e t h o d t o o b t a i n a m e a n f l u o r e s c e n c e y i e l d ( W

K L ) • 

J o p s o n e t a l . ( 2 8 , 2 9 ) u s e d f l u o r e s c e n t e x c i t a t i o n 

t o c r e a t e v a c a n c i e s w h i c h t h e y s t u d i e d b y t h e K^ x - r a y — L x -

r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e . I n a l a t e r p a p e r J o p s o n e t a l . 

( 3 0 ) u s e d a s e c o n d a r y r a d i a t o r t o m e a s u r e t h e L 2 ~ a n d L 3 - m e a n 

s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s ( v 0 a n d v ~ ) . 
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H o h m u t h , M i i l l e r , a n d S c h i n t l m e i s t e r ( 3 1 ) a n d H o h m u t h 

a n d W i n t e r ( 3 2 ) , u s i n g r a d i o a c t i v e s o u r c e s , m e a s u r e d a g r o u p 

o f m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s , i n t h e r a n g e 3 7 < Z < 8 0 . 

T h e y u s e d t h e x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e a n d 

t h e y - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e ( s e e S e c t . 3 . 2 ) . 

R a o a n d C r a s e m a n n ( 3 3 ) u s e d c r i t i c a l a b s o r b e r s w i t h 

t h e x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e t o m e a s u r e t h e 

L 2 ~ a n d L^- s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n 

p r o b a b i l i t i e s ( ^ 2 , w^ , a n d ^23^' L a t e r w o r k b y P r i c e , M a r k , 

a n d S w i f t ( 3 4 ) e x p l o i t e d 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 t o i s o l a t e t h e L 2 a n d L^ v a c a n c i e s b y r e s o l v i n g 

K a n d K x r a y s . T h e L x r a y s w e r e d e t e c t e d w i t h a l o w 
a i 0.2 

r e s o l u t i o n d e v i c e [ N a l ( T l ) s c i n t i l l a t o r ] , t h u s o n l y t h e L 2 ~ 

a n d L ^ - m e a n s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s ( v 2 a n d v ^ ) w e r e 

m e a s u r e d . R a o , Wood , a n d P a l m s ( 3 5 ) a n d Rao e t a l . ( 3 7 ) 

u s e d a c o m b i n a t i o n o f l i t h i u m d r i f t e d g e r m a n i u m [ G e ( L i ) ] a n d 

l i t h i u m d r i f t e d silicon [Si ( L i ) ] d e t e c t o r s t o r e s o l v e b o t h 

K^ x r a y s a n d L x r a y s t o m e a s u r e a ) 2 , a)^, a n d f 2 3 » 

1 . 2 A p p l i c a t i o n s o f T h i s Work 

T h e s t u d y o f f l u o r e s c e n c e y i e l d s i s o f g r e a t i n t e r e s t , 

s i n c e i t p r e s e n t s a n o p p o r t u n i t y t o i n v e s t i g a t e q u a n t i t i e s 

w h i c h a r e o f f u n d a m e n t a l p h y s i c a l i n t e r e s t a s w e l l a s a n 

o p p o r t u n i t y t o s t u d y q u a n t i t i e s w h i c h a r e o f p r a c t i c a l v a l u e . 

T h e a p p l i c a t i o n s o f t h e s e q u a n t i t i e s i n c h e m i c a l a n a l y s i s 

a r e a g o o d e x a m p l e o f t h e i r p r a c t i c a l u s e . T h e t e c h n i q u e o f 
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x - r a y f l u o r e s c e n c e a n a l y s i s h a s b e e n a p p l i e d t o s a m p l e s 

f r o m g e o l o g i c a l a n d o c e a n o g r a p h i c e x p l o r a t i o n , s a m p l e s o f 

h e a v y e l e m e n t s i n b i o l o g i c a l l y i m p o r t a n t m o l e c u l e s , 

a t m o s p h e r i c s a m p l e s o f a i r a n d w a t e r p o l l u t a n t s , r o c k 

s a m p l e s f r o m l u n a r e x p l o r a t i o n s , s a m p l e s f o r e l e m e n t a l 

a n a l y s i s i n n u c l e a r m e d i c i n e , a n d s a m p l e s f o r c o n t r o l o f 

i n d u s t r i a l p r o c e s s e s . 

A k n o w l e d g e o f f l u o r e s c e n c e a n d f l u o r e s c e n c e y i e l d s 

i s n e c e s s a r y f o r t h e s t a n d a r d i z a t i o n o f c e r t a i n r a d i o 

i s o t o p e s u s e d f o r d e t e c t o r e f f i c i e n c y c a l i b r a t i o n s . L o w -

e n e r g y y r a y s a r e h i g h l y c o n v e r t e d ; t h e r e f o r e , x r a y s a r e 

t h e o n l y m o n o e n e r g e t i c p h o t o n s a v a i l a b l e f o r s t a n d a r d i z a t i o n 

o f r a d i a t i o n d e t e c t o r s a t e n e r g i e s b e l o w a b o u t 30 k e V . T h e 

c a l c u l a t i o n o f t h e n u m b e r o f x r a y s e m i t t e d p e r d i s i n t e g r a 

t i o n r e q u i r e s a n a c c u r a t e k n o w l e d g e o f f l u o r e s c e n c e a n d 

C o s t e r - K r o n i g y i e l d s . 

A p p l i c a t i o n s o f f l u o r e s c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d s 

i n f u n d a m e n t a l r e s e a r c h i n c l u d e t h e i r u s e i n t h e i n t e r p r e t a 

t i o n o f m e a s u r e m e n t s i n n u c l e a r a n d a t o m i c p h y s i c s . S i n c e 

t h e o n l y d e t e c t a b l e e m i s s i o n s f r o m o r b i t a l e l e c t r o n c a p t u r e 

a r e x r a y s a n d A u g e r e l e c t r o n s , a s t u d y o f t h e s e e m i s s i o n s 

f r e q u e n t l y l e a d s t o i n f o r m a t i o n a b o u t t h e d e c a y e n e r g y ( Q E C ) • 

T h e m u l t i p o l a r i t y o f i n t e r n a l l y c o n v e r t e d y r a y s c a n b e 

d e d u c e d f r o m x - r a y i n t e n s i t y m e a s u r e m e n t s a n d a k n o w l e d g e o f 

f l u o r e s c e n c e y i e l d s , g i v i n g i n f o r m a t i o n o n n u c l e a r s t r u c t u r e . 



7 

1 . 3 M o t i v a t i o n a n d O b j e c t i v e s 

P a s t e f f o r t s t o s t u d y f l u o r e s c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g 

y i e l d s a t h i g h a t o m i c n u m b e r s (Z) h a v e p r o d u c e d e x p e r i m e n t a l 

r e s u l t s w h i c h e x h i b i t e d r a t h e r s e r i o u s d i s a g r e e m e n t s a m o n g 

e a c h o t h e r a n d e x h i b i t e d l a r g e u n c e r t a i n t i e s ( s e e S e c t s . 3 . 2 

a n d 6 . 3 ) ( 3 9 - 4 0 ) . T h e h i g h - Z r e g i o n i s o f s p e c i a l i n t e r e s t 

s i n c e t h e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s I^ -L^Mj . a n d I ^ - L ^ M ^ a r e 

it 
b e l i e v e d t o b e e n e r g e t i c a l l y p o s s i b l e f o r Z > 90 . T h e s e 

a d d e d t r a n s i t i o n s p r o d u c e a l a r g e i n c r e a s e i n f 2 3 i n t h i s 

r e g i o n ( s e e S e c t . 6 . 3 ) . 

R e c e n t w o r k u s i n g t h e g a t i n g t e c h n i q u e ( 4 1 ) 

( d e s c r i b e d i n S e c t . 3 . 2 ) t o m e a s u r e f 2 3 ^ a s p r o d u c e d r e s u l t s 

w h i c h 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 o r y f o r Z 1 88 t h a n 

o l d e r r e s u l t s u s i n g t h e K^ g a t i n g t e c h n i q u e ( s e e S e c t . 6 . 3 ) . 

T h e a p p a r e n t s y s t e m a t i c d i s a g r e e m e n t b e t w e e n t h e s e t w o 

t e c h n i q u e s s e e m e d w o r t h y o f i n v e s t i g a t i n g a n d i n t h e p r e s e n t 

w o r k t h e t w o m e t h o d s w i l l b e s h o w n t o g i v e i d e n t i c a l r e s u l t s 

w h e n p r o p e r c o r r e c t i o n s a r e made ( s e e S e c t . 6 . 3 ) . 

T h e a v a i l a b i l i t y o f s t i l l h i g h e r r e s o l u t i o n i n t h e 

d e t e c t o r s , m o r e a d v a n c e d e l e c t r o n i c s , a n d m u l t i p a r a m e t e r 

a n a l y z e r s y s t e m s s h o u l d e n a b l e o n e t o r e m o v e t h e d i s c r e p a n c y 
* 

Any a l l o w e d n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n t h a t i s e n e r g e t i c a l l y 
p o s s i b l e ( i . e . , E > 0 w h e r e E i s t h e e n e r g y o f t h e e j e c t e d 
e l e c t r o n ) w i l l t a k e p l a c e . F o r t h e L 2 ~ L 3 M 5 t r a n s i t i o n o n e 

a p p r o x i m a t i o n f o r E i s g i v e n b y : E = B E ( L 2 ) - [BE (L^) + 

BE (M[_) w h e r e B E ( L 2 ) , BE (L^) , a n d BE (M^) a r e t h e b i n d i n g 

e n e r g i e s o f t h e L 9 , L~ a n d M R s u b s h e l l s , r e s p e c t i v e l y ( 2 ) . 
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b e t w e e n t h e t w o m e t h o d s a n d t o d e t e r m i n e v a l u e s o f w i t n 

much i m p r o v e d a c c u r a c y . 

T h e o b j e c t i v e s o f t h i s w o r k w e r e t o s t u d y h i g h - Z 

L - s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s a n d C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n 

p r o b a b i l i t i e s a n d t o r e s o l v e t h e d i s c r e p a n c i e s i n f 2 3 v a l u e s , 

i n o r d e r t o o b t a i n a c o n s i s t e n t s e t o f r e s u l t s w i t h w h i c h t o 

t e s t t h e o r y . I n t h e c o u r s e o f t h i s w o r k , s o m e a c c u r a t e 

d e t e r m i n a t i o n s o f h i g h - Z L - s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s w i l l 

h a v e b e e n made a n d c o m p a r e d w i t h t h e o r e t i c a l r e s u l t s . 

1 . 4 T e r m i n o l o g y 

T h e c o m p l e x e l e c t r o n i c r e a r r a n g e m e n t p r o c e s s f o r 

i o n i z e d a t o m s g i v e s r i s e t o a n i n v o l v e d s c h e m e o f d e f i n i t i o n s 

a n d n o t a t i o n . T h e c o n s t r u c t i o n o f t h i s s c h e m e i s b a s e d u p o n 

t w o r e a r r a n g e m e n t p r o c e s s e s c o n s i s t i n g o f r a d i a t i v e a n d n o n -

r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s . T h e d e e x c i t a t i o n p r o c e s s i n a n 

i o n i z e d a t o m r e q u i r e s t h e m o v e m e n t o f a n e l e c t r o n t o a l o w e r 

l e v e l . T h e e x c e s s e n e r g y c a n b e e m i t t e d i n t h e f o r m o f a 

p h o t o n ( i . e . , a r a d i a t i v e t r a n s i t i o n ) o r t h e e x c e s s e n e r g y 

c a n b e t r a n s f e r r e d t o a n e l e c t r o n ( f r o m a h i g h e r s h e l l o r 

s u b s h e l l ) w h i c h i s e m i t t e d ( i . e . , a n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n ) . 

T a b l e 1 g i v e s a l i s t o f t h e m a j o r r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s a n d 

t h e i r c l a s s i c a l S i e g b a h n n o t a t i o n f o r t h e K a n d L s h e l l ( s e e 

F i g . 1 ) . T h e n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s a r e c l a s s i f i e d a c c o r d 

i n g t o w h e t h e r a v a c a n c y i s l e f t i n t h e o r i g i n a l s h e l l ( t h e 

C o s t e r - K r o n i g p r o c e s s , X . - X . Z , ) o r b o t h f i n a l v a c a n c i e s a r e 
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T a b l e 1 . I d e n t i f i c a t i o n o f M a j o r K a n d L S h e l l C h a r a c t e r -
i s t i c X R a y s U s e d i n T h i s Work 

X R a y o r 
X - R a y G r o u p T r a n s i t i o n 

K 
a i 

* 
" L 3 

K 
a 2 

" L 2 

K
e ; - M 

- N , 0 

H • L 3 - M l 

a * * • L 3 - V M 5 

n • L 2 " M l 

• L 2 " M 4 

L 3 - N , 0 

L l 
- M 

L Y • L l 
- N 2 , N 3 

L l " ° 2 ' ° 3 
L 2 - N , 0 

* 
T h e n o t a t i o n K, L n , L , M n , M i s a n a b b r e v i a t i o n 
f o r l S j y 2 ,

 2si/2' 2 p l / 2 ' 2 p 3 / 2 ' 3 s l / 2 ' 3 p l / 2 ' ' ' ' l e v e l s , 
r e s p e c t i v e l y . T h i s n o t a t i o n i s v a l i d i n t h e j j - c o u p l i n g 
a p p r o x i m a t i o n a n d i s u s e d i n m o s t o f t h e x - r a y l i t e r a t u r e 
o n f l u o r e s c e n c e y i e l d s a n d C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a 
b i l i t i e s . T h e n o t a t i o n K - i m p l i e s t h a t a n o r i g i n a l 

v a c a n c y i n t h e K s h e l l i s t r a n s f e r r e d t o t h e s u b s h e l l 

w i t h t h e e m i s s i o n o f a q u a n t u m o f e l e c t r o m a g n e t i c r a d i a 
t i o n (K x r a y ) . 
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F i g u r e 1 . S i e g b a h n N o t a t i o n f o r t h e M a j o r K a n d L S h e l l 
R a d i a t i v e T r a n s i t i o n s 



1 1 

i n a h i g h e r s h e l l ( t h e A u g e r P r o c e s s , X^-Y^Z^) . 

O w i n g t o t h e m u l t i p l e d e e x c i t a t i o n p r o c e s s e s p r e s e n t , 

i t i s n e c e s s a r y t o d e f i n e s e v e r a l d i f f e r e n t t r a n s i t i o n 

p r o b a b i l i t i e s . A s s o c i a t e d w i t h a s i n g l e K - s h e l l v a c a n c y 

t h e r e a r e t w o s u c h y i e l d s , t h e K - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d 

(u>__) a n d t h e K - s h e l l A u g e r y i e l d (a_.) ; ( a ) v + a_, = 1) . T h e 
A K K K 

K - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d i s d e f i n e d a s t h e p r o b a b i l i t y 

t h a t a v a c a n c y i n t h e K s h e l l o f a s i n g l y - i o n i z e d a t o m i s 

f i l l e d b y a r a d i a t i v e t r a n s i t i o n (K x r a y ) . T h e A u g e r y i e l d 

i s d e f i n e d a s t h e p r o b a b i l i t y t h a t a v a c a n c y i n t h e K s h e l l 

o f t h e a t o m i s f i l l e d b y a n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n ( K - A u g e r 

t r a n s i t i o n ) . T h u s , 

«K = V n K = 1 ' 3 K ( 1 ) 

w h e r e I v / n v i s t h e r e l a t i v e n u m b e r o f K x r a y s e m i t t e d p e r 

K - s h e l l v a c a n c y , I R i s t h e a b s o l u t e n u m b e r o f K x r a y s 

e m i t t e d , a n d n „ i s t h e a b s o l u t e n u m b e r o f K s h e l l v a c a n c i e s . 

T h e L - s u b s h e l l y i e l d s a r e d e n o t e d f o r t h e L^ s u b s h e l l 

The n o t a t i o n X . - Y . Z . , ( o r X . - X . Z . ) s i g n i f i e s t h a t t h e o r i g -

i n a l v a c a n c y i n t h e X^ s u b s h e l l i s t r a n s f e r r e d t o t h e Y_. 

( o r X ^ s u b s h e l l w i t h t h e e n e r g y d i f f e r e n c e t r a n s f e r r e d t o 

a n e j e c t e d Z^ s u b s h e l l e l e c t r o n w h i c h i s e j e c t e d l e a v i n g a 

v a c a n c y i n t h e Z^ s u b s h e l l . T h e e x c h a n g e p r o c e s s w h e r e b y 

t h e o r i g i n a l X^ v a c a n c y i s t r a n s f e r r e d t o t h e Z^ s u b s h e l l 

w i t h t h e e n e r g y d i f f e r e n c e t r a n s f e r r e d t o a n e j e c t e d Y.. 

( o r X j ) s u b s h e l l e l e c t r o n i s i n d i s t i n g u i s h a b l e f r o m t h e 

a b o v e p r o c e s s ( c a l l e d t h e d i r e c t p r o c e s s ) . 
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b y ui^f a ^ , a n d ^ 1 3 ' ^ o r t l i e L 2 s u k s n e H b y a 2 ' a n ( ^ 

f" 2 3 ; a n d f o r t h e s u b s h e l l b y u> 3 a n d a 3 . T h e i t h s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d ( U K ) i s t h e p r o b a b i l i t y t h a t a v a c a n c y 

i n t h e i t h s u b s h e l l i s f i l l e d b y a r a d i a t i v e t r a n s i t i o n 

( L ^ x r a y ) . T h e A u g e r y i e l d ( a ^ ) i s t h e p r o b a b i l i t y t h a t a 

s u b s h e l l v a c a n c y i s f i l l e d b y a n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n 

f r o m a h i g h e r ( M , N , e t c . ) m a j o r s h e l l ( A u g e r t r a n s i t i o n ) 

a n d t h e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y ( f ^ j ) i s t h e 

p r o b a b i l i t y f o r s h i f t i n g a v a c a n c y f r o m t h e s u b s h e l l t o 

* 
t h e L j s u b s h e l l ( i > j ) . T h e s e q u a n t i t i e s a r e i n t e r r e l a t e d 

f o r a n a t o m w i t h a s i n g l e L - s h e l l v a c a n c y a s f o l l o w s : 

W l + a l + f 1 2 + f 1 3 = 1 ( 2 ) 

w 2 + a 2 + f 2 3 = 1 ( 3 ) 

a> 3 + a 3 = 1 ( 4 ) 

I n a d d i t i o n t o t h e s e f u n d a m e n t a l r e l a t i o n s , s e v e r a l 

q u a n t i t i e s h a v e b e e n d e f i n e d f o r s i n g l y - i o n i z e d a t o m s t h a t 

* T h e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y ( f ^ j ) h a s a s m a l l 

r a d i a t i v e c o m p o n e n t [ f^_. ( R ) ] . T h u s , 

f . . = f . . ( N R ) + f . . ( R ) ( 5 ) 
13 13 13 

T h e r a d i a t i v e c o m p o n e n t o f f 2 3 h a s b e e n d e m o n s t r a t e d t o b e 

n e g l i b l e b o t h e x p e r i m e n t a l l y a n d t h e o r e t i c a l l y ( 4 2 ) . 
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a r e u s e f u l f r o m a n e x p e r i m e n t a l s t a n d p o i n t . T h e s e a r e t h e 

m e a n L - s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d ( v ^ ) , t h e m e a n L - s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d (co T ) , a n d t h e a v e r a g e L - s h e l l f l u o r e s c e n c e 

y i e l d f o l l o w i n g K x - r a y e m i s s i o n (a>__T ) . 
KJu 

T h e m e a n L - s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d ( v ^ ) i s t h e 

t o t a l n u m b e r o f a l l L x r a y s e m i t t e d p e r L^ v a c a n c y . T h e 

m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e Y i e l d (a)_) i s t h e p r o b a b i l i t y 

t h a t a n L x r a y i s e m i t t e d d u e t o a n y p r i m a r y L - s h e l l 

v a c a n c y . T h e f o l l o w i n g e q u a t i o n s r e l a t e t h e a b o v e q u a n t i t i e s 

t o t h e f u n d a m e n t a l q u a n t i t i e s : 

V l " "l + f 1 2 W 2 + ( f 1 3 + f 1 2 + f 2 3 > " 3 ( 6 ) 

v 2 = U2 + f 2 3 u 3 ( 7 ) 

v 3 = <•> ( 8 ) 

5 L = n i V i + N 2 v 2 + N 3 v 3 ( 9 ) 

W K L " N 2 V 2 + N 3 V 3 ( 1 0 ) 

w h e r e i s t h e n o r m a l i z e d p r i m a r y v a c a n c y d i s t r i b u t i o n 

* 
T h e d i f f e r e n c e b e t w e e n a n d O K f o r t h e i t h s u b s h e l l i s : 

O K o n l y i n c l u d e s x r a y s t h a t g o t o t h e L^ s u b s h e l l , w h i l e 

i n c l u d e s a l l x r a y s t h a t r e s u l t f r o m a n i n i t i a l i t h 

s u b s h e l l v a c a n c y ( t h e s e i n c l u d e L^ x r a y s t h a t a r e a r e s u l t 
o f t h e L . - L . X o r L . - L . X a n d L . - L , X C o s t e r - K r o n i g p r o c e s s e s ) , 

l JC 1 3 3 
* * T h e p r i m a r y v a c a n c y d i s t r i b u t i o n f o r t h e L s h e l l i s t h e 

v a c a n c y d i s t r i b u t i o n a f t e r r e o r g a n i z a t i o n o f t h e K s h e l l s 
b u t b e f o r e r e o r g a n i z a t i o n w i t h i n t h e L s h e l l . 
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(N^ + + = 1 ) . I n t h e s p e c i a l i z e d c a s e o f , 

N 1 = 0 , N 2 = I R / I R , a n d N 3 = I R / I R w h e r e I K , I R , 
a 2 0 t a i a a i a 2 

a n d I T , a r e t h e i n t e n s i t i e s o f t h e K t r a n s i t i o n , K 
a 

t r a n s i t i o n , a n d t h e t o t a l K t r a n s i t i o n ( I v + I V = l__ ) , 
a i a 2 a 

r e s p e c t i v e l y . 
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CHAPTER I I 

THEORETICAL BACKGROUND 

T h e o r e t i c a l c a l c u l a t i o n s o f t h e r a d i a t i v e a n d n o n -

* 
r a d i a t i v e ( C o s t e r - K r o n i g a n d A u g e r ) p a r t i a l l e v e l w i d t h s 

( T R , T C K , a n d r ^ , r e s p e c t i v e l y ) a r e g e n e r a l l y t r e a t e d 

s e p a r a t e l y , s i n c e t h e y o r i g i n a t e f r o m b a s i c a l l y d i f f e r e n t 

i n t e r a c t i o n s . T h e q u a n t i t i e s U K , f^_., a n d a^ a r e d e f i n e d 

i n t e r m s o f t h e p a r t i c a l l e v e l w i d t h s : 

w i = r

R ( i ) / r t ( i ) 

f i j = r C K ( i ^ / r t ( i ) ( 1 2 ) 

a n d 

a . = r A ( i ) / r t ( i ) ( 1 3 ) 

•k * 

w h e r e i i s t h e p a r t i c u l a r s u b s h e l l ( i = 1, 2 , 3) a n d t h e 

t o t a l l e v e l w i d t h r t = r R + r C K + r ^ , [ r C K = f r C R ( i j ) ] . 

T h e p a r t i a l l e v e l w i d t h s ( a c t u a l l y f u l l w i d t h s a t h a l f 
maximum) a r e a l l r e l a t e d t o t h e d e c a y p r o b a b i l i t y ( p e r 
u n i t t i m e ) b y a d e f i n i t i o n b a s e d o n t h e H e i s e n b e r g 
u n c e r t a i n t y p r i n c i p l e [ i . e . , T R = -ft / T R , e t c . w h e r e 1 A R 

i s t h e r a d i a t i v e d e c a y p r o b a b i l i t y ( p e r u n i t t i m e ) , T R 

i s t h e m e a n r a d i a t i v e l i f e , a n d fi i s P l a n c k ' s c o n s t a n t 
d i v i d e d b y 2 T T ] . 

** 
F o r i = 3 , f\ j i s m e a n i n g l e s s . 
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T h e t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y p e r u n i t t i m e f r o m s t a t e 

i ^ t o s t a t e f c a n b e d e r i v e d f r o m e l e m e n t a r y t i m e -

d e p e n d e n t p e r t u r b a t i o n t h e o r y ( 4 3 ) a n d i s g i v e n b y F e r m i ' s 

" G o l d e n R u l e N o . 2 " : 

W f i = ( 2 i r / n ) | H f i | 2 p f ( 1 4 ) 

w h e r e i s t h e m a t r i x e l e m e n t o f t h e i n t e r a c t i o n H a m i l t o n -

i a n H » f o r t h e t r a n s i t i o n i + f ( H - . * J > * H 1 Y. d x = I H 1 I Y . > , 
f i J f l f 1 l 

w h e r e ^ f a n d a r e t h e w a v e f u n c t i o n s f o r t h e f i n a l a n d 

i n i t i a l s t a t e s , r e s p e c t i v e l y ) a n d i s t h e d e n s i t y o f f i n a l 

s t a t e s w i t h e n e r g y a p p r o p r i a t e f o r t h e c o n s e r v a t i o n o f 

e n e r g y . T h e a p p r o p r i a t e m a t r i x e l e m e n t s f o r r a d i a t i v e a n d 

n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s t o g e t h e r w i t h t h e d e n s i t y o f f i n a l 

s t a t e s c a n b e s u b s t i t u t e d i n t o e q . ( 1 4 ) m u l t i p l i e d b y f i a n d 

s u m m e d o v e r a l l a l l o w e d f i n a l s t a t e s t o o b t a i n t h e p a r t i a l 

l e v e l w i d t h s ( e . g . , T ( i ) = f i £ W ^ . ) . A d i s c u s s i o n o f t h e 

is. £ r i 

r e c e n t t h e o r e t i c a l a p p r o a c h e s t o c a l c u l a t e t h e L - s u b s h e l l 

y i e l d s i s g i v e n i n t h e f o l l o w i n g s e c t i o n s p r e c e d e d b y a 

d i s c u s s i o n o f t h e t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s , w a v e f u n c t i o n s , 

a n d e n e r g e t i c s a s t h e y a p p l y t o r e c e n t L - s u b s h e l l y i e l d 

c a l c u l a t i o n s . 

2 . 1 R a d i a t i v e T r a n s i t i o n P r o b a b i l i t i e s 

T h e o r e t i c a l L - s u b s h e l l y i e l d 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 r e c e n t l y u s i n g b o t h r e l a t i v i s t i c ( 2 0 - 2 2 ) a n d n o n 

r e l a t i v i s t i c ( 1 7 , 1 8 ) t h e o r i e s t o c a l c u l a t e t h e r a d i a t i v e 
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t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s . I n t h e h i g h - Z r e g i o n r e l a t i v i s t i c 

c a l c u l a t i o n s s h o u l d b e s u p e r i o r t o n o n r e l a t i v i s t i c c a l c u l a 

t i o n s , b u t t h e m a g n i t u d e o f t h e r e l a t i v i s t i c e f f e c t s may b e 

s u f f i c i e n t l y s m a l l e n o u g h n o t t o p r o d u c e a n a p p r e c i a b l e 

e f f e c t o n t h e c a l c u l a t e d L - s u b s h e l l y i e l d s . A r e v i e w o f 

b o t h r e l a t i v i s t i c a n d n o n r e l a t i v i s t i c t h e o r i e s i s g i v e n 

b e l o w . 

2 . 1 . 1 N o n r e l a t i v i s t i c R a d i a t i v e T r a n s i t i o n P r o b a b i l i t i e s 

T h e n o n r e l a t i v i s t i c e x p r e s s i o n f o r t h e r a d i a t i v e 

t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y i s n o r m a l l y g i v e n i n t e r m s o f a 

m u l t i p o l e e x p a n s i o n . T e r m s c o r r e s p o n d i n g t o m a g n e t i c d i p o l e 

( M l ) , e l e c t r i c q u a d r u p o l e ( E 2 ) , m a g n e t i c q u a d r u p o l e ( M 2 ) , 

a n d h i g h e r o r d e r t e r m s ( E 3 , M 3 , e t c . ) c o n t r i b u t e l e s s t h a n 
* 

0 . 1 p e r c e n t t o t h e e x p a n s i o n ; t h e r e f o r e , t h e r a d i a t i v e 

t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y f o r t h e t r a n s i t i o n ( W f ^ ) i s g i v e n t o 

h i g h a c c u r a c y b y t h e e l e c t r i c d i p o l e ( E l ) t e r m : 

( 1 5 ) 

w h e r e v i s t h e f r e q u e n c y o f t h e r a d i a t i o n (AE = h v ) , c i s 

t h e s p e e d o f l i g h t , ft i s P l a n c k ' s c o n s t a n t d i v i d e d b y 2 T T , e 

i s t h e e l e c t r o n i c c h a r g e , r i s t h e p o s i t i o n v e c t o r o f t h e 

e l e c t r o n i n v o l v e d i n t h e t r a n s i t i o n , a n d a n d Y f a r e t h e 

i n i t i a l a n d f i n a l s t a t e w a v e f u n c t i o n s , r e s p e c t i v e l y . T h e 

* 
T h e a b s e n c e o f t e r m s c o r r e s p o n d i n g t o M l , M2, a n d E2 t r a n 
s i t i o n s i s d u e t o t h e f a c t t h a t t h e w a v e l e n g t h o f t h e e m i t 
t e d r a d i a t i o n i s much g r e a t e r t h a n c h a r a c t e r i s t i c a t o m i c 
d i m e n s i o n s . 

f i 

32 
3 

TT V 

* c 3 

e r 
I 
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s e l e c t i o n r u l e f o r t h e E l t r a n s i t i o n i s A£ = ± 1 w h e r e % i s 
* 

t h e o r b i t a l a n g u l a r momentum q u a n t u m n u m b e r . 

2 . 1 . 2 R e l a t i v i s t i c R a d i a t i v e T r a n s i t i o n P r o b a b i l i t i e s 

E x p a n s i o n o f t h e a p p r o p r i a t e r e l a t i v i s t i c e x p r e s s i o n s 

i n t e r m s o f m u l t i p o l e s g i v e s t h e f o l l o w i n g e x p r e s s i o n s f o r 

t h e s p o n t a n e o u s r a d i a t i v e t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y ( 1 0 ) : 

Wfi = 47raco0 J J { | < ¥ f | a - A L M ( m ) | V ±> | 2+ 
L = l M=-L 

| < f * | 3 - A L M ( e ) | f i > | 2 } ( 1 6 ) 

w h e r e A T M (m) a n d A _ . . ( e ) a r e t h e v e c t o r p o t e n t i a l o f t h e LM LM 

e m i t t e d w a v e f o r m a g n e t i c a n d e l e c t r i c m u l t i p o l e s ( 1 0 , 4 8 ) : 

A L M ( m ) = i(2/7r)̂ JL(kr) [ L ( L + l ) ] ~ % L Y L M ( r ) ( 1 7 ) 

a n d 

A L M ( e ) = (2/tt)%
 0 ) o " 1 [ L ( L + l ) ] " % $ x L J L ( k r ) Y L M ( r ) ( 1 8 ) 

a n d w h e r e a i s t h e f i n e s t r u c t u r e c o n s t a n t , w 0 i s t h e 

c i r c u l a r f r e q u e n c y o f t h e p h o t o n , 2 i s t h e D i r a c m a t r i x f o r 

t h e e l e c t r o n u n d e r g o i n g t h e t r a n s i t i o n ( ¥ ^ Y^) , L = - i r * V , 

Y L M ( r ) i s a s p h e r i c a l h a r m o n i c , a n d J L ( k r ) i s a s p h e r i c a l 

B e s s e l f u n c t i o n o f t h e f i r s t k i n d . 

* 
D i s c u s s i o n s o f r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s i n t e r m s o f m u l t i p o l e 
f i e l d s c a n b e f o u n d i n R e f s . ( 4 4 - 4 7 ) . 

I n t h i s s e c t i o n a t o m i c u n i t s a r e u s e d (-ft = c = m 0 = 1 ) . 
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C o n s i d e r i n g o n l y s i n g l e - p a r t i c l e e l e c t r o n s t a t e s i n 

a s p h e r i c a l l y s y m m e t r i c p o t e n t i a l a n d a v e r a g i n g o v e r t h e 

m a g n e t i c q u a n t u m n u m b e r s o f t h e f i n a l s t a t e , o n e o b t a i n s 

t h e f o l l o w i n g e x p r e s s i o n : 

W f i = 2 a a)o£ [a)71B(-K I,KF , L ) R 2 ( m ) + w ^ B ( K ± , K F ,L ) R 2 ( e ) ] ( 1 9 ) 
L 

w h e r e B i s a f u n c t i o n o f t h e C l e b s c h - G o r d o n c o e f f i c i e n t s 

a n d R a c a h C o e f f i c i e n t s , a n d K F a r e q u a n t u m n u m b e r s w h i c h 

c h a r a c t e r i z e t h e i n i t i a l a n d f i n a l a n g u l a r - m o m e n t u m s t a t e s 

( K = - U + 1 ) f o r S = + 1 / 2 ; K = + I f o r S = - 1 / 2 o r £ = tc 

i f ic > 0 o r & = - K - 1 i f K < 0 ) , a n d t h e R ' s a r e t h e D i r a c 

r a d i a l m a t r i x e l e m e n t s . E x p r e s s i o n s f o r t h e D i r a c r a d i a l 

m a t r i x e l e m e n t s c a n b e f o u n d i n R e f s . ( 1 0 , 1 5 ) . 

2 . 2 N o n r a d i a t i v e T r a n s i t i o n P r o b a b i l i t i e s 

An o u t l i n e o f t h e t h e o r y o f t h e n o n r e l a t i v i s t i c 

r a d i a t i o n l e s s t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y , f i r s t f o r m u l a t e d b y 

W e n t z e l ( 4 9 ) , i s g i v e n b e l o w , s i n c e a l l o f t h e c u r r e n t L -

s u b s h e l l y i e l d c a l c u l a t i o n s a r e b a s e d o n n o n r e l a t i v i s t i c 

t h e o r y . C l e a r d i s c u s s i o n s o f r e l a t i v i s t i c n o n r a d i a t i v e 

t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s , f i r s t f o r m u l a t e d b y M i l l e r ( 5 0 ) , 

a r e g i v e n i n B a m b y n e k e t a l . ( 1 5 ) , B u r h o p a n d A s a a d ( 1 4 ) , 

a n d R o s e ( 4 8 ) . 

W e n t z e l (4 9) s h o w e d t h a t t h e A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g 

t r a n s i t i o n s a r i s e f r o m t h e e l e c t r o s t a t i c i n t e r a c t i o n b e t w e e n 



2 0 

N - 1 2 ^ ^ 
t w o e l e c t r o n s (H f = Y e / r . . w h e r e r . . = I r . - r.l) i n a n 

x J * 
a t o m i n a n i n i t i a l s t a t e o f s i n g l e i o n i z a t i o n t o g i v e a 

d o u b l y i o n i z e d f i n a l s t a t e o f e q u a l e n e r g y . 

S u b s t i t u t i n g t h e i n t e r a c t i o n p o t e n t i a l i n t o e q . ( 1 4 ) , 

o n e g e t s a n e x p r e s s i o n f o r t h e p r o b a b i l i t y o f t h e r a d i a t i o n -

l e s s t r a n s i t i o n f r o m s t a t e i t o s t a t e f : 

( 2 0 ) 

w h e r e a r e t h e Z - l e l e c t r o n w a v e f u n c t i o n s , g i v e n b y t h e 

S l a t e r d e t e r m i n a n t o f t h e i n i t i a l a t o m i c s t a t e a n d ¥ f a r e 

t h e Z - l e l e c t r o n w a v e f u n c t i o n s o f t h e f i n a l s t a t e , a n a t o m 

w i t h t w o v a c a n c i e s a n d t h e e j e c t e d A u g e r e l e c t r o n . T h e 

o r t h o g o n a l i t y a n d n o r m a l i z a t i o n p r o p e r t i e s o f i n i t i a l a n d 

f i n a l s i n g l e - p a r t i c l e w a v e f u n c t i o n s o f w h i c h V^ a n d a r e 

c o m p o s e d e n a b l e o n e t o r e d u c e e q . ( 2 0 ) t o a n e q u a t i o n 

c o n t a i n i n g a m a t r i x e l e m e n t o f t w o - e l e c t r o n c o n f i g u r a t i o n s : 

W f ± = 2TT 4T1\<^!F ( 1 , 2 ) | e 2 / r 1 2 | ^ i ( l , 2 ) > | 2 p f ( 2 1 ) 

w h e r e 

y f ( l , 2 ) = 1 / / 2 [i|;a(l)i|>b<2) - l f / a ( 2)ip b ( l ) ] ( 2 2 ) 

T h e c o n d i t i o n o f b e i n g i n i t i a l l y s i n g l y i o n i z e d i s n o t a 
g e n e r a l c o n d i t i o n i m p o s e d b y t h e d e f i n i t i o n o f t h e A u g e r 
t r a n s i t i o n , C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n , o r t h e i n t e r a c t i o n , 
b u t i s r e q u i r e d b y t h e p r e s e n t d e f i n i t i o n o f L - s u b s h e l l 
y i e l d s . 
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1 ^ ( 1 , 2 ) = 1 / / 2 WC(L)\L>D(2) - ^ ( 2 ) ^ ( 1 ) ] ( 2 3 ) 

ik i s t h e c o n t i n u u m w a v e f u n c t i o n a n d il» , IB , a n d ii» a r e t h e r b r a r c ' r d 

b o u n d - s t a t e w a v e f u n c t i o n s . I n t r o d u c t i o n o f t h e a n t i 

s y m m e t r i c w a v e f u n c t i o n s i n t o e q . ( 2 1 ) g i v e s a n e q u a t i o n o f 

t h e f o r m : 

W f i = 2TT FI~1\D - E | 2 p f ( 2 4 ) 

w h e r e 

D = < ^ * ( 1 ) ^ * ( 2 ) | e 2 / r 1 2 | ^ c ( l ) ^ d ( 2 ) > ( 2 5 ) 

i s t h e d i r e c t m a t r i x e l e m e n t c o r r e s p o n d i n g t o t h e t r a n s i t i o n 

^ \B a n d , •+ \B, a n d w h e r e T c r a d r b 

E = <ij;* ( 2 ) ip* ( 1 ) | e 2 / r 1 2|iP c ( l)iP d ( 2 ) > ( 2 6 ) 

i s t h e e x c h a n g e m a t r i x e l e m e n t c o r r e s p o n d i n g t o t h e t r a n s i 

t i o n ^ -»• i|/ a n d ^ -»• \ \)^, N o r m a l i z a t i o n o f t h e b o u n d - s t a t e 

w a v e f u n c t i o n s t o u n i t y a n d n o r m a l i z a t i o n o f t h e c o n t i n u u m 

w a v e f u n c t i o n t o y i e l d o n e e l e c t r o n p e r u n i t t i m e ( 5 1 , 5 2 ) 

y i e l d s a n e x p r e s s i o n f o r t h e d e n s i t y o f t h e f i n a l s t a t e s 

( p f = h " 1 ) . S u b s t i t u t i n g h " 1 f o r p f i n t o e q . ( 2 4 ) y i e l d s 

a n e q u a t i o n f o r t h e t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y : 

W f i = * ~ 2 | D " E ! 2 ( 2 7 ) 

w h i c h i s u s e d i n t h e c u r r e n t c a l c u l a t i o n s . 
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T h e t o t a l t r a n s i t i o n r a t e f o r t h e n o n r a d i a t i v e p r o c e s s 

( T

N R " = T N R / f i ) i s a p r o p e r l y w e i g h t e d sum o f f o r a l l t h e 

a l l o w e d r a d i a t i o n l e s s t r a n s i t i o n s . I n t h e n o n r e l a t i v i s t i c 

l i m i t , t r a n s i t i o n s a r e a l l o w e d t h a t h a v e i d e n t i c a l i n i t i a l 

a n d f i n a l s t a t e s y m m e t r i e s , L , S , J , a n d p a r i t y TT. T h e s e 

r e s u l t s c a n b e s t a t e d i n t h e f o r m o f t h e f o l l o w i n g s e l e c t i o n 

r u l e s 

A L = AS = A J = 0 , 7 r i = T r f ( y e s ) ( 2 8 ) 

2 . 3 Wave F u n c t i o n s 

T h e p r e s e n t d i s c u s s i o n i s i n t e n d e d t o g i v e m e r e l y a n 

o u t l i n e o f t h e w a v e f u n c t i o n s u s e d i n t h e v a r i o u s r e c e n t 

a p p r o a c h e d ( 1 7 , 1 8 , 2 0 - 2 2 ) t o c a l c u l a t i n g L - s u b s h e l l y i e l d s . 

2 . 3 . 1 S c r e e n e d N o n r e l a t i v i s t i c H y d r o g e n i c Wave F u n c t i o n s 

T h e s c r e e n e d n o n r e l a t i v i s t i c h y d r o g e n i c b o u n d - s t a t e 

w a v e f u n c t i o n s a r e f o u n d b y s o l v i n g t h e f a m i l i a r S c h r o d i n g e r 

e q u a t i o n f o r a n e l e c t r o n i n t h e f i e l d o f a n u c l e u s o f c h a r g e 

Z * e a n d o f i n f i n i t e m a s s : 

V 2 ip + 2 m e / h 2 ( E + Z*e2/r)\\) = 0 ( 2 9 ) 

o r i n a t o m i c u n i t s : 

V 2 ^ + 2 ( E + Z*/r)ip = 0 ( 3 0 ) 

A f t e r e q . ( 3 0 ) h a s b e e n t r a n s f o r m e d i n t o s p h e r i c a l 

p o l a r c o o r d i n a t e s , a s e p a r a t i o n o f v a r i a b l e s i s p o s s i b l e . 

T h e s o l u t i o n i s g i v e n b y : 
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W R ' E ' * > = Rn* ( r> YJlm(6'*> ( 3 1 > 

where n, £, and m are the principal, orbital angular 
momentum, and magnetic quantum numbers, respectively, R 0(r) 

n J6 

is the radial eigenfunction, and Y^O,^) is a Legendre 
spherical harmonic. 

The radial eigenfunctions and spherical harmonics are 
tabulated in standard texts on quantum mechanics. A 
thorough treatment of hydrogenic wave functions has been 
given by Bethe and Salpeter (53). 

The results obtained using screened hydrogenic wave 
functions are critically dependent upon the choice of the 
screening constant a (Z* = Z - a). The Hartree recipe is 
generally used. In this approach A is derived from the 
ratio of the mean hydrogenic radius r„ to the mean radius 
r g C F computed from self-consistent field (SCF) wave 
functions: 

0 - 2 " V ^ S C F ( 3 2 ) 

Since the screening constant A depends on the quantum 
numbers n and I , the screened hydrogenic wave functions are 
not necessarily orthogonal. The single-electron wave 
function always has this inherent difficulty. The use of a 
single effective charge^ Z 1 has given better results (54,15), 
+ The quantity Z' is a geometric mean of charges appropriate 
to contribution of various electron shells that enter into 
the problem. 
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T h e G o r d o n w a v e f u n c t i o n ( 5 5 , 5 2 ) i s g e n e r a l l y u s e d 

a s t h e c o n t i n u u m w a v e f u n c t i o n a l o n g w i t h t h e s c r e e n e d 

h y d r o g e n i c w a v e f u n c t i o n s i n c a l c u l a t i o n s o f n o n r a d i a t i v e 

t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s ( 5 6 , 5 7 , 2 0 , 2 1 ) . T h i s w a v e 

f u n c t i o n i s a s o l u t i o n o f t h e S c h r o d i n g e r e q u a t i o n i n a 

C o u l o m b p o t e n t i a l o f a n e f f e c t i v e p o i n t c h a r g e Z*e w i t h 

p r o p e r n o r m a l i z a t i o n ( o n e e l e c t r o n p e r u n i t t i m e ) . A s e l e c 

t i o n o f t h e a p p r o p r i a t e e f f e c t i v e c h a r g e i s d i f f i c u l t a n d 

c r i t i c a l ( s e e K o s t r o u n , C h e n , a n d C r a s e m a n n ( 5 7 ) f o r a 

d i s c u s s i o n o f t h i s p o i n t ) . 

C r a s e m a n n a n d c o w o r k e r s ( 2 0 , 2 1 , 2 2 ) u s e d t h e n o n 

r e l a t i v i s t i c s c r e e n e d h y d r o g e n i c b o u n d s t a t e w a v e f u n c t i o n s 

a n d G o r d o n ( C o u l o m b c o n t i n u u m f u n c t i o n w i t h a n e f f e c t i v e Z) 

c o n t i n u u m w a v e f u n c t i o n s t o c a l c u l a t e t h e C o s t e r - K r o n i g a n d 

A u g e r p a r t i a l l e v e l w i d t h s . T h e s e n o n r a d i a t i v e w i d t h s w e r e 

c o m b i n e d w i t h t h e r a d i a t i v e l e v e l w i d t h c a l c u l a t i o n s o f 

S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) ( s e e S e c t s . 2 . 1 . 2 a n d 2 . 3 . 2 ) t o d e r i v e t h e 

L - s u b s h e l l y i e l d s . T h e n o n r a d i a t i v e m a t r i x e l e m e n t s w e r e 

c o m p u t e d u s i n g j j - c o u p l i n g ( s e e S e c t . 2 . 4 f o r m o r e d e t a i l s ) . 

T h e e n e r g y o f t h e e j e c t e d e l e c t r o n E (V. - X . - Y, ) w a s 

a p p r o x i m a t e d b y t h e f o r m u l a : 

w h e r e Z i s t h e a t o m i c n u m b e r o f t h e a t o m u n d e r g o i n g r e 

o r g a n i z a t i o n , B E ( V i , Z ) a n d BE(X_. ,Z) a r e t h e b i n d i n g e n e r g i e s 

o f t h e V . a n d X . s u b s h e l l s o f e l e m e n t Z , a n d BE (Y, , Z + 1 ) i s 

E ( V . - X . Y . ) = B E ( V . , Z ) - B E ( X . , Z ) - BE (Y, , Z + 1 ) 
1 1 K. 1 1 K 

( 3 3 ) 

3 
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t h e b i n d i n g e n e r g y o f t h e Y ^ s u b s h e l l o f e l e m e n t Z + l . T h e 

b i n d i n g e n e r g i e s w e r e t a k e n f r o m t h e t a b u l a t i o n o f B e a r d e n 

a n d B u r r ( 5 9 ) . F u r t h e r d i s c u s s i o n o f e j e c t e d - e l e c t r o n 

e n e r g i e s i s g i v e n i n S e c t . 2 . 5 . 

2 . 3 . 2 N u m e r i c a l W a v e F u n c t i o n s 

T h e c a l c u l a t i o n s o f M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) , C h e n a n d 

C r a s e m a n n ( 2 2 ) , a n d S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) a r e b a s e d o n t h e 

H a r t r e e - F o c k - S l a t e r ( H F S ) a p p r o a c h u s i n g t h e c e n t r a l f i e l d 

a p p r o x i m a t i o n . T h e r a d i a l H F S o n e - e l e c t r o n w a v e f u n c t i o n 

f o r o r b i t a l s o f p r i n c i p a l q u a n t u m n u m b e r n a n d o r b i t a l 

a n g u l a r m o m e n t u m q u a n t u m n u m b e r I a r e w r i t t e n i n t h e f o r m 

( a t o m i c u n i t s a r e u s e d ) : 

[ d 2 / d r 2 - A U + D / r 2
 - V ( r ) + E „ ] P . ( r ) « 0 ( 3 4 ) 

nx« nx« 

w h e r e P 0 ( r ) = r R 0 ( r ) , R 0 ( r ) i s t h e r a d i a l w a v e f u n c t i o n , 

nx> nx> nx> 

r i s t h e m a g n i t u d e o f t h e r a d i a l v e c t o r , E n ^ i s t h e e n e r g y 

e i g e n v a l u e , a n d V ( r ) i s t h e c e n t r a l a t o m i c p o t e n t i a l . 

T h e a b o v e w o r k s d i f f e r i n t h e i r s e l e c t i o n o f t h e 

c e n t r a l a t o m i c p o t e n t i a l . C h e n a n d C r a s e m a n n ( 2 2 ) u s e d a n 

a n a l y t i c a l i n d e p e n d e n t - p a r t i c l e m o d e l p o t e n t i a l g i v e n b y 

G r e e n , S e l l i n , a n d Z a c h o r ( G S Z ) ( 6 0 ) . M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) 

u s e d a n o n r e l a t i v i s t i c H e r m a n - S k i l l m a n ( H S ) p o t e n t i a l ( 6 1 ) , 

a n d S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) c h o s e a r e l a t i v i s t i c HS p o t e n t i a l . 

T h e G S Z p o t e n t i a l i s g i v e n b y : 

V ( r ) = 2 r ~ 1 ( N T - Z ) ( 3 5 ) 
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w h e r e 

T = 1 - [ ( e 
r / d 

- 1 ) H + 1 ] 
- 1 

( 3 6 ) 

w h e r e Z i s t h e a t o m i c n u m b e r , N = Z - 1 i s t h e n u m b e r o f 

0 4 

c o r e e l e c t r o n s , a n d d a n d H = d a Q N * a r e a d j u s t a b l e 

p a r a m e t e r s . V a l u e s o f d a n d a Q a r e f o u n d b y a l e a s t - s q u a r e s 

f i t o f G S Z p o t e n t i a l e i g e n v a l u e s t o t h e H a r t r e e - F o c k ( H F ) 

e i g e n v a l u e s . T h e q u a n t i t y d i s a d j u s t e d f o r e a c h e l e m e n t 

a n d i s t a b u l a t e d b y G r e e n , S e l l i n , a n d Z a c h o r ( 6 0 ) . A v a l u e 

o f a Q = 1 . 0 0 i s f o u n d f o r HF m o d e l s . 

I n t h e a p p r o a c h u s e d b y C h e n a n d C r a s e m a n n , t h e 

c o n t i n u u m w a v e f u n c t i o n s w e r e d e t e r m i n e d b y n u m e r i c a l l y 

s o l v i n g t h e H F S r a d i a l w a v e e q u a t i o n u s i n g t h e G S Z p o t e n t i a l . 

T h e e n e r g y o f t h e e j e c t e d e l e c t r o n w a s e s t i m a t e d b y t h e 

AZ = 1 a p p r o x i m a t i o n ( i . e . , e q . 3 3 ) u s i n g b i n d i n g e n e r g i e s 

f r o m e l e c t r o n s p e c t r o s c o p y f o r c h e m i c a l a n a l y s i s ( E S C A ) 

t a b l e s ( 6 2 ) . T h e calculations were carried o u t i n j j -

coupling ( s e e Sect. 2 . 4 ) . T h e v a l u e s o f t h e n o n r a d i a t i v e 

l e v e l w i d t h s c a l c u l a t e d f o r t h e s u b s h e l l w e r e c o m b i n e d 

w i t h t h e L ^ - s u b s h e l l r a d i a t i v e l e v e l w i d t h s c a l c u l a t e d b y 

S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) t o d e r i v e t h e L 9 - s u b s h e l l y i e l d s u ) 9 a n d 

T h e n o n r e l a t i v i s t i c HS p o t e n t i a l i s g i v e n b y : 

V ( r ) - V D ( r ) f o r r < r Q 

( 3 7 ) 

V ( r ) = - 2 ( Z - N + l ) / r f o r r > r Q 
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w h e r e z i s t h e a t o m i c n u m b e r , N i s t h e n u m b e r o f e l e c t r o n s , 

r i s t h e m a g n i t u d e o f t h e r a d i a l v e c t o r , a n d r Q i s d e f i n e d 

b y t h e r e l a t i o n V 0 ( r 0 ) = - 2 ( Z - N + l ) / r G . T h e q u a n t i t y 

V 0 ( r ) i s g i v e n b y : 

£• OO 

V G ( r ) = - 2 Z / r - ( 2 / r ) / c r ( t ) d t - 2 / a ( t ) d t / t -
0 r 

6 [ - 3 / ( 8 i r ) p ( r ) ] 1 / 3 ( 3 8 ) 

2 - 1 

w h e r e t i s t h e s u m m a t i o n p a r a m e t e r , a n d p ( r ) = (4?rr ) a ( r ) 

i s t h e s p h e r i c a l l y a v e r a g e d t o t a l e l e c t r o n i c c h a r g e d e n s i t y . 

T h e q u a n t i t y a ( r ) i s g i v e n b y : 

c ( r ) = - I % , [ P n , ( r ) ] 2 ( 3 9 ) 
nil 

w h e r e i s t h e o c c u p a t i o n n u m b e r f o r t h e o r b i t a l nil [ g i v e n 

b y 2 (2il + 1 ) f o r c l o s e d s h e l l s ] , a n d P . ( r ) a r e t h e 
n x> 

n o r m a l i z e d r a d i a l w a v e f u n c t i o n s . 

T h e f o u r t e r m s i n t h e e x p r e s s i o n f o r V 0 ( r ) ( e q . 3 8 ) 

a r e d u e t o t h e n u c l e a r C o u l o m b p o t e n t i a l ( f i r s t t e r m ) ; t h e 

t o t a l e l e c t r o n i c C o u l o m b p o t e n t i a l , i n n e r s h i e l d i n g ( s e c o n d 

t e r m ) , o u t e r s h i e l d i n g ( t h i r d t e r m ) ; a n d t h e e x c h a n g e 

p o t e n t i a l ( f o u r t h t e r m ) . 

T h e f o r m o f e q . ( 3 7 ) i s d u e t o L a t t e r ( 6 3 ) . I n t h e 

i n i t i a l f o r m o f t h i s e q u a t i o n , V ( r ) w a s s e t e q u a l t o V Q ( r ) 

f o r a l l r . T h i s a p p r o x i m a t i o n i s k n o w n a s t h e f r e e - e l e c t r o n 

a p p r o x i m a t i o n , b u t i t b r e a k s down a t l a r g e d i s t a n c e s f r o m 
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t h e n u c l e u s d u e t o t h e c a n c e l l a t i o n o f t h e n u c l e a r C o u l o m b 

p o t e n t i a l b y t h e t o t a l e l e c t r o n i c C o u l o m b p o t e n t i a l . T h e n 

t h e p o t e n t i a l r e d u c e s t o t h e f r e e - e l e c t r o n e x c h a n g e p o t e n t i a l 

w h i c h a p p r o a c h e s z e r o a t l a r g e r . I n s t e a d o f a z e r o 

p o t e n t i a l a t l a r g e r , t h e e l e c t r o n m o v e s e f f e c t i v e l y i n t h e 

f i e l d o f a s i n g l y - c h a r g e d p o s i t i v e i o n ; t h u s t h e p o t e n t i a l 

m u s t a p p r o a c h - 2 / r a t l a r g e v a l u e s o f r . 

M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) h a s c a l c u l a t e d b o t h r a d i a t i v e a n d 

n o n r a d i a t i v e p a r t i a l l e v e l w i d t h s u s i n g s e v e n s t r a i g h t l i n e s 

( 6 4 , 1 7 ) t o a p p r o x i m a t e t h e q u a n t i t y - r V ( r ) f o r t h e HS 

p o t e n t i a l . A u g e r p a r t i a l l e v e l w i d t h s w e r e c a l c u l a t e d 

u s i n g L S - c o u p l i n g . T h e e j e c t e d e l e c t r o n e n e r g i e s f o r t h e 

A u g e r t r a n s i t i o n s w e r e t a k e n f r o m t h e e n e r g y e i g e n v a l u e s 

o b t a i n e d f r o m t h e a p p r o x i m a t e d HS p o t e n t i a l . F o r t h e C o s t e r -

K r o n i g t r a n s i t i o n V . - X . Y . t h e e n e r g y o f t h e e j e c t e d e l e c t r o n 
1 1 3 

E ( V ^ X ^ Y . . ) i s g i v e n b y : 

E ( V i - X i Y ; . ) = B E ( V i , Z ) - 1 / 2 [BE ( X ^ , Z ) + B E ( X i , Z + l ) + 

B E ( Y j , Z ) + B E ( Y ^ , Z + 1 ) ] ( 4 0 ) 

w h e r e t h e t e r m s a r e p r e v i o u s l y d e f i n e d . 

Herman a n d S k i l l m a n ( 6 1 ) u s e d p e r t u r b a t i o n m e t h o d s 

t o o b t a i n r e l a t i v i s t i c a n d s p i n - o r b i t c o u p l i n g c o r r e c t i o n s 

2 . . . 
t o o r d e r a . T h e S c h r o d i n g e r r a d i a l w a v e e q u a t i o n i s g i v e n 

b y : 

T h e q u a n t i t y a i s t h e p e r t u r b a t i o n p a r a m e t e r ; a = 1 / 1 3 7 
i s f i n e s t r u c t u r e c o n s t a n t . 
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[ H 0 ( r ) + H m ( r ) + H d ( r ) + H g 0 ( r ) ] R ( r ) = E R ( r ) ( 4 1 ) 

w h e r e R ( r ) a n d E a r e t w o - c o m p o n e n t r a d i a l w a v e f u n c t i o n s a n d 

e n e r g y v a l u e s , r e s p e c t i v e l y , a n d H 0 ( r ) i s t h e n o n r e l a t i v i s t i c 

H a m i l t o n i a n o p e r a t o r g i v e n b y : 

H 0 ( r ) = - 1 / r 2 ( d / d r ) ( r 2 d / d r ) + V ( r ) + I(1+1)/R2 ( 4 2 ) 

T h e q u a n t i t i e s E^(R) , t h e r e l a t i v i s t i c v a r i a t i o n o f m a s s 

w i t h v e l o c i t y ; E^(R) , t h e r e l a t i v i s t i c D a r w i n ( 6 5 ) c o r r e c 

t i o n a n d H S Q ( r ) , t h e s p i n - o r b i t e n e r g y a r e g i v e n b y : 

H m ( r ) = -(cx 2 / 4 ) [ E ° - V ( r ) ] 2 ( 4 3 ) 

H d ( r ) = - ( a 2 / 4 ) [ d V ( r ) / d r ] ( d / d r ) ( 4 4 ) 

H g 0 ( r ) = -(a 2 / 4 ) [ f U) ] ( 1 / 4 ) [ d V ( r ) / d r ] ( 4 5 ) 

o 

w h e r e E i s t h e z e r o o r d e r ( n o n r e l a t i v i s t i c ) e n e r g y e i g e n 

v a l u e , f U ) = [ 0 f o r I = 0 ; - I f o r j = I + 1/2 a n d I > 0 ; 

£ + 1 f o r j = I - 1/2 a n d I > 0 ] . T h e D a r w i n c o r r e c t i o n i s 

p o s i t i v e f o r o r b i t a l s w i t h I = 0 a n d z e r o f o r a l l o r b i t a l s 

w i t h I > 0 w h e n V ( r ) = - 2 Z / r ( C o u l o m b p o t e n t i a l ) . 

T h e r e l a t i v i s t i c v e r s i o n o f t h e HS p o t e n t i a l w a s 

u s e d b y S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) t o c a l c u l a t e t h e r a d i a t i v e p a r t i a l 

l e v e l w i d t h s . T h i s s a m e m o d e l w i t h t h e i n c l u s i o n o f t h e 

e f f e c t s o f f i n i t e n u c l e a r s i z e w a s u s e d b y R o s n e r a n d B h a l l a 

( 6 6 ) t o c a l c u l a t e K - s h e l l r a d i a t i v e p a r t i a l l e v e l w i d t h s . 
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T h e s e a g r e e d w i t h S c o f i e l d ' s w o r k t o a p p r o x i m a t e l y 0 . 1 

p e r c e n t f o r a l l Z . 

2 . 4 C o u p l i n g 

T h e n o n r e l a t i v i s t i c H a m i l t o n i a n f o r a n a t o m i s g i v e n 

b y : 

H = H c + H c + H S Q ( 4 6 ) 

w h e r e H 0 c o r r e s p o n d s t o t h e h y d r o g e n i c H a m i l t o n i a n , H^ i s 

t h e C o u l o m b i n t e r a c t i o n o f e l e c t r o n p a i r s , a n d H i s t h e 

s p i n o r b i t i n t e r a c t i o n . T h e c o u p l i n g s c h e m e d e p e n d s o n t h e 

r e l a t i v e m a g n i t u d e s o f H .̂ a n d H g 0 (H^ >> H g 0 : L S - C o u p l i n g ; 

H c >> H s o : j j - c o u p l i n g ; a n d H^ ~ H g 0 : i n t e r m e d i a t e c o u p l i n g ) . 

T h e q u a n t u m n u m b e r s n a n d I c h a r a c t e r i s e a v a c a n c y i n 

t h e L S - c o u p l i n g s c h e m e ( e . g . 2p o r I ^ 3 ) . I n L S - c o u p l i n g 

t h e e l e c t r o s t a t i c i n t e r a c t i o n s p l i t s t h e f i n a l t w o h o l e 

c o n f i g u r a t i o n s i n t o t e r m s o f d i f f e r e n t e n e r g i e s c h a r a c t e r i z e d 

2 S + 1 

b y L a n d S . T h e s e t e r m s a r e g i v e n b y t h e n o t a t i o n L 

( e . g . ^*P) . T h e q u a n t u m n u m b e r s n , I , a n d j c h a r a c t e r i z e a 

v a c a n c y i n j j - c o u p l i n g . T e r m s f o r j j - c o u p l i n g a r e g i v e n b y 

n £ j ( e . g . o r L 2 ^ * I n i n t e r m e a ^ - a t e c o u p l i n g a d o u b l e -

v a c a n c y s t a t e i s c h a r a c t e r i z e d b y L , S , a n d J . T h e n o t a t i o n 

i s g i v e n b y K - L ^ I ^ 3 ^ P i ^ ^ * - n e c o u p l i n g i s a p p r o a c h e d f r o m 

p u r e L S - c o u p l i n g , o r t h e n o t a t i o n i s g i v e n b y K-L^L^ ( ^ p ^ ) 

i s i t i s a p p r o a c h e d f r o m p u r e j j - c o u p l i n g . 

Much e x p e r i m e n t a l a n d t h e o r e t i c a l w o r k h a s b e e n d o n e 

t o i n v e s t i g a t e t h e v a r i o u s c o u p l i n g s c h e m e s . M o s t o f t h i s 
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w o r k h a s b e e n c o n f i n e d t o t h e K - s e r i e s A u g e r l i n e s a t l o w -

a n d i n t e r m e d i a t e - Z v a l u e s . L i t t l e w o r k h a s b e e n d o n e o n t h e 

L s e r i e s a t m e d i u m t o h i g h a t o m i c n u m b e r s (Z > 6 0 ) . T h e 

e x p e r i m e n t a l a n d t h e o r e t i c a l w o r k o n L - A u g e r s p e c t r a h a s b e e n 

s u m m a r i z e d b y H a y n e s ( 6 7 ) . He f o u n d t h a t t h e t h e o r e t i c a l 

w o r k o f M c G u i r e ( 6 8 ) u s i n g j j - c o u p l i n g w a s i n r e a s o n a b l e 

a g r e e m e n t w i t h e x p e r i m e n t a t h i g h - Z v a l u e s , b u t a t e n d e n c y 

t o w a r d i n t e r m e d i a t e c o u p l i n g w a s f o u n d a t m e d i u m - Z v a l u e s . 

A l l o f t h e p r e s e n t w o r k o n C o s t e r - K r o n i g y i e l d s h a s 

u s e d t h e j j - c o u p l i n g a p p r o x i m a t i o n . 

I t s h o u l d b e n o t e d t h a t t h e f l u o r e s c e n c e y i e l d s a r e 

i n d e p e n d e n t o f t h e c o u p l i n g s c h e m e u s e d , s i n c e t h e t o t a l 

n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n r a t e s i n t h e v a r i o u s s c h e m e s a r e 

r e l a t e d b y u n i t a r y m a t r i x t r a n s f o r m a t i o n s ( 6 9 ) . 

2 . 5 E n e r g e t i c s 

C a l c u l a t i o n s o f t h e A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g r a t e s 

a r e f a i r l y i n s e n s i t i v e t o t h e e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g y ( 7 0 , 
* ** 

7 1 ) e x c e p t v e r y n e a r t h r e s h o l d s . N e a r t h r e s h o l d i t i s 

* 
C a l l a n ( 7 2 ) c o n c l u d e d t h a t C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n r a t e s 
a r e s e n s i t i v e t o t h e e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g y b u t h e d i d 
n o t g i v e a n y i n f o r m a t i o n t o p r o v e t h i s . T h e w o r k o f Y i n 
e t a l . a t Z = 30 ( 7 1 ) s h o w e d t h a t t h e L 2 ~ L 3 M 4 5 C o s t e r -
K r o n i g t r a n s i t i o n s a r e i n s e n s i t i v e t o e j e c t e d - e l e c t r o n 
e n e r g y e x c e p t v e r y n e a r t h r e s h o l d s . 

** 
H e r e , t h e t e r m " t h r e s h o l d " m e a n s t h e e n e r g y r e g i o n ( d e t e r 
m i n e d b y Z) i n w h i c h a t r a n s i t i o n b e c o m e s e n e r g e t i c a l l y 
a l l o w e d ( i . e . , t h e t r a n s i t i o n L 2 ~ L 3 M 5 b e c o m e s e n e r g e t i c a l l y 
a l l o w e d n e a r Z = 9 1 ) . 
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p o s s i b l e t o e s t i m a t e t h a t a t r a n s i t i o n i s e n e r g e t i c a l l y 

f o r b i d d e n ( i . e . , t h e e s t i m a t e o f t h e e j e c t e d e l e c t r o n e n e r g y 

i s l e s s t h a n o r e q u a l t o z e r o ) w h e n i t i s a c t u a l l y a l l o w e d . 

S u c h a m i s t a k e c a n c a u s e a l a r g e e r r o r i n t h e o r e t i c a l 

c a l c u l a t i o n s o f ±23' S*-NCE t n e t h e o r e t i c a l c a l c u l a t i o n s o f 

^ ° n o t i n c l u d e a l l o f t h e a l l o w e d t r a n s i t i o n p r o b a b i l 

i t i e s . M c G u i r e ( 1 8 ) p r e d i c t e d t h a t t h e L^-L^M^ t r a n s i t i o n 

i s n o t a l l o w e d a t Z = 9 4 w h i l e e x p e r i m e n t s i n d i c a t e t h a t t h i s 

t r a n s i t i o n i s , i n f a c t , a l l o w e d ( 7 3 ) . 

T h e e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g y i s g i v e n b y d i f f e r e n t 

e x p r e s s i o n s i n d i f f e r e n t c o u p l i n g s c h e m e s . Much w o r k h a s 

b e e n d o n e o n t h e e n e r g e t i c s o f t h e K-LL t r a n s i t i o n s u s i n g 

t h e L S - , i n t e r m e d i a t e - , a n d j j - c o u p l i n g s c h e m e s ( 1 4 , 7 4 ) . 

M o s t o f t h e w o r k o n t h e L - s e r i e s n o n r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s 

h a s u s e d t h e j j - c o u p l i n g a p p r o x i m a t i o n . S i n c e t h e e n e r g y 

f o r m u l a s a r e o n l y c r i t i c a l l y i m p o r t a n t n e a r t h r e s h o l d , a n d 

s i n c e t h e p r e s e n t w o r k i s p r i m a r i l y c o n c e r n e d w i t h t h e 

I^ -L^M^ a n d I^-L^M,. t h r e s h o l d s a t h i g h Z , u s e o f t h e j j -

c o u p l i n g a p p r o x i m a t i o n i n t h i s w o r k i s v a l i d . 

I n t h e j j - c o u p l i n g a p p r o x i m a t i o n t h e e n e r g y o f t h e 

e j e c t e d A u g e r o r C o s t e r - K r o n i g e l e c t r o n E ( V . - X . Y . ) i s g i v e n 
1 j K 

b y : 

E (V±-X.YK) = B E ( V ± , Z ) - B E ( X j , Z ) - B E ( Y k , Z ) -

A B E ( X . Y . , Z ) ( 4 7 ) 
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w h e r e B E ( V . , Z ) , B E ( X . , Z ) , a n d BE(Y , Z ) a r e t h e b i n d i n g 

e n e r g i e s o f t h e V . , X . , a n d Y, s u b s h e l l s o f a t o m i c n u m b e r Z , 
1 3 K 

r e s p e c t i v e l y ; Z i s t h e a t o m i c n u m b e r o f t h e a t o m i n w h i c h 

t h e t r a n s i t i o n t a k e s p l a c e ; a n d ABE(X.Y ,Z) c a n b e c o n s i d e r e d 
3 * 

a s a m e a s u r e o f t h e i n c r e a s e i n t h e X. a n d / o r Y, b i n d i n g 
3 * 

e n e r g i e s c a u s e d b y t h e d o u b l y i o n i z e d f i n a l s t a t e . 

A c r u d e e s t i m a t e o f t h e e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g y i s 

g i v e n b y : 

E ( V ^ X ^ ) = B E ( V i , Z ) - BE(X_. ,Z) - B E ( Y k , Z + l ) ( 4 8 ) 

w h e r e B E ( V k , Z + l ) i s t h e Y^ s u b s h e l l b i n d i n g e n e r g y o f a t o m i c 

n u m b e r Z + l a n d a l l o t h e r t e r m s a r e a s d e f i n e d p r e v i o u s l y . 

O t h e r e s t i m a t e s o f t h e e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g y h a v e 

b e e n g i v e n : 

E (V - X Y ) = BE(V , Z ) - B E ( X . ,Z ) - ( 1 - A Z ) 
1 3 K. 1 3 

B E ( Y k , Z ) - A Z B E ( Y k , Z + l ) ( 4 9 ) 

o r 

E ( V ^ X ^ ) = B E ^ ^ ) - B E t X ^ Z + l ) - BE ( Y ^ , Z) ( 5 0 ) 

w h e r e AZ i s a f i t t e d c o n s t a n t w h i c h c a n b e d e r i v e d f r o m 

m e a s u r e d v a l u e s o f e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g i e s . T h i s c o n s t a n t 

(AZ) i s a s s o c i a t e d w i t h t h e c h a n g e i n t h e c h a r g e s t a t e o f 

t h e a t o m d u e t o t h e e j e c t i o n o f t h e e l e c t r o n . E q . ( 4 9 ) i s 

d u e t o B e r g s t r o m a n d H i l l ( 7 5 ) w h i l e e q . ( 5 0 ) i s d u e t o 
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M c G u i r e ( 7 6 , 1 8 ) . 

I t i s e v i d e n t t h a t e q s . ( 4 8 - 5 0 ) a r e u n r e a l i s t i c , 

s i n c e t h e d i r e c t V^-X^Y^ a n c ^ e x c h a n g e V^-Y^X^ p r o c e s s e s a r e 

e q u i v a l e n t , a n d t h e s e e q u a t i o n s g i v e d i f f e r e n t v a l u e s o f 

e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g i e s f o r t h e e q u i v a l e n t p r o c e s s e s . 

A l b r i d g e a n d H o l l a n d e r ( 7 7 ) r e c t i f i e d t h i s m i s t a k e b y u s i n g 

t h e f o r m u l a : 

E ( V ± - X j Y k ) = B E ( V i , Z ) - ( 1 - A Z ' ) [BE(X_. , Z ) + 

B E ( Y k , Z ) ] - AZ' [ B E ( X _ . , Z + 1 ) + B E ( Y k , Z + l ) ] ( 5 1 ) 

w h e r e AZ' i s a n a d j u s t a b l e p a r a m e t e r d e t e r m i n e d f r o m 

m e a s u r e d e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g i e s . M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) u s e d 

e q . ( 5 1 ) w i t h Z' = 1 / 2 , w h i l e C r a s e m a n n a n d c o w o r k e r s ( 2 0 , 

2 1 , 2 2 ) u s e d e q . ( 4 8 ) . 

A d i s c u s s i o n o f t h e s e e q u a t i o n s a s t h e y a p p l y t o 

t h i s e x p e r i m e n t a l w o r k w i l l b e g i v e n i n S e c t . 6 . 3 . 

2 . 6 C o n c l u d i n g Remark o n t h e T h e o r e t i c a l B a c k g r o u n d 

O w i n g t o t h e d i v e r s i t y o f t h e p r e v i o u s s e c t i o n s a 

summary o f t h e p r i n c i p a l t h e o r e t i c a l L - s u b s h e l l y i e l d 

c a l c u l a t i o n s w o u l d b e u s e f u l . 

M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) c a l c u l a t e d L - s u b s h e l l y i e l d s f o r 

t h e L^r L 2 , a n d L^ s u b s h e l l s ; u s e d a n a p p r o x i m a t e n o n 

r e l a t i v i s t i c H e r m a n - S k i l l m a n p o t e n t i a l w i t h j j - c o u p l i n g t o 

o b t a i n n u m e r i c a l w a v e f u n c t i o n s ; a n d u s e d e q . ( 5 1 ) w i t h 
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AZ 1 = 0 . 5 t o p r e d i c t t h e C o s t e r - K r o n i g e j e c t e d - e l e c t r o n 

e n e r g i e s . 

C r a s e m a n n a n d c o w o r k e r s ( 2 0 , 2 1 ) c a l c u l a t e d L -

s u b s h e l l y i e l d s f o r t h e L^, L^, a n d s u b s h e l l s ; u s e d n o n 

r e l a t i v i s t i c s c r e e n e d h y d r o g e n i c w a v e f u n c t i o n s w i t h 

j j - c o u p l i n g t o c a l c u l a t e t h e A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g t r a n 

s i t i o n p r o b a b i l i t i e s ; u s e d t h e r a d i a t i v e t r a n s i t i o n 

p r o b a b i l i t i e s c a l c u l a t e d b y S c o f i e l d ; a n d u s e d e q . ( 4 8 ) t o 

p r e d i c t t h e C o s t e r - K r o n i g e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g i e s . 

S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) c a l c u l a t e d r a d i a t i v e t r a n s i t i o n 

p r o b a b i l i t i e s u s i n g a r e l a t i v i s t i c H e r m a n - S k i l l m a n p o t e n t i a l . 

C h e n a n d C r a s e m a n n ( 2 2 ) c a l c u l a t e d L - s u b s h e l l y i e l d s 

u s i n g t h e IPM w i t h a GSZ p o t e n t i a l a n d j j - c o u p l i n g t o o b t a i n 

n u m e r i c a l w a v e f u n c t i o n s t o c a l c u l a t e A u g e r a n d C o s t e r -

K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t i e s , u s e d t h e r a d i a t i v e t r a n 

s i t i o n p r o b a b i l i t i e s c a l c u l a t e d b y S c o f i e l d , a n d u s e d e q . 

( 4 8 ) t o p r e d i c t t h e C o s t e r - K r o n i g e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g i e s . 

How w e l l t h e s e v a r i o u s t h e o r e t i c a l a p p r o a c h e s a g r e e 

w i t h e a c h o t h e r i s d i s c u s s e d i n S e c t s . 6 . 2 a n d 6 . 3 b e l o w , 

t o g e t h e r w i t h c o m p a r i s o n s w i t h e x p e r i m e n t . 
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CHAPTER I I I 

VACANCY CREATION PROCESSES AND CHOICE OF EXPERIMENTAL 

METHODS 

I n o r d e r t o d i s c u s s L - s u b s h e l l y i e l d s , i t i s 

n e c e s s a r y t o u n d e r s t a n d t h e v a r i o u s m e t h o d s o f m e a s u r e m e n t 

a n d p r o c e s s e s b y w h i c h e l e c t r o n v a c a n c i e s a r e c r e a t e d , a n d 

t o s e l e c t t h e m o s t a p p r o p r i a t e p r o c e s s . 

3 . 1 Summary o f V a c a n c y C r e a t i o n P r o c e s s e s 

S i n c e t h e c h o i c e o f a p a r t i c u l a r v a c a n c y c r e a t i o n 

p r o c e s s g r e a t l y i n f l u e n c e s t h e a c c u r a c y a n d s e l e c t i v i t y o f 

a n e x p e r i m e n t , t h e v a r i o u s p r o c e s s e s o f v a c a n c y c r e a t i o n 

s h o u l d b e c a r e f u l l y c o n s i d e r e d . S u b s e q u e n t t o i n i t i a l 

v a c a n c y c r e a t i o n b y o n e o f t h e t h r e e i o n i z a t i o n p r o c e s s e s , 

i . e . , f l u o r e s c e n t e x c i t a t i o n , c h a r g e d p a r t i c l e b o m b a r d m e n t , 

o r r a d i o a c t i v e d e c a y , t h e i n i t i a l v a c a n c i e s a r e s h i f t e d b y 

r a d i a t i v e x - r a y t r a n s i t i o n s a n d , i n a d d i t i o n , a r e m u l t i p l i e d 

b y t h e n o n r a d i a t i v e p r o c e s s e s ( A u g e r a n d C o s t e r - K r o n i g t r a n 

s i t i o n s ) . S i n c e t h i s v a c a n c y r e o r g a n i z a t i o n i s a f u n c t i o n 

o f Z f o r a g i v e n i n i t i a l s i n g l e v a c a n c y , t h e o n l y c o n t r o l 

o v e r t h e f i n a l v a c a n c y d i s t r i b u t i o n l i e s i n t h e c h o i c e o f 

t h e i n i t i a l v a c a n c y c r e a t i o n p r o c e s s . T h e s e p r o c e s s e s a n d 

t h e i r r e l a t i o n s h i p t o t h e L s h e l l a r e c o n s i d e r e d i n d e t a i l 

b e l o w . 
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3 . 1 . 1 F l u o r e s c e n t E x c i t a t i o n 

T h e d i r e c t f l u o r e s c e n t e x c i t a t i o n ( p h o t o i o n i z a t i o n ) 

m e t h o d i s o f g r e a t i n t e r e s t h i s t o r i c a l l y , s i n c e t h e f i r s t 

f l u o r e s c e n c e y i e l d m e a s u r e m e n t ( 2 ) a n d t h e f i r s t s y s t e m a t i c 

a) m e a s u r e m e n t s ( 2 3 ) w e r e p e r f o r m e d u s i n g t h i s m e t h o d . I n 
Li 

p h o t o i o n i z a t i o n , o n l y s i n g l e v a c a n c i e s a r e c r e a t e d b y 

e x p o s i n g a t h i n t a r g e t t o x r a y s o r y r a y s . T h e p r i m a r y 

L - s u b s h e l l v a c a n c y d i s t r i b u t i o n ( n ^ , n^, n^) c a n b e d e t e r 

m i n e d b y o b s e r v i n g t h e e j e c t e d L - s h e l l p h o t o e l e c t r o n s , o r 

b y o b s e r v i n g x r a y s i n a x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e 

e x p e r i m e n t [ e . g . J o p s o n e t a l . ( 2 8 , 2 9 ) ] . I n p r i n c i p l e 

t h e v a c a n c y d i s t r i b u t i o n c a n b e c a l c u l a t e d f r o m t h e r e l a t i v e 

p h o t o i o n i z a t i o n c r o s s s e c t i o n s , w h i c h r e q u i r e s a n a c c u r a t e 

k n o w l e d g e o f t h e s u b s h e l l p h o t o e l e c t r i c c r o s s s e c t i o n s , 

w h i c h a r e n o t c u r r e n t l y a v a i l a b l e . A l l p u b l i s h e d d a t a o n 

p h o t o e l e c t r i c c r o s s s e c t i o n s c o n s i s t e i t h e r o f t o t a l c r o s s 

s e c t i o n s ( 7 8 - 8 0 ) o r m a j o r - s h e l l ( 8 1 ) c r o s s s e c t i o n s , r a t h e r 

t h a n s u b s h e l l c r o s s s e c t i o n s . 

U n c e r t a i n t i e s i n t h e m e a s u r e d L - s u b s h e l l y i e l d s a r e 

i n t r o d u c e d i n m e t h o d s u s i n g f l u o r e s c e n t e x c i t a t i o n d u e t o 

t h e c o m p r o m i s e i n c h o i c e o f t a r g e t t h i c k n e s s . T h e t a r g e t 

m u s t b e o f s u f f i c i e n t t h i c k n e s s t o p r o d u c e a n a p p r e c i a b l e 

n u m b e r o f o b s e r v a b l e e v e n t s , b u t s u c h a t h i c k n e s s w i l l 

s e r i o u s l y a t t e n u a t e t h e L x - r a y i n t e n s i t y , c o r r e c t i o n s f o r 

w h i c h i n t r o d u c e a l a r g e u n c e r t a i n t y i n t h e r e s u l t . 

A d d i t i o n a l u n c e r t a i n t i e s a r e i n t r o d u c e d b y s e l f - e x c i t a t i o n 



38 

o f t h e f o i l a n d b y s c a t t e r i n g o f t h e i n c i d e n t a n d e m i t t e d 

r a d i a t i o n . 

I n t h e p h o t o e l e c t r i c p r o c e s s , v a c a n c i e s c a n b e f o r m e d 

p r e d o m i n a n t l y i n t h e s u b s h e l l w i t h o u t i o n i z i n g t h e o r 

L 2 s u b s h e l l s b y a p r o p e r s e l e c t i o n o f t h e e x c i t a t i o n e n e r g y . 

3 . 1 . 2 C h a r g e d P a r t i c l e E x c i t a t i o n 

I n n e r - s h e l l v a c a n c i e s c a n b e c r e a t e d b y e l e c t r o n , 

p r o t o n , o r h e a v y - i o n b e a m s . T h e u s e o f e n e r g e t i c e l e c t r o n s 

i s s e v e r e l y l i m i t e d b y b r e m s s t r a h l u n g w h i c h o b s c u r e s t h e 

e m i t t e d L x r a y s . T h e u s e o f p r o t o n s o r h e a v y i o n s t o c r e a t e 

v a c a n c i e s i s c o m p l i c a t e d b y t h e c r e a t i o n o f m u l t i p l y i o n i z e d 

s p e c i e s ( 8 2 ) . I n a d d i t i o n , r e l i a b l e c a l c u l a t i o n s o f t h e 

p r i m a r y v a c a n c y d i s t r i b u t i o n a r e l i m i t e d b y i n a c c u r a c i e s i n 

t h e k n o w l e d g e o f i o n i z a t i o n c r o s s s e c t i o n s f o r h e a v y i o n s . 

F o r t h i s r e a s o n , t h i s p r o c e s s i s r a r e l y e m p l o y e d f o r t h e 

p r e s e n t t y p e o f e x p e r i m e n t . 

3 . 1 . 3 R a d i o a c t i v e D e c a y 

A t o m i c v a c a n c i e s a r e p r o d u c e d i n r a d i o a c t i v e d e c a y 

p r o c e s s e s , s u c h a s e l e c t r o n c a p t u r e a n d i n t e r n a l c o n v e r s i o n . 

I n t h e e l e c t r o n c a p t u r e p r o c e s s , t h e i n i t i a l v a c a n c y 

d i s t r i b u t i o n i s d i c t a t e d b y t h e d e c a y e n e r g y (Q_~) a n d t h e 

t r a n s i t i o n s e l e c t i o n r u l e s . When Q E C i s s u f f i c i e n t l y g r e a t e r 

t h a n t h e K s h e l l b i n d i n g e n e r g y ( B R ) , m o s t ( a p p r o x i m a t e l y 9 0 

p e r c e n t ) o f t h e v a c a n c i e s a r e p r o d u c e d i n t h e K s h e l l . T h e s e 

p r i m a r y K - s h e l l s i n g l e v a c a n c i e s s u b s e q u e n t l y s h i f t t o t h e 

t h r e e L - s u b s h e l l s ( s e e S e c t . 3 . 1 . 4 ) . I n t h e c a s e o f p u r e L 
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c a p t u r e , w h e n B_ < Q _ 0 < B , p r i m a r y v a c a n c i e s a r e c r e a t e d 

* 
p r e d o m i n a n t l y i n t h e s u b s h e l l . A c c u r a t e v a l u e s o f t h e 

e l e c t r o n c a p t u r e p r o b a b i l i t i e s f o r t h e v a r i o u s s h e l l s a n d 

s u b s h e l l s ( P „ , P_ , P T , a n d P _ . . . ) c a n b e c a l c u l a t e d u s i n g 
K L i L 2 T o t a l ^ 

t h e t a b l e s g i v e n b y B e h r e n s a n d B i i h r i n g ( 8 3 ) , Z y r y a n o v a a n d 

S u s l o v ( 8 4 ) , o r M a r t i n a n d B i l c h e r t - T o f t ( 8 5 ) . 

V a c a n c i e s p r o d u c e d b y i n t e r n a l c o n v e r s i o n c a n b e 

c a l c u l a t e d u s i n g e x p e r i m e n t a l i n t e r n a l c o n v e r s i o n c o e f f i -

* * 

c i e n t s ( 8 6 ) o r t h e o r e t i c a l i n t e r n a l c o n v e r s i o n c o e f f i c i e n t s 

( 8 7 , 8 8 ) . T h e s e c o e f f i c i e n t s a r e a f u n c t i o n o f a t o m i c n u m b e r , 

t r a n s i t i o n e n e r g y , a n d m u l t i p o l a r i t y o f t h e t r a n s i t i o n . 

L o w e n e r g y (E 2 50 k e V ) E 2 y - r a y t r a n s i t i o n s f e d b y 

e v e n - e v e n a l p h a - e m i t t i n g h e a v y n u c l e i a r e o f i n t e r e s t , s i n c e 

t h e y p r o v i d e a s o u r c e o f p r i m a r y a n d L ^ - s u b s h e l l 

v a c a n c i e s . T h e n o r m a l i z e d p r i m a r y v a c a n c y d i s t r i b u t i o n 

^ N 1 : N 2 : N 3 ^ "*"S a P P r o x i m a t e l y 0 . 0 2 : 0 . 5 2 : 0 . 4 6 . T h e s e t r a n s i 

t i o n s h a v e b e e n s t u d i e d t o f i n d v a l u e s o f a n d f 2 ^ o r w 2 

a n d u ) 3 ( 2 6 , 3 8 , 8 9 - 9 4 ) . 

* 
T h e r a t i o p

L 2 / p

L l ^ s l e s s t h a n 0 . 1 5 i f Q E C i s s u f f i c i e n t l y 

g r e a t e r t h a n t h e L ^ b i n d i n g e n e r g y , w h i l e t h e r a t i o 

P_ / P _ i s n e g l i b l e , t h u s p u r e L c a p t u r e c a n b e a s o u r c e 
L 3 L 1 

o f L ^ s u b s h e l l v a c a n c i e s . 

T h e i n t e r n a l c o n v e r s i o n c o e f f i c i e n t ( a x ) i s d e f i n e d a s 
i 

t h e n u m b e r o f y r a y s e m i t t e d i n a n u c l e a r t r a n s i t i o n 
d i v i d e d b y t h e n u m b e r o f s u b s h e l l c o n v e r s i o n e l e c t r o n s 

e m i t t e d . 



4 0 

3 . 1 . 4 I n d i r e c t V a c a n c y C r e a t i o n 

I n a d d i t i o n t o t h e t h r e e m e t h o d s o f d i r e c t v a c a n c y 

p r o d u c t i o n a b o v e , o n e o r m o r e v a c a n c i e s c a n b e c r e a t e d i n 

t h e L s h e l l d u e t o s h i f t s o f a n i n i t i a l v a c a n c y f r o m t h e 

K s h e l l . T h e s e s h i f t s o c c u r e i t h e r b y x - r a y o r A u g e r 

t r a n s i t i o n s . 

T h e r a d i a t i v e s h i f t o c c u r s p r e d o m i n a n t l y b y t h e K 

( K - L 0 ) o r K (K-L~) t r a n s i t i o n s , s i n c e t h e ( K - L , ) r a d i a t i v e 2 a i 3 1 

t r a n s i t i o n i s f o r b i d d e n b y t h e e l e c t r i c d i p o l e s e l e c t i o n 
* 

r u l e , M = ± 1 . T h e n o n r a d i a t i v e s h i f t s o c c u r b y m e a n s o f 

t h e A u g e r t r a n s i t i o n s K - L . L . a n d K - L . X , w h e r e X r e f e r s t o a n 

o u t e r s h e l l e l e c t r o n (M, N , . . . ) , a n d r e s u l t i n a d o u b l y -

i o n i z e d a t o m . 

T h e v e r y u s e f u l q u a n t i t y , n_. T , t h e n u m b e r o f L . 
1 

s u b s h e l l v a c a n c i e s p r o d u c e d i n t h e f i l l i n g o f a K - s h e l l 

v a c a n c y , i s g i v e n b y t h e f o l l o w i n g r e l a t i o n s : 

n K L i = (1"V ( 2 1 ( K - L . ^ ) + 1 ( K - L 1 L 2 ) + 1 ( K - L 1 L 3 ) + 1 ( K - I ^ X ) j 
I ( K - L L ) + 1 ( K - L X ) + 1 ( K - X Y ) 

( 5 2 ) 

n KL : 

V ( Ka 2

) 

K K ) 

(1-V f 2 1 ( K - L 2 L 2 ) + 1 ( K - L 1 L 2 ) + 1 ( K - L ^ ) + 1 ( K - I ^ X ) 1 

I ( K - L L ) + 1 ( K - L X ) + 1 ( K - X Y ) 
( 5 3 ) 

T h e r a d i a t i v e K - L 1 t r a n s i t i o n i n t e n s i t y i s f i n i t e d u e t o 

m a g n e t i c d i p o l e a d m i x t u r e b u t i s o f n e g l i b l e i n t e n s i t y ( 1 0 ) . 
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n °LL_ + 
K L 3 = 

KK) 
f 2 1 ( K - L 3 L 3 ) + 1 ( K - L 1 L 3 ) + 1 ( K - L ^ ) + 1 ( K - L ^ ) 1 I ( K - L L ) + 1 ( K - L X ) + 1 ( K - X Y ) 

( 5 4 ) 

w h e r e I ( . . ) r e p r e s e n t s t h e i n t e n s i t y o f t h e x - r a y o r A u g e r 

t r a n s i t i o n s h o w n i n p a r e n t h e s i s ; X a n d Y r e f e r t o s h e l l s 

h i g h e r t h a n t h e L s h e l l (M, N , . . . ) a n d I ( K ) r e f e r s t o t h e 

t o t a l i n t e n s i t y o f a l l o f t h e K x r a y s (K^ + K^) . C a l c u l a 

t i o n s o f n_. T c a n b e f o u n d i n Rao e t a l . ( 9 5 ) a n d B a m b y n e k 

KL. 

e t a l . ( 1 5 ) . 

3 . 1 . 5 V a c a n c y C r e a t i o n a s P r e s e n t l y U s e d 

C r e a t i o n o f a t o m i c v a c a n c i e s b y r a d i o a c t i v e d e c a y 

p r o c e s s e s i s c h o s e n f o r t h e p r e s e n t w o r k . T h e L - s u b s h e l l 

v a c a n c i e s a r e p r o d u c e d i n d i r e c t l y f r o m r a d i a t i v e v a c a n c y 

s h i f t s , i . e . , t h e K a n d K r a d i a t i v e t r a n s i t i o n s . T h i s 

m e t h o d p r o v i d e s a n a d e q u a t e n u m b e r o f v a c a n c i e s w i t h o u t t h e 

p r o b l e m s o f s c a t t e r i n g a n d s e l f - a b s o r p t i o n w h i c h a r e i n h e r e n t 

i n t h e f l u o r e s c e n t e x c i t a t i o n m e t h o d . I n a d d i t i o n , t h e f a t e 

o f i n d i v i d u a l s u b s h e l l v a c a n c i e s c a n b e s t u d i e d . T h e K 

ai 
a n d K^ x r a y s e f f e c t i v e l y " t a g " L^- a n d L - s u b s h e l l 

v a c a n c i e s , r e s p e c t i v e l y . 

3 . 2 Summary o f E x p e r i m e n t a l M e t h o d s o f M e a s u r i n g 

L - S u b s h e l l Y i e l d s 

T h e m e t h o d s u s e d f o r m e a s u r i n g L - s h e l l y i e l d s f a l l 
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i n t o t w o b a s i c t e c h n i q u e s : S i n g l e s - s p e c t r u m m e t h o d s a n d 

c o i n c i d e n c e m e t h o d s . I n a d d i t i o n t o t h i s d i s t i n c t i o n , t h e 

m e t h o d s c a n b e c l a s s i f i e d i n t o h i g h o r l o w r e s o l u t i o n 
* 

t e c h n i q u e s . 

3 . 2 . 1 S i n g l e s M e t h o d s 

T h e s i n g l e s m e t h o d r e l i e s o n t h e a b i l i t y t o m e a s u r e 

t h e i n t e n s i t y o f a d e s i g n a t e d x - r a y e m i s s i o n . W i t h l o w 

r e s o l u t i o n , m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s (u i T ) a r e 
Li 

m e a s u r e d b y r e l a t i n g t h e t o t a l n u m b e r o f L x r a y s ( I T V ) o r 

t h e t o t a l n u m b e r o f L - A u g e r e l e c t r o n s ( I T a ) t o s o m e o t h e r 

e v e n t t h a t c a n b e n o r m a l i z e d t o a k n o w n p r i m a r y v a c a n c y 

d i s t r i b u t i o n . S u c h n o r m a l i z i n g e v e n t s a r e f r e q u e n t l y K x 

r a y s ( 3 1 , 9 6 - 1 0 0 ) , a l t h o u g h o t h e r p o s s i b i l i t i e s e x i s t ( e . g . 
* 

H i g h r e s o l u t i o n i n t h e p r e s e n t c o n t e x t m e a n s t h a t f o r K x 

r a y s t h e K a n d K l i n e s a r e r e s o l v e d , a n d t h a t f o r L x 

r a y s t h e p r i n c i p a l x - r a y t r a n s i t i o n s f e e d i n g v a c a n c i e s i n 

t h e L ^ , 1 a n d L^ s u b s h e l l s a r e r e s o l v e d , i . e . , t h e L ^ , 

L ^ , a n d L^ x r a y s . Common h i g h r e s o l u t i o n x - r a y d e t e c t o r s 

i n c l u d e m o d e r n G e ( L i ) , G e ( H P ) ( i . e . , h i g h p u r i t y g e r m a n i u m ) . 

S i ( L i ) , a n d c r y s t a l d i f f r a c t i o n s p e c t r o m e t e r s . Low 

r e s o l u t i o n i n t h e p r e s e n t c o n t e x t m e a n s f o r K x r a y s t h a t 

o n l y a n d a r e r e s o l v e d w h i l e t h e m a j o r L x - r a y 

t r a n s i t i o n s a r e n o t r e s o l v e d ( i . e . , L ^ , L ^ , a n d L^ x r a y s 

a r e a n u n r e s o l v e d m u l t i p l e t ) . Common l o w r e s o l u t i o n x - r a y 

d e t e c t o r s i n c l u d e N a l ( T l ) ( i . e . , t h a l l i u m a c t i v a t e d s o d i u m 

i o d i d e ) s c i n t i l l a t o r s a n d o l d e r G e ( L i ) a n d S i ( L i ) s e m i 

c o n d u c t o r d e t e c t o r s . 
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* 

L - s h e l l c o n v e r s i o n e l e c t r o n s o r y r a y s ) . 

I t i s a l s o p o s s i b l e t o c o u n t b o t h t h e L - A u g e r 

e l e c t r o n s a n d t h e L x r a y s t o o b t a i n t h e t o t a l n u m b e r o f L -
s h e l l v a c a n c i e s ( 1 0 1 - 1 0 3 ) , c a L = I

L X
/ / ^ I L X + I L A ) * 

W i t h h i g h r e s o l u t i o n i t i s p o s s i b l e t o d e t e r m i n e L -

s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s a n d / o r C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n 

p r o b a b i l i t i e s . I n e a c h m e a s u r e m e n t i t i s f r e q u e n t l y 

n e c e s s a r y t o a s s u m e c r i t i c a l p a r a m e t e r s w h i c h a r e n o t 

m e a s u r e d w i t h t h e s a m e a p p a r a t u s (26, 3 8 , 3 9 , 8 9 - 9 2 , 1 0 4 ) . 

F o r d e t a i l s a n d e q u a t i o n s , s e e B a m b y n e k e t a l . ( 1 5 ) . S i n g l e s 

m e t h o d s h a v e b e e n a p p l i e d t o t h e l o w - e n e r g y E 2 t r a n s i t i o n 

f e d b y e v e n - e v e n a l p h a - e m i t t i n g h e a v y n u c l e i ( 3 8 , 9 3 , 9 4 ) . 

S i n c e t h i s t e c h n i q u e i s a m o d i f i c a t i o n o f t h e g e n e r a l a-

p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e , i t i s t r e a t e d i n 

S e c t . 3 . 2 . 2 . 3 . 

I n a d d i t i o n t o t h e a b o v e s i n g l e s m e t h o d s , A u g e r -

e l e c t r o n a n d p h o t o e l e c t r o n s p e c t r o s c o p y h a v e b e e n u s e d t o 

o b t a i n q u a l i t a t i v e i n f o r m a t i o n c o n c e r n i n g t h e L
2 ~ L 3 C O S T E R ~ 

When t h e K x r a y s a r e u s e d a s t h e n o r m a l i z i n g e v e n t s , o a L 

i s g i v e n b y : 

S L " " K W ^ I D ^ I I T ) 1 ( 5 5 ) 

w h e r e N__ , m S a n d N _ , m v a r e t h e t o t a l n u m b e r o f K a n d L s h e l l 
K ( l ; i i \ l ; 

v a c a n c i e s , I V V i s t h e i n t e n s i t y o f t h e K x r a y s , a n d a l l 

o t h e r q u a n t i t i e s a r e a s p r e v i o u s l y d e f i n e d . T h e q u a n t i t i e s 
N „ / m v a n d N_ , m v c a n b e c a l c u l a t e d u s i n g e q u a t i o n s g i v e n b y 

K \ i J H \ i ; 
N i x , M c G e o r g e , a n d F i n k ( 9 9 ) . 
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K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y ( f 2 3 ) a t l o w a t o m i c n u m b e r s 

( Z z 3 0 ) ( 7 1 , 1 0 5 ) . S i n c e t h o s e t e c h n i q u e s a r e o n l y 

q u a l i t a t i v e a n d t h e r e s u l t s a r e n o t d i r e c t l y a p p l i c a b l e t o 

t h i s s t u d y , t h e y 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 . 

3 . 2 . 2 C o i n c i d e n c e T e c h n i q u e s 

A K ^ x - r a y s i g n a l s t h e d i r e c t t r a n s f e r o f a n i n i t i a l 

K - s h e l l v a c a n c y t o t h e s u b s h e l l . W h e n t h e L x - r a y s 

r e s u l t i n g f r o m t h e r a d i a t i v e f i l l i n g o f t h i s s e c o n d a r y L ^ -

s u b s h e l l v a c a n c y a r e d e t e c t e d i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e K 

x r a y , i t i s p o s s i b l e t o e x a m i n e t h e K - L ^ t r a n s i t i o n 

s e p a r a t e l y f r o m o t h e r t r a n s i t i o n s l e a d i n g t o L x - r a y e m i s s i o n . 

S i m i l a r l y , a K ^ x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e s e p a r a t e s e v e n t s 

r e l a t i n g t o t h e L 2 s u b s h e l l , s i n c e t h e K ^ x r a y r e p r e s e n t s 

t h e K - L 2 v a c a n c y t r a n s f e r . B e c a u s e t h e e l e c t r o m a g n e t i c 

r a d i a t i v e t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y i s e s s e n t i a l l y z e r o f o r 

K - L 1 ( l s -*• 2 s ) t r a n s i t i o n s , t h e r e i s n o K x r a y e m i t t e d w h i c h 

c a n s e r v e a s a s i g n a l f o r c r e a t i o n o f a n s u b s h e l l v a c a n c y . 

I n t h i s c a s e , o n e m a y , i n t h e r a d i o a c t i v e gamma d e c a y o f 

c e r t a i n n u c l i d e s , u s e t h e L . ^ - c o n v e r s i o n e l e c t r o n t o s i g n a l 

c r e a t i o n o f L ^ - s u b s h e l l v a c a n c i e s , a n d e x a m i n e i n c o i n c i d e n c e 

t h e r e s u l t i n g L x r a y s . T h u s , b y a p p r o p r i a t e c o i n c i d e n c e 

g a t i n g ( i n v o l v i n g K ^ o r K ^ x r a y s o n C e

L j e l e c t r o n s ) , i t 

i s p o s s i b l e w i t h p r e s e n t d e t e c t o r r e s o l u t i o n t o s e p a r a t e 

f r o m t h e t o t a l e m i s s i o n o f L x r a y s t h o s e a r i s i n g f r o m e a c h 

o f t h e t h r e e L s u b s h e l l s a n d t o i n v e s t i g a t e t h e m i n d i v i d u a l l y . 

T h e c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e w a s f i r s t u s e d t o i s o l a t e 
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L - s h e l l v a c a n c i e s b y L a z a r a n d L y o n i n 1 9 5 8 ( 2 7 ) . S i n c e 

t h a t t i m e many a d v a n c e s i n t e c h n i q u e a n d e q u i p m e n t ( 3 0 , 3 3 , 

3 7 , 1 0 6 ) h a v e p e r m i t t e d t h e s t u d y o f i n d i v i d u a l s u b s h e l l 

v a c a n c i e s a n d t h u s t o m e a s u r e d i r e c t l y L - s u b s h e l l q u a n t i t i e s . 

I n t h e f o l l o w i n g s e c t i o n s e a c h c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e i s 

d i s c u s s e d i n d e t a i l . 

3 . 2 . 2 . 1 X-Ray—L X - R a y C o i n c i d e n c e s . T h e i n f o r m a 

t i o n o n t h e L s h e l l s t h a t c a n b e o b t a i n e d d e p e n d s o n t h e 

r e s o l u t i o n o f t h e d e t e c t o r s u s e d . I f l o w - r e s o l u t i o n d e t e c t o r s 

a r e u s e d t o o b s e r v e b o t h K a n d L x r a y s , o n l y a m e a n y i e l d 

( i . e . , 0) ) c a n b e d e t e r m i n e d : 
K L 

J L ( K o ) " % \ L ( 5 6 ) 

w h e r e I , R * i s t h e i n t e n s i t y o f L x r a y s i n c o i n c i d e n c e 
a 

w i t h K^ x r a y s p e r u n i t t i m e a n d C^ i s t h e c o u n t i n g r a t e o f 

K^ x - r a y g a t i n g e v e n t s . 
* 

When K a n d K a r e r e s o l v e d , b u t L x r a y s a r e n o t a i a 2 

r e s o l v e d , a n d c a n b e m e a s u r e d : 

Z L ( K ) = 4 " 3 < 5 7 ) 

Oil 0L1 

J L ( K ) " °K V 2 " C K < w 2 + f 2 3 w 3 > ( 5 8 ) 

x a 2 a 2 a 2 

T h e K^ x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e i n w h i c h K a n d 

K a r e r e s o l v e d w i l l b e d e n o t e d a s t h e K x - r a y - L x - r a y 
a 2 a i f 2 

c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e . 
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E x p e r i m e n t s w h i c h r e s o l v e K , K , a n d t h e L x r a y s 
Oi i Oi 2 

i n t o g r o u p s w h i c h c o r r e s p o n d t o t r a n s i t i o n s t o t h e 1 ^ , L 2 , 

a n d s u b s h e l l s a r e c a p a b l e o f d e t e r m i n i n g / w ^ ' a n < ^ ^ 2 3 

T h e a p p r o p r i a t e e q u a t i o n s a r e : 

^ - X F K ) = C K F L

 u 2 « 5 9 ) 

Oi 2 CX 2 

ZL3-X(K ) - 4a <*3 ( 6 0 ) 

Oi i Oi i 

a n d 

-̂x̂ /̂ -̂x̂ ,̂ - /c£ )f23 (61) 

o r 

I K ( L 3 - X ) / : C K ( L 3 - X ) " ( C K / C K ) f 2 3 ( 6 2 ) 

Cl2 Oil 012 Oil 

w h e r e C„ , C , e t c . , a r e t h e s i n g l e s c o u n t i n g r a t e s ; 
•K K 
Oil Ct 2 

o t h e r s y m b o l s a r e a s p r e v i o u s l y d e f i n e d . 

3 . 2 . 2 . 2 C o n v e r s i o n - E l e c t r o n — L X - R a y C o i n c i d e n c e . 

T h e d e t e c t i o n o f c o n v e r s i o n e l e c t r o n s (Ce ) c a n b e u s e d t o 

s i g n a l v a c a n c i e s i n t h e L s h e l l o r s u b s h e l l i f t h e 

r e s o l u t i o n o f t h e i n s t r u m e n t i s s u f f i c i e n t . T h e L ^ - s u b s h e l l 
* 

c o n v e r s i o n e l e c t r o n e n e r g y (E^ - ) i s c h a r a c t e r i s t i c o f t h e 
c e L . 

1 

L. s u b s h e l l . 
1 

* 
E_ - = E - B T w h e r e E i s t h e n u c l e a r t r a n s i t i o n e n e r g y 

Ce y L . Y 
L i 1 

( i . e . , Y ~ r a Y e n e r g y ) a n d B L i s t h e L ^ - s u b s h e l l b i n d i n g 
e n e r g y . i 



T h i s t e c h n i q u e w a s u s e d b y B o y e r a n d B a r a t ( 1 0 7 ) t o 

o b t a i n a m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d f o r Z = 9 1 . T h e 

r e s u l t s w e r e g i v e n b y t h e r e l a t i o n : 

I = C ( 6 3 ) 

W o o d e t a l . ( 1 0 8 ) a n d R a o e t a l . ( 3 7 ) p e r f o r m e d a d d i t i o n a l 

m e a s u r e m e n t s u s i n g a c o o l e d S i ( L i ) x - r a y s p e c t r o m e t e r t o 

d e t e c t t h e L - s h e l l c o n v e r s i o n e l e c t r o n s . R e s u l t s f o r t h e 

L s u b s h e l l w e r e o b t a i n e d u s i n g L 0 - a n d L ^ - s u b s h e l l i n f o r m a -

R e c e n t l y , C a m p b e l l e t a l . ( 1 0 6 ) u s e d t h i s m e t h o d t o 

o b t a i n L 2 ~ a n d L 3 ~ s u b s h e l l r e s u l t s f o r Z = 8 8 a n d 9 4 . A 

T T / 2 3 s p e c t r o m e t e r w a s u s e d t o s e l e c t t h e i n d i v i d u a l L 2 ~ 

a n d L ^ - s u b s h e l l c o n v e r s i o n e l e c t r o n s f r o m l o w - e n e r g y E 2 

t r a n s i t i o n s ( t h e p a r e n t s w e r e h i g h - Z e v e n - e v e n a e m i t t e r s ) . 

E q s . ( 5 9 - 6 1 ) a p p l y i n t h i s c a s e e x c e p t t h a t t h e a n d 

g a t e s a r e r e p l a c e d b y C e , a n d C e 7 g a t e s , r e s p e c t i v e l y . 

I 1 3 Liz 

T h i s m e t h o d h a s w i d e a p p l i c a b i l i t y i n t h e h i g h - Z r e g i o n a n d 

i s p o t e n t i a l l y v e r y p r e c i s e . I t i s a v a s t l y s u p e r i o r 

a l t e r n a t e t o t h e a - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 

( 3 9 ) ( s e e S e c t . 3 . 2 . 2 . 3 ) . 

* 
N o r e l i a b l e s u b s h e l l y i e l d s w e r e o b t a i n e d s i n c e t h e L -
c o n v e r s i o n e l e c t r o n s p e c t r u m w a s n o t r e s o l v e d b y t h e i r 
e l e c t r o s t a t i c s p e c t r o m e t e r . ( T h e q u a n t i t i e s w 2 a n d a > 3 w e r e 

c a l c u l a t e d u s i n g t h e e r r o n e o u s a s s u m p t i o n t h a t f 2 3 = 0 a n d 

a s s u m i n g a r a t i o o f a T / a T ) . 

t i o n d e r i v e d f r o m K x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e s . 
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3 . 2 . 2 . 3 a - P a r t i c l e — L X - R a y C o i n c i d e n c e s . M u c h w o r k 

h a s b e e n d o n e u s i n g L x - r a y s p e c t r a g a t e d b y a n a p a r t i c l e 

w h i c h f e e d s a c o n v e r t e d E 2 g a m m a t r a n s i t i o n i n t h e d a u g h t e r 

a t o m ( 2 6 , 8 9 - 9 2 ) , o r t h e s i n g l e s a d a p t a t i o n o f t h i s 

t e c h n i q u e ( 3 8 , 9 3 , 9 4 ) , a t h i g h a t o m i c n u m b e r s . T h i s 

t e c h n i q u e i s b a s e d o n t h e f a c t t h a t m a n y e v e n - e v e n a - e m i t t i n g 

n u c l e i w i t h Z 1 8 6 d e c a y p r e d o m i n a n t l y t o t h e f i r s t e x c i t e d 

s t a t e ( 2 + ) o f t h e d a u g h t e r . T h i s s t a t e i s a p p r o x i m a t e l y 5 0 

k e V a b o v e t h e g r o u n d s t a t e a n d c a n n o t c o n v e r t i n t h e K s h e l l , 

s i n c e K - s h e l l b i n d i n g e n e r g y i s a p p r o x i m a t e l y 1 0 0 k e V . S u c h 

n u c l e a r t r a n s i t i o n s a r e c l a s s i f i e d a s e l e c t r i c q u a d r u p o l e 

( 2 + 0 + ) t r a n s i t i o n s ( E 2 ) a n d h a v e a r a t i o o f c o n v e r s i o n 

c o e f f i c i e n t s ( a . :a T :a_ ) o f a p p r o x i m a t e l y 3 : 1 0 4 : 9 6 , a n d 

L i l i 2 1 J 3 

t h u s t h e s e t r a n s i t i o n s p r o v i d e a s o u r c e o f e s s e n t i a l l y p u r e 

L 2 a n d v a c a n c i e s . O w i n g t o t h e h i g h a t o m i c n u m b e r s o f 

t h e r a d i o a c t i v e n u c l i d e s ( Z 1 8 6 ) u s e d , s e m i c o n d u c t o r 

d e t e c t o r s c a n r e s o l v e t h e L x - r a y g r o u p s f i l l i n g t h e L 2 o r 

s u b s h e l l s . 

T h e s u b s h e l l y i e l d s f 2 3 a n d & o 2 a r e g i v e n b y t h e 

f o l l o w i n g e q u a t i o n s ( a s s u m i n g t h a t v a c a n c i e s a r e 

n e g l i g i b l e ) : 

f 2 3 = ( V a J 3 ) F 3 " C 3 ( 6 4 ) 

0 3 2 = F ( l + C ^ ) / { [ a L / ( l + a T ) ] [ 1 + P ^ ] } ( 6 5 ) 

w h e r e : 
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c: • - N 3 / N 2 = ( 6 6 ) 

F = I L ( a ) / C a / C a - W 2 N 2 + w 3 ( N 3 + f 2 3 N 2 > ( 6 7 ) 

3 - ZL/XL2 " 0 ) 3 ( N 3 + f 2 3 N 2 ) / ( 0 ) 2 N 2 ) ( 6 8 ) 

T h e a b o v e n o t a t i o n i s t h a t g i v e n b y R o s s e t a l . ( 1 0 9 ) a s 

m o d i f i e d b y S a l g u e r o e t a l . ( 2 6 ) . 

T h i s t e c h n i q u e h a s t h e s e v e r e l i m i t a t i o n t h a t a v a l u e 

f o r oo 3 m u s t b e a s s u m e d i n o r d e r t o c a l c u l a t e f 2 3 a n d a> 2 . 

T h e a t t a i n a b l e a c c u r a c y i n f 2 3 i s l i m i t e d , s i n c e f 2 3 i s t h e 

s m a l l d i f f e r e n c e o f t w o l a r g e t e r m s [ i . e . , (D^/U)^) ~ 1 . 0 5 ; 

z 0 . 9 0 ] . 

A m o d i f i c a t i o n o f t h i s t e c h n i q u e c a n b e u s e d t o d e r i v e 

o ) ^ , a ) 2 , a n d c o 3 i f v a l u e s f o r f ^ j a r e a s s u m e d ( 9 3 , 9 4 ) . I n 

t h i s t e c h n i q u e , t h e s i n g l e s i n t e n s i t i e s o f t h e L x r a y s a n d 

t h e E2 y r a y s a r e m e a s u r e d a t h i g h r e s o l u t i o n , a n d a b s o l u t e 

L - s u b s h e l l c o n v e r s i o n c o e f f i c i e n t s ( a T , a T , a n d a T ) a s 
•L l Li2 •lj 3 

w e l l a s f ^ j v a l u e s a r e t a k e n f r o m t h e l i t e r a t u r e i n o r d e r t o 

d e r i v e w ^ , O J 2 , a n d w^- T h e e q u a t i o n s w h i c h r e l a t e t h e s e 

q u a n t i t i e s a r e : 

1 " Z L / n l 
( 6 9 ) 

2 = T L 2

/ n 2 
( 7 0 ) 

a n d 



5 0 

"3 - W a 3 ( 7 1 ) 

w h e r e 

ni = s «Ll <72) 

n 2 - X

Y < a L 2

+ f 1 2 a L I

> ( 7 3 ) 

a n d 

n 3 = I

Y

[ a L 3

+ f 2 3 a L 2

+ ( f 1 3 + f 1 2 f 2 3 ) a L 1

] ( 7 4 ) 

T h e l i m i t a t i o n o f t h i s m e t h o d l i e s i n i t s d e p e n d e n c e 

o n a b s o l u t e L - s u b s h e l l c o n v e r s i o n c o e f f i c i e n t s a n d , t o a 

l e s s e r d e g r e e , o n i t s d e p e n d e n c e o n t h e C o s t e r - K r o n i g y i e l d s , 

s i n c e t h e r e s u l t s a r e n o t s t r o n g l y d e p e n d e n t o n t h e l a t t e r . 

3 . 2 . 2 . 4 y-Ray—L X - R a y C o i n c i d e n c e . A y ~ r a y g a t e d L 

x - r a y s p e c t r u m c a n y i e l d a t o m i c i n f o r m a t i o n ( O K ' S a n d f ^ _ . ' s ) 

w h e n t h e g a t i n g y r a y i s p r e c e d e d o r f o l l o w e d b y a n u c l e a r 

t r a n s i t i o n c r e a t i n g K- o r L - s h e l l v a c a n c i e s . I t s h o u l d b e 

n o t e d t h a t t h e p r i m a r y L - s h e l l v a c a n c y d i s t r i b u t i o n w i l l b e 

t h e w e i g h t e d sum o f t h e p r i m a r y L - s h e l l v a c a n c y d i s t r i b u t i o n s 

o f a l l t h e p r o m p t n u c l e a r e v e n t s p r e c e d i n g a n d f o l l o w i n g t h e 

Y t r a n s i t i o n ( n u c l e a r c a s c a d i n g ) . T h u s u s e f u l L - s u b s h e l l 

i n f o r m a t i o n i s u s u a l l y d e r i v e d f r o m y r a y s w h i c h a r e p r e c e d e d 

o n l y b y a s i n g l e , p r o m p t n u c l e a r e v e n t ( f r e q u e n t l y e l e c t r o n 

c a p t u r e ) ( 1 1 0 - 1 1 1 ) , o r f o l l o w e d o n l y b y a s i n g l e , p r o m p t 

n u c l e a r e v e n t ( f r e q u e n t l y , a y r a y ) ( 1 0 8 ) . T h e c o i n c i d e n c e 
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i n t e n s i t y p e r u n i t t i m e I L ( y ) 
i s r e l a t e d t o t h e mean L - s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d (<o ) a s f o l l o w s : 

I T > N = C a) p T L ( y ) Y L * L ( 7 5 ) 

w h e r e C 1 i s t h e c o u n t i n g r a t e i n t h e y - r a y g a t e and p = P + 
Y L Li 

n, P v , (P and P a r e t h e L and K c a p t u r e p r o b a b i l i t i e s , 

r e s p e c t i v e l y ) f o r t h e c a s e o f e l e c t r o n c a p t u r e a n d p T = 

a L / ( l + a T ) + n R L a K / ( l + a T ) f o r y t r a n s i t i o n s . U s e f u l L -

s u b s h e l l i n f o r m a t i o n c a n b e d e r i v e d when t h e v a c a n c i e s a r e 

p r e d o m i n a n t l y c o n f i n e d t o a s i n g l e s u b s h e l l . T h i s c o n d i t i o n 

i s f u l f i l l e d f o r c e r t a i n c l a s s e s o f p u r e L c a p t u r e and 

c e r t a i n c l a s s e s o f p u r e L - s h e l l c o n v e r s i o n . 

3 . 2 . 2 . 5 M X-Ray—L X - R a y C o i n c i d e n c e . I n t h i s 

t e c h n i q u e t h e r a t i o o f M x r a y s i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e L 2 ~ 

t r a n s i t i o n t o t h e M x r a y s i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e L^-K^ ^ 

t r a n s i t i o n s a r e o b s e r v e d . F r o m t h a t r a t i o , f 2 3 i s c a l c u l a t e d 
* 

u s i n g t h e f o l l o w i n g r e l a t i o n : 

• M ( L 2 - N 4 , 5 > . 
CVN4,5 

c 1 

n 2 f 2 3 ( l - R 2 ) 

n 2 f 2 3 + n 3 

^ 5 
M 

( 7 6 ) 

w h e r e 

I t s h o u l d b e n o t e d t h a t e q . ( 7 6 ) i s t h e o n l y o n e w h i c h 

- M M 

c o n t a i n s M - s h e l l q u a n t i t i e s ( i . e . , v 4 5 and v 4 ) ; a l l o t h e r 

q u a n t i t i e s a r e L - s h e l l q u a n t i t i e s . 
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n 2 = a L 2 / ( l + a T ) ( 7 7 ) 

n 3 = ° L , / ( 1 + ° T ) ( 7 8 ) 

*2 = V v ' V v ' S V ™ 
M - M 

a n d a n d 5 a r e t h e m e a n s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d 

a n d a w e i g h t e d a v e r a g e o f m e a n a n d m e a n s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d s , r e s p e c t i v e l y . F o r f u r t h e r d e f i n i t i o n s 

o f M - s h e l l q u a n t i t i e s , s e e B a m b y n e k e t a l . ( 1 5 ) . 

F r o m e q . ( 7 6 ) o n e c a n s e e t h a t i t i s n e c e s s a r y t o 

a s s u m e a v a l u e o f R 2 f r o m t h e o r y , s i n c e t h e e n e r g y o f t h e 

I ^ - L ^ M C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n i s v e r y l o w , a n d i t h a s n o t 

b e e n o b s e r v e d a t h i g h Z . T h i s a s s u m p t i o n i n t r o d u c e s a 

l a r g e u n c e r t a i n t y i n t o t h e v a l u e o f f^2 u s i n 9 t h i s m e t h o d . 

I n a d d i t i o n , t h i s m e t h o d i s n o t a p p l i c a b l e w h e n t h e I ^ - L ^ M 

t r a n s i t i o n s a r e e n e r g e t i c a l l y f o r b i d d e n , s i n c e t h e t e r m 

( 1 - R 2 ) i s t h e n z e r o . I t s h o u l d b e n o t e d t h a t t h e p r i m a r y 

p u r p o s e o f t h i s t y p e o f e x p e r i m e n t i s n o t t o d e t e r m i n e t h e 

v a l u e o f f 2 3 ( 1 1 2 ) , b u t t o i n v e s t i g a t e t h e " j u m p i n f 2 3 " a t 

Z > 90 . 

3 . 2 . 2 . 6 K - A u g e r E l e c t r o n — L X - R a y C o i n c i d e n c e s . L x -

r a y s p e c t r a g a t e d b y K - A u g e r e l e c t r o n s g i v e s i n f o r m a t i o n 

* T h i s i n c r e a s e i n f 2 3 ( " j u m p i n f ^ " ) i s d u e t o t h e o n s e t o f 

L 2 - L 3 M 4 5 C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s w h i c h a r e f o r b i d d e n f o r 

30 - Z 5 91 ( i t s h o u l d b e n o t e d t h a t t h e l i m i t s a r e n o t 
e x a c t ) . 
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a b o u t f l u o r e s c e n c e y i e l d s o f d o u b l y i o n i z e d a t o m i c s t a t e s . 

R e s u l t s o f t h i s t y p e o f w o r k i n d i c a t e t h a t L - s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d s a r e n o t m u c h i n f l u e n c e d b y a s i n g l e 

v a c a n c y i n t h e M s h e l l o r h i g h e r s h e l l s , w h e r e a s d o u b l e 

v a c a n c i e s w i t h i n t h e L s h e l l i n c r e a s e t h e f l u o r e s c e n c e y i e l d 

a p p r e c i a b l y ( 4 1 , 1 1 3 , 1 1 4 ) . 

3 . 3 O u t l i n e o f t h e P r e s e n t E x p e r i m e n t a l M e t h o d 

O f t h e p r e v i o u s l y c o n s i d e r e d e x p e r i m e n t a l t e c h n i q u e s 

t h e K x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e a n d t h e C e L ~ -

L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e a r e c a p a b l e o f t h e h i g h e s t 

a c c u r a c y i n d e t e r m i n i n g L ^ - a n d L ^ - s u b s h e l l y i e l d s . A p p l i c a 

t i o n o f t h e C e T — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e i s l i m i t e d b y 

t h e n u m b e r o f a p p r o p r i a t e r a d i o a c t i v e s o u r c e s a n d b y t h e 

a v a i l a b i l i t y o f t h e e l e c t r o n s p e c t r o m e t e r t o d e t e c t t h e 

c o n v e r s i o n e l e c t r o n s . T h e K x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e 
011,2 2 1 

t e c h n i q u e w a s c h o s e n t o t a k e a d v a n t a g e o f t h e a v a i l a b i l i t y 

o f a p p r o p r i a t e r a d i o a c t i v e s o u r c e s a n d o f h i g h r e s o l u t i o n 

S i ( L i ) a n d G e ( H P ) d e t e c t o r s ( s e e S e c t . 4 . 2 ) . 

I n t h e p r e s e n t l y u s e d x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e 

t e c h n i q u e , t h e K x r a y s a r e d e t e c t e d u s i n g a G e ( H P ) x - r a y 

d e t e c t o r w h i l e t h e L x r a y s a r e d e t e c t e d i n a S i ( L i ) x - r a y 

d e t e c t o r ( s e e S e c t . 4 . 2 ) . T h e G e ( H P ) d e t e c t o r i s u s e d t o 

d e t e c t K x r a y s s i n c e t h e s e d e t e c t o r s h a v e a h i g h e f f i c i e n c y 

a n d g o o d r e s o l u t i o n i n t h e K x - r a y r e g i o n p e r t i n e n t t o t h i s 

w o r k ( i . e . , 60 - 1 0 0 k e V ) . A S i ( L i ) d e t e c t o r w a s c h o s e n a s 

t h e L x - r a y d e t e c t o r s i n c e s u c h d e t e c t o r s h a v e a f a i r l y 
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s l o w l y v a r y i n g e f f i c i e n c y e n e r g y r e s p o n s e i n t h e L x - r a y 

r e g i o n s t u d i e d i n t h i s w o r k ( i . e . , 9 - 2 2 k e V ) . 

A l l e v e n t s w h i c h a r e d e t e c t e d i n t h e Ge(HP) d e t e c t o r 

a n d c o r r e s p o n d t o t h e e n e r g y o f a x r a y o r a K a x r a y 

a r e i n d i v i d u a l l y r e c o r d e d . S u c h e v e n t s a r e t e r m e d g a t e 

c o u n t s o r g a t e e v e n t s ( s e e F i g . 2 ) . T h e g a t e c o u n t s y i e l d 

t h e q u a n t i t i e s a n d C£ [ s e e e q s . ( 5 7 - 6 2 ) ] , a f t e r 
a 2 ai 

c o r r e c t i o n s f o r s p u r i o u s e v e n t s ( s e e S e c t s . 3 . 2 . 2 . 1 , 3 . 3 . 1 , 

a n d 3 . 3 . 3 ) . T h e L x - r a y e v e n t s w h i c h a r e d e t e c t e d i n t h e 

S i ( L i ) d e t e c t o r i n c o i n c i d e n c e w i t h a K o r K e v e n t a r e 

r e c o r d e d . E v e n t s f o l l o w i n g a p u l s e a r e r e c o r d e d 

s e p a r a t e l y f r o m e v e n t s f o l l o w i n g a p u l s e . T h e L x - r a y 

e v e n t s a r e r e c o r d e d a s a s p e c t r u m . T h e L x - r a y s p e c t r u m 

t h u s r e c o r d e d i s t e r m e d t h e c o i n c i d e n c e s p e c t r u m ( s e e F i g . 3 ) . 

T h e s e s p e c t r a a r e a n a l y z e d t o o b t a i n t h e i n t e n s i t y o f t h e L 

x r a y s w h i c h f i l l a p a r t i c u l a r L s u b s h e l l ( i . e . , t h e 
q u a n t i t i e s I T v a n d I_ / T_ s e e S e c t . 3 . 2 . 2 . 1 ) . L 2 - X ( K ) L3 - X ( K ) a 2 a i 
c o r r e c t i o n s f o r s p u r i o u s e v e n t s i n t h e c o i n c i d e n c e s p e c t r u m 

m u s t b e m a d e b e f o r e t h e q u a n t i t i e s I T v , v , a n d I_ v t v N L 2 - X ( K ) L 3 " - X ^ K ; a 2 ai 
a r e d e t e r m i n e d ( s e e S e c t . 3 . 3 . 2 ) . I n s u m m a r y , e q s . ( 5 9 - 6 2 ) 

h a v e b e e n u s e d t o c a l c u l a t e t h e r e s u l t s a f t e r c o r r e c t i o n s 

h a v e b e e n made f o r s p u r i o u s e v e n t s i n t h e g a t e a n d i n t h e 

c o i n c i d e n c e s p e c t r u m ; f o r a n g u l a r c o r r e l a t i o n e f f e c t s ; a n d 

f o r e f f i c i e n c y . T h e p r i n c i p l e s o f t h e s e c o r r e c t i o n s a r e 

g i v e n i n S e c t s . 3 . 3 . 1 a n d 3 . 3 . 2 . 



Channel number 
F i g u r e 2 . T h e P h o t o n S p e c t r u m o f t h e E q u i l i b r i u m Am - N p S o u r c e S h o w i n g t h e 

P u K X R a y s . [ N o t e t h e a b s e n c e o f K x - r a y l i n e s a t 9 7 . 0 6 , 1 0 1 . 0 5 , 
a n d 1 1 3 . 8 k e V c h a r a c t e r i s t i c o f n e p t u n i u m . T h e s h a d e d a r e a s i n d i c a t e 
t h e g a t e s e t t i n g s a n d e n e r g i e s a r e g i v e n i n k e V . T h i s f i g u r e i s f r o m 
R e f . ( 7 3 ) b a s e d o n t h e p r e s e n t w o r k . ] 
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250 275 

CHANNEL NUMBER 

F i g u r e 3 . P u L X R a y s i n C o i n c i d e n c e w i t h K a n d K X - R a y 
Ot i GL 2 

2 4 3 2 3 9 
G a t e P u l s e s f r o m t h e E q u i l i b r i u m Am - N p 
S o u r c e . [The L x - r a y c o i n c i d e n c e s p e c t r a g a t e d 
b y p u l s e s f r o m t h e a n d K g a t e s a r e d e s i g n a t e d 
b y L(K^ ) a n d L ( K ^ ) , r e s p e c t i v e l y . ] 
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3.3,1 Spurious Events in the Gate Counting Rate 

The experimental gate counting rate C^(E) is due to 

"true" events C 1 and spurious events C 1 ( I ) , [C'(E) = C + 
g g g g 

C^(I)]. The latter are due to escape peaks, Compton 

scattering, degraded pulses from higher energy events 

("tailing"), and unresolved lines. Such spurious events 

may be corrected for by fitting a single line of similar 

photon energy to each line which interfers with the gate and 

estimating its contribution to the gate. In the present 

experiments, the tailing of K into K , of L Q into L , the 

incomplete resolution of L and L , of L and L Q , and of K 
c n a ot p a i 

* 
and K , and the escape of silicon K and K Q x rays (this 

Ot 2 Ot p 

is a negligible effect) (115) are the major sources of 

impurities in the gates. 

The correction for incomplete resolution of L and 
ot 

x-ray groups is not generally made by line fitting 

techniques, but when L & is used for the gate the correction 

is made by using the following equation: C K (L +kL ) 
c / V " " C K ' \ ) ̂ 2 3 + k < V » 3 > < V S - ) 3 ( 8 0 ) 

K a i ( L a + k V 0 1 2 a i 

where S is the radiative branching ratio of the L2"~ Ml x ~ r a y 

*If in the interaction of a x ray (at Z z 60) a silicon 
or x ray escapes, the event will be observed along 

with the x rays. 
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t r a n s i t i o n (S = I T / I _ v ) ; S i s t h e r a d i a t i v e b r a n c h i n g ri L 3 - X ct 

r a t i o o f t h e L 0 - M „ c x - r a y t r a n s i t i o n (S = I T / I T v ) ; 
J 4 , D a L 3 - X 

C K (L +kL ) a n c ^ C K (L +kL ) a r e t * i e c ° i n c i d e n c e c o u n t i n g 
« 2 a n a i a n 

r a t e s ; C a n d C a r e t h e s i n g l e s c o u n t i n g r a t e s ; a n d k i s 
K a 2

 K a x 

t h e f r a c t i o n o f L x - r a y e v e n t s w h i c h a r e i n c l u d e d i n t h e 

L g a t e . V a l u e s o f S a n d S c a n b e o b t a i n e d f r o m t h e w o r k a ^ n a 

o f S c o f i e l d ( 1 0 , 5 8 ) . 

3 . 3 . 2 S p u r i o u s E v e n t s i n t h e C o i n c i d e n c e S p e c t r u m 

The s p u r i o u s e v e n t s i n t h e c o i n c i d e n c e s p e c t r u m a r e 
* ** 

a r e s u l t o f c h a n c e c o i n c i d e n c e s , o f n u c l e a r c a s c a d i n g , 

a n d o f c o i n c i d e n c e s f r o m s p u r i o u s e v e n t s i n t h e g a t e . T h e 

s p u r i o u s e v e n t s i n t h e g a t e f a l l i n t o t w o c l a s s e s : ( i ) t h o s e 

w h i c h a r e c o i n c i d e n t w i t h l i n e s i n t h e c o i n c i d e n c e s p e c t r u m 

( s p u r i o u s c o i n c i d e n c e s ) a n d ( i i ) t h o s e w h i c h a r e n o t i n 

c o i n c i d e n c e w i t h l i n e s i n t h e c o i n c i d e n c e s p e c t r u m ( t h e s e 

c a n b e c o n s i d e r e d a s a p a r t o f t h e c h a n c e c o i n c i d e n c e r a t e ) . 

C o r r e c t i o n f o r s p u r i o u s c o i n c i d e n c e s r e q u i r e s a k n o w l e d g e o f 

t h e i n t e n s i t y o f t h e L x r a y s i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e 
* 

C o i n c i d e n c e e v e n t s w h i c h a r e d u e t o t h e d e c a y o f t w o 
s e p a r a t e a t o m s a r e t e r m e d c h a n c e e v e n t s . T h e p r o b a b i l i t y 
o f s u c h a n e v e n t b e i n g r e c o r d e d i s p r o p o r t i o n a l t o t h e 
c o u n t i n g r a t e s ( N 1 , N 2 ) a n d r e s o l v i n g t i m e o f t h e s y s t e m 
( i . e . , t o 2 T N 1 N 2 ) . 

** 
C a s c a d i n g i s a t e r m a p p l i e d t o t h e p r o c e s s i n w h i c h t h e 
g a t e p u l s e d u e t o o n e n u c l e a r e v e n t ( e . g . a n L x r a y f r o m 
e l e c t r o n c a p t u r e ) a n d t h e c o i n c i d e n t s p e c t r a l p u l s e d u e t o 
a n o t h e r n u c l e a r e v e n t ( e . g . a n L x r a y f r o m i n t e r n a l 
c o n v e r s i o n ) a r e i n c o i n c i d e n c e ( c a s c a d e ) . 
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s p u r i o u s e v e n t . T h i s may n e c e s s i t a t e t h e s e t t i n g o f a n o t h e r 

g a t e . T h e s p u r i o u s s p e c t r u m i s s u b t r a c t e d f r o m t h e o b s e r v e d 

t o t a l g a t e s p e c t r u m w i t h a p r o p e r n o r m a l i z i n g f a c t o r ( C ' / C ! ) , 
g i 

w h e r e a n d a r e t h e c o u n t i n g r a t e s o f t h e g a t i n g e v e n t s 

i n t h e g a t e o f i n t e r e s t a n d o f t h e g a t e s e t o n t h e s p u r i o u s 

e v e n t , r e s p e c t i v e l y . 

C o r r e c t i o n s f o r c h a n c e a n d c a s c a d i n g e v e n t s a r e made 

b y u s i n g t h e K Q s u b t r a c t i o n m e t h o d ( 1 1 6 ) . T h e KQ s u b t r a c t i o n 
p P 

m e t h o d i s b a s e d o n t h e f a c t t h a t o n l y c a s c a d e a n d c h a n c e 
e v e n t s a r e i n c o i n c i d e n c e w i t h K Q ( K - M N . . . ) x r a y s . W i t h 

P 

t h i s m e t h o d a g a t e i s s e t o n K 0 ( u s u a l l y K' ) , a n d a l l e v e n t s 
P P I 

i n c o i n c i d e n c e w i t h Kn a r e r e c o r d e d . When t h e K 
3 a i rz 

c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e i s e m p l o y e d , t h e c o i n c i d e n c e 

s p e c t r u m i s s u b t r a c t e d f r o m t h e K a n d K c o i n c i d e n c e ^ a i a 2 

s p e c t r a ( i . e . , L(K ) a n d L(K ) , r e s p e c t i v e l y ) u s i n g n o r m a l -ex i Ot 2 

i z i n g f a c t o r s o f C' / C ' a n d C' / C ' , r e s p e c t i v e l y . When 
oti 3 ot 2 3 

t h e g r o u p i s u s e d a s t h e g a t e , t h e c h a n c e a n d c a s c a d e 

C C i n t e n s i t i e s I K , a n d I R , L . a r e g i v e n b y : 
a i ot ot2 ot 

^ai(v = X > XW/CH (81) 

a n d 

J K (L ) " C K J K f l ( L ) / C K f t

 ( 8 2 ) 

ot2 ot a 2 3 a 3 

w h e r e I „ / T v i s t h e i n t e n s i t y o f K Q e v e n t s i n c o i n c i d e n c e 
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w i t h L x r a y s , a n d C v , C__ , a n d C,. a r e t h e K , K , 
Ci K K . K 0 Ct i Oto 

a i a 2 P 1 

a n d Kg s i n g l e s c o u n t i n g r a t e s , r e s p e c t i v e l y . 
When K a n d K x r a y s a r e u s e d a s g a t e s a n d L a n d 

a i a 2 ^ a 

x - r a y g r o u p s a r e i n c o m p l e t e l y r e s o l v e d , t h e f o l l o w i n g 

e q u a t i o n a p p l i e s , f r o m w h i c h f^^ i s e v a l u a t e d : 

I L +kL (K ) 
a n a 2 

' ( C K / C K ) C f 2 3 + k ( w 3 / u 2 > ( V S a ) ] ( 8 3 ) 

XL +kL (K ) 0 1 2 a i 

a n a i 

3 . 3 . 3 A n g u l a r C o r r e l a t i o n C o r r e c t i o n s 

M o e l l e r i n g a n d J e n s e n ( 1 1 7 ) f i r s t s u g g e s t e d t h a t x -

r a y c a s c a d e s s h o u l d b e a n g u l a r l y c o r r e l a t e d . T h e t h e o r y w a s 

o u t l i n e d b y M o e l l e r i n g a n d J e n s e n ( 1 1 7 ) a n d B a m b u s k i n ( 1 1 8 ) . 

T h i s c o r r e l a t i o n w a s e x p e r i m e n t a l l y v e r i f i e d b y B e s t e ( 1 1 9 ) 

a n d K o n s t a n t i n o v a n d S a z o n o v a ( 1 2 0 ) . 

S i n c e t h i s c o r r e c t i o n i s s m a l l ( 1 5 ) , o n l y t h o s e 

f a c t o r s d i r e c t l y a p p l i c a b l e t o K x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e s 

a r e g i v e n h e r e ; f o r a c o m p l e t e d i s c u s s i o n o f x - r a y a n g u l a r 

c o r r e l a t i o n s , s e e B a m b y n e k e t a l . ( 1 5 ) . 

V a c a n c y c a s c a d e s o f t h e t y p e 1^. -*• I -*• 1 ^ a r e i s o t r o p i c 

( w h e r e î  r e f e r s t o i n i t i a l a n d £ r e f e r s t o f i n a l s p i n s t a t e s , 

r e s p e c t i v e l y ) w h e n I = 1 / 2 ; t h e r e f o r e , a l l K ^ s i / 2 ~ * 2 p 3 / 2 ^ 

1^) x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e s r e s u l t i n a n i s o t r o p i c 

d i r e c t i o n a l c o r r e l a t i o n s a n d r e q u i r e c o r r e c t i o n . When t h e 

d e t e c t o r s a r e o r i e n t e d a t 1 8 0 ° t o e a c h o t h e r , t h i s c o r r e c t i o n 

i s g i v e n b y : 
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Z L . - X ( K ) =
 Xl.-X(K ) / N + A 2 2 F < e > ] (84) 

I A I L A I 

w h e r e I T v , v » a n d 1 ^ _. / T _ » a r e t h e c o r r e c t e d a n d 
j j . - A I * . ; L . - A I * . ) 

1 U I 1 CX I 

u n c o r r e c t e d L . - x r a y s i n c o i n c i d e n c e w i t h K x r a y s , 

r e s p e c t i v e l y ; A 2 2 i s a f u n c t i o n o f t h e a n g u l a r m o m e n t a a n d 

o f t h e m u l t i p o l a r i t i e s o f t h e e m i t t e d r a d i a t i o n s ; A 2 2 i s 

a l s o a p r o d u c t o f A^ t h a t d e p e n d s o n t h e f i r s t t r a n s i t i o n 

o f t h e c a s c a d e a n d o f ^ ( 2 ) *-hat d e p e n d s o n t h e s e c o n d 

t r a n s i t i o n ; a n d f ( 0 ) i s t h e f i n i t e s o l i d a n g l e c o r r e c t i o n 

( 1 5 ) . V a l u e s o f A 2 2 c a n b e t a k e n f r o m e x p e r i m e n t ( 1 5 ) o r 

f r o m t h e o r e t i c a l v a l u e s ( 5 8 ) . 
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CHAPTER IV 

SOURCES AND APPARATUS 

4 . 1 C h o i c e a n d D e s c r i p t i o n o f R a d i o a c t i v e S o u r c e s 

T h e ooT m e a s u r e m e n t s w e r e made i n t h e 4 7 < Z < 6 3 

r e g i o n , s i n c e t h e K a n d K l i n e s a n d t h e L , L0, a n d L * ' cti a 2 a ' $ ' Y 

l i n e s a r e d i f f i c u l t t o r e s o l v e i n t h i s r e g i o n . T h e r e f o r e , 

a n y r e s u l t s ( i . e . , L - s u b s h e l l y i e l d s ) w h i c h r e q u i r e t h e s e 

l i n e s t o b e r e s o l v e d a r e s u b j e c t t o l a r g e u n c e r t a i n t i e s . 

T h e f^^ m e a s u r e m e n t s w e r e made a t Z = 8 0 , 8 1 , a n d 8 2 , 

i n o r d e r t o i n v e s t i g a t e t h e a p p a r e n t d i s c r e p a n c y 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 K g a t i n g m e t h o d a n d t h e L 
a 1 1 2 ot 

g a t i n g m e t h o d ( s e e S e c t . 6 . 3 ) . I n t h i s Z r e g i o n p r o b l e m s 

a s s o c i a t e d w i t h r e s o l v i n g t h e K a n d L x - r a y l i n e s a r e m i n i m a l 

N u c l i d e s f o r t h e 86 < Z < 9 4 r e g i o n w e r e c h o s e n i n 

o r d e r t o i n v e s t i g a t e t h e " jump i n ^ 2 3 " a n c ^ a l s o t o m e a s u r e 

L 2 ~ a n d L ^ - s u b s h e l l y i e l d s i n t h i s r e g i o n . 

T h e i n d i v i d u a l n u c l i d e s c h o s e n f o r t h e ooL o r f 2 3 

a n d / o r oo2 a n d oô  m e a s u r e m e n t s h a v e h a l f - l i v e s i n r a n g e o f 

s e v e r a l d a y s t o s e v e r a l y e a r s . T h e s e n u c l i d e s d e c a y b y 

e l e c t r o n c a p t u r e a n d / o r y t r a n s i t i o n s w h i c h a r e a p p r e c i a b l y 

c o n v e r t e d . T h e e n e r g y o f e i t h e r o f t h e s e p r o c e s s e s i s 

s u f f i c i e n t t o p r o d u c e K - s h e l l v a c a n c i e s . T h e n u c l i d e s h a d 

t o b e a v a i l a b l e e i t h e r b y l o a n f r o m s o m e o t h e r l a b o r a t o r y . 
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b y d i r e c t p u r c h a s e f r o m a v e n d o r , o r b y p r o d u c t i o n i n t h e 

G e o r g i a T e c h R e s e a r c h R e a c t o r . I n a d d i t i o n , t h e n u c l i d e s 

u s e d f o r t h e L - s u b s h e l l m e a s u r e m e n t s m u s t h a v e d e c a y s c h e m e s 

w h i c h p r o d u c e a m i n i m a l a m o u n t o f c a s c a d i n g . I n c e r t a i n 

c a s e s , e s p e c i a l l y i n t h e h i g h - Z r e g i o n , t h i s r e q u i r e m e n t i s 

r e l a x e d , s i n c e f e w s u i t a b l e r a d i o a c t i v e s o u r c e s e x i s t a n d 

a r e d i f f i c u l t t o o b t a i n . D e s c r i p t i o n s o f t h e i n d i v i d u a l 

r a d i o a c t i v e s o u r c e s a n d t h e i r p r e p a r a t i o n a r e g i v e n b e l o w . 

T h i n u n i f o r m s o u r c e s o f P m 1 4 5 , G d 1 5 3 , H g 2 0 3 , A u 1 9 8 , 

207 
a n d B i w e r e p r e p a r e d b y i n s u l i n s p r e a d i n g o f r a d i o -

* 

c h e m i c a l l y p u r e , h i g h s p e c i f i c a c i t i v i t y s o l u t i o n s . T h e 

s o l u t i o n s w e r e d r o p e v a p o r a t e d o n t o 0 . 0 2 5 mm t h i c k M y l a r 

f i l m s . A d r o p o f 1 : 2 0 i n s u l i n w a t e r p r o v i d e d a l o w - s u r f a c e -
2 

t e n s i o n s u b s t r a t e o f a r e a a p p r o x i m a t e l y e q u a l t o 0 . 2 5 cm . 

T h e r a d i o a c t i v e s o l u t i o n s w e r e d e p o s i t e d w i t h a m i c r o p i p e t 

d i r e c t l y o n t o t h e d i l u t e - i n s u l i n - c o v e r e d a r e a a n d a l l o w e d t o 

d r y u n d e r a h e a t l a m p . T y p i c a l s o u r c e s t r e n g t h s w e r e i n t h e 

r a n g e o f 1 - 5 m i c r o c u r i e s ( y C i ) . 

1 0 9 

T h e C d s o u r c e ( 1 5 y C i ) w a s p r e p a r e d b y e l e c t r o 

p l a t e d o n t o a t h i n b a c k i n g i n a s p o t o f 5 mm d i a m e t e r . T h e 

t h i c k n e s s o f t h i s s o u r c e w a s n o t n e g l i g i b l e a n d a c o r r e c t i o n 

f o r s e l f - a b s o r p t i o n o f t h e L x r a y s w a s d e t e r m i n e d f r o m 

c o n v e r s i o n e l e c t r o n s p e c t r o s c o p y ( 1 0 0 ) ( s e e S e c t . 5 . 1 ) . 

* 
O b t a i n e d f r o m N e w E n g l a n d N u c l e a r C o r p o r a t i o n , B o s t o n , 
M a s s a c h u s e t t s . 
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2 4 3 239 * 
A n Am - N p s o l u t i o n ( l y C i ) w a s e l e c t r o p l a t e d 

o n t o a t h i n s h e e t o f a l u m i n i z e d M y l a r i n a s p o t o f 7 mm 

d i a m e t e r . A s i n g l e s p h o t o n s p e c t r u m o f t h i s s o u r c e s h o w e d 

t h e a b s e n c e o f N p K x r a y s ( F i g . 2 ) . T h e a b s e n c e o f N p K 

2 4 3 

x r a y s i s d u e t o t h e l a c k o f K s h e l l c o n v e r s i o n i n Am 

d e c a y . 
235 

A 4 1 0 d a y N p s o u r c e w a s p r e p a r e d f r o m m a t e r i a l 

p r o d u c e d a t t h e L a w r e n c e L i v e r m o r e L a b o r a t o r y b y J . H . 

L a n d r u m b y a h i g h i n t e n s i t y d e u t e r o n i r r a d i a t i o n o f h i g h l y 
235 

p u r i f i e d , i s o t o p i c a l l y e n r i c h e d U ( 1 2 1 ) . T h e n e p t u n i u m 

f r a c t i o n w a s i s o l a t e d a t t h e L i v e r m o r e L a b o r a t o r y f r o m t h e 

u r a n i u m t a r g e t a n d f i s s i o n a n d s p a l l a t i o n p r o d u c t s r e m o v e d 

b y a s e r i e s o f c o - p r e c i p i t a t i o n s w i t h L a F ^ a n d L a ( O H ) ^ , 

f o l l o w e d b y a n i o n e x c h a n g e i n a n H C l m e d i u m . T h e f i n a l 

p u r i f i c a t i o n s t e p e n t a i l e d a s o l v e n t e x t r a c t i o n u s i n g m o n o -

o c t y l p h o s p h a t e i n t o l u e n e , t h e n o y l t r i f l u o r o a c e t o n e ( T T A ) 

i n b e n z e n e , a n d d i e t h y l e t h e r a s t h e e x t r a c t i n g a g e n t ( 1 2 2 ) . 

2 3 5 
T h e N p s o u r c e w a s p r e p a r e d b y e v a p o r a t i o n o f a 10 y C i 
s o l u t i o n o n a t h i n M y l a r f i l m . 

2 3 3 
T h e 27 d a y P a s o u r c e s w e r e p r e p a r e d i n t h e p r e s e n t 

232 
w o r k b y i r r a d i a t i n g 30 mg o f T h ( N 0 3 ) 4 * 4 H 2 0 i n t h e G e o r g i a 

13 
T e c h R e s e a r c h R e a c t o r f o r t w o h o u r s a t a f l u x o f 1 . 3 x 10 

- 2 - 1 2 3 3 
t h e r m a l n e u t r o n s * c m • s e c . T h e 22 m i n u t e T h w a s a l l o w e d 

2 3 3 
t o d e c a y t o P a f o r a p p r o x i m a t e l y o n e h o u r . T h e s a m p l e 

P u r c h a s e d f r o m t h e T r a n s u r a n i u m R e s e a r c h L a b o r a t o r y , O a k 
R i d g e N a t i o n a l L a b o r a t o r y , O a k R i d g e , T e n n e s s e e . 
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2 3 3 

' O b t a i n e d f r o m New E n g l a n d N u c l e a r C o r p o r a t i o n 

w a s d i s s o l v e d i n 1 . 5 m l o f 4 M HNO^ s o l u t i o n , a n d P a w a s 

i s o l a t e d b y s o l v e n t e x t r a c t i o n w i t h 1 . 5 m l o f 0 . 5 M TTA i n 

b e n z e n e ( 1 2 3 , 1 2 4 ) . A s i n g l e s s p e c t r u m s h o w e d t h e a b s e n c e 

o f t h e 2 9 . 3 k e V y r a y e m i t t e d i n t h e d e c a y o f T h 2 3 3 ( 1 2 5 , 

1 2 6 ) a s a t e s t o f c o m p l e t e s e p a r a t i o n f r o m t h o r i u m . S o u r c e s 

2 3 3 
o f P a a p p r o x i m a t e l y 30 p C i i n s t r e n g t h , w e r e p r e p a r e d b y 

2 3 3 

d r o p e v a p o r a t i o n o f t h e Pa a c t i v i t y i n t h e T T A - b e n z e n e 

s o l u t i o n o n t o t h i n m y l a r f i l m . 

R a d i o a c t i v e s o u r c e s f o r t h e Z = 8 8 a n d 86 w o r k , 
2 2 7 2 2 3 s o u r c e s o f 1 8 d a y Th a n d 1 1 d a y Ra , r e s p e c t i v e l y , w e r e 

i s o l a t e d b y D r . F . T o l e a i n o u r l a b o r a t o r y b y s o l v e n t 

e x t r a c t i o n w i t h t r i b u t y l p h o s p h a t e ( 1 2 7 ) f r o m a s o l u t i o n o f 

2 2 7 * 

2 1 y e a r Ac w h i c h c o n t a i n e d a n e q u i l i b r i u m m i x t u r e o f 

d a u g h t e r p r o d u c t s . 
2 2 3 

O w i n g t o t h e g r o w t h o f t h e Ra d e c a y p r o d u c t d u r i n g 
t h e c o u r s e o f e a c h r u n ( a p p r o x i m a t e l y 2 d a y s ) , Rn K x r a y s 

2 2 3 

a n d t h e y r a y s e m i t t e d i n t h e d e c a y o f Ra a l s o w e r e 

p r e s e n t i n t h e Ge(HP) s p e c t r a ( F i g . 4 ) , b u t t h e r e s o l u t i o n 

w a s g o o d e n o u g h t o p r e v e n t t h e a p p e a r a n c e o f a n y a p p r e c i a b l e 

u n w a n t e d c o n t r i b u t i o n t o t h e Ra K x - r a y g a t e p u l s e s f r o m 

t h i s s o u r c e . 
2 2 7 

T h e s o l u t i o n r e m a i n i n g a f t e r e x t r a c t i o n o f Th w a s 
u s e d t o m a k e s o u r c e s f o r s t u d y o f t h e K a n d L x r a y s 

2 2 7 

c h a r a c t e r i s t i c o f R n . S i n c e t h e Ac w a s n o t r e m o v e d f r o m 

t h e s o l u t i o n , t h e T h 2 2 7 g r e w i n ( F i g . 5 ) d u r i n g t h e r u n s . 
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Channel number 

F i g u r e 4 . T h e P h o t o n S p e c t r u m i n t h e K X - R a y R e g i o n o f t h e 
2 2 7 

Th S o u r c e . [ S p e c t r u m A w a s t a k e n b e f o r e a 
t y p i c a l r u n a n d s p e c t r u m B , a f t e r t h e r u n , 

2 2 3 
i n d i c a t i n g g r o w t h (Rn K x r a y s ) o f t h e Ra 
d a u g h t e r d u r i n g t h e r u n . T h e s h a d e d a r e a s 
i n d i c a t e t h e g a t e s . T h i s f i g u r e i s f r o m R e f . 
( 7 3 ) , b a s e d o n t h e p r e s e n t w o r k . ] 
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F i g u r e 5 . T h e P h o t o n S p e c t r u m i n t h e K X - R a y R e g i o n o f t h e 
2 2 7 2 2 7 

A c S o u r c e . [ T h e T h d a u g h t e r h a s b e e n 
2 2 3 

r a d i o c h e m i c a l l y e x t r a c t e d l e a v i n g R a a n d i t s 
d a u g h t e r s i n t h e s o u r c e . S p e c t r u m A i s b e f o r e 
a n d s p e c t r u m B i s a f t e r a t y p i c a l r u n f o r Z = 8 6 
m e a s u r e m e n t s . T h e s h a d e d a r e a s i n d i c a t e t h e 
g a t e s . T h i s f i g u r e i s f r o m R e f . ( 7 3 ) , b a s e d o n 
t h e p r e s e n t w o r k . ] 
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b u t e v e n a f t e r t h e r u n , t h e i n t e n s i t y o f t h e R n K x r a y s 

w a s g r e a t e r t h a n 1 5 t i m e s t h a t o f t h e R a K x r a y s , a n d t h e 

p r e s e n c e o f t h e l a t t e r d i d n o t d i s t u r b t h e m e a s u r e m e n t a t 

Z = 8 6 . 

4 . 2 D e t e c t o r s a n d T h e i r E f f i c i e n c i e s 

T h r e e d i f f e r e n t d e t e c t o r s w e r e u s e d i n t h e p r e s e n t 

w o r k ( T a b l e 2 ) . T h e s e d e t e c t o r s w e r e s e l e c t e d f o r t h e i r 

h i g h r e s o l u t i o n a n d h i g h d e t e c t i o n e f f i c i e n c y . 

D e t e c t o r S I w a s u s e d i n m e a s u r e m e n t s o f oo a n d i n 

m e a s u r e m e n t s o f f 2 3 > w

2 ' a n < ^ ^ a t Z = 8 6 , 8 8 , 9 2 a n d 9 4 . 

D e t e c t o r s S I a n d S 2 w e r e u s e d i n f 2 ^ m e a s u r e m e n t s a t Z = 8 0 , 

8 1 , 8 2 , a n d 9 2 . D e t e c t o r G l w a s u s e d i n c o n j u n c t i o n w i t h 

d e t e c t o r s S I a n d S 2 i n t h o s e e x p e r i m e n t s r e q u i r i n g c o i n c i d e n c e 

m e a s u r e m e n t s ; i . e . , i n a l l o f t h e L - s u b s h e l l w o r k . 

O n l y t h e e f f i c i e n c y o f d e t e c t o r S I w a s d e t e r m i n e d 

e s p e c i a l l y f o r t h e p r e s e n t m e a s u r e m e n t s ( F i g . 6 ) , s i n c e o n l y 

t h e f l u o r e s c e n c e y i e l d s a r e d e p e n d e n t o n e f f i c i e n c y , w h e r e a s 

t h e d e t e r m i n a t i o n o f t h e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y 

f ^ 3 i s i n d e p e n d e n t o f e f f i c i e n c y . T h e e f f i c i e n c y w a s 

d e t e r m i n e d u s i n g a b s o l u t e l y c a l i b r a t e d r a d i o a c t i v e p h o t o n 

* 

s o u r c e s , t o g e t h e r w i t h t h i n s o u r c e s p r e p a r e d i n t h i s 

l a b o r a t o r y . F u r t h e r d e t a i l s o f t h e s e m e a s u r e m e n t s a r e g i v e n 

i n R e f s . ( 1 2 8 , 1 2 9 ) . I t s h o u l d b e n o t e d t h a t t h e e f f i c i e n c y 

w a s d e t e r m i n e d b e f o r e a n d a f t e r e a c h f l u o r e s c e n c e y i e l d 

* 
P r o v i d e d b y t h e I n t e r n a t i o n a l A t o m i c E n e r g y A g e n c y , V i e n n a 

( I A E A ) . 



T a b l e 2 . N o m i n a l D e t e c t o r S p e c i f i c a t i o n s 

P r e a m p l i f i e r N o m i n a l D i m e n s i o n s R e s o l u t i o n ( F W H M ) 
D e s i g n a t i o n T y p e T y p e ( F e e d b a c k ) D e p t h D i a m e t e r 5 . 9 k e V 1 2 2 k e V M a n u f a c t u r e r 

(mm) (mm) 

G l Ge(HP) R e s i s t i v e 3 . 5 6 2 0 4 e v 5 5 0 e v ORTEC 

5 1 S i ( L i ) P u l s e d - O p t i c a l 3 . 0 6 1 8 5 e v - KEVEX 

5 2 S i ( L i ) P u l s e d - O p t i c a l 5 . 0 1 0 1 6 9 e v - KEVEX 



A . 

I I I I I J I 1 I I I I I I J I 
4 6 8 1 0 1 2 14 16 1 8 20 2 2 24 26 28 30 

ENERGY, k e V 

F i g u r e 6 . E x p e r i m e n t a l D e t e c t i o n E f f i c i e n c y v s E n e r g y f o r D e t e c t o r S I . 
(The c u r v e i s e s t a b l i s h e d b y t h e e x p e r i m e n t a l p o i n t s t o an 
a c c u r a c y o f ± 4 p e r c e n t . ) 
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m e a s u r e m e n t a n d F i g . 6 s e r v e s a s a t y p i c a l e x a m p l e o f t h e s e 

d e t e r m i n a t i o n s . 

4 . 3 E l e c t r o n i c E q u i p m e n t 

T h e q u a n t i t y oo^ w a s m e a s u r e d i n s i n g l e s e x p e r i m e n t s 

w i t h d e t e c t o r S I , a n d a T e n n e l e c T C - 2 0 2 - B L R l i n e a r a m p l i f i e r 

w i t h b a s e l i n e r e s t o r a t i o n , a n d a 2 0 4 8 - c h a n n e l ( N u c l e a r D a t a 

N D - 2 2 0 0 ) a n a l y z e r (MCA). 

T h e c o i n c i d e n c e e x p e r i m e n t s e m p l o y e d a s t a n d a r d f a s t -

s l o w c o i n c i d e n c e s y s t e m w i t h a t i m e - t o - a m p l i t u d e c o n v e r t e r 

(TAC) u s e d a s t h e c o i n c i d e n c e u n i t . T h e f a s t b r a n c h e s o f 

t h e c o i n c i d e n c e s y s t e m s a r e d e s i g n e d t o m e a s u r e a c c u r a t e l y 

t h e t i m e r e l a t i o n s h i p o f t h e p u l s e s i n t h e t w o d e t e c t o r s , 

w h i l e t h e s l o w b r a n c h e s o f t h e c o i n c i d e n c e s y s t e m s a r e 

d e s i g n e d t o o p t i m i z e t h e e n e r g y r e s o l u t i o n . 

F o r t h e c o i n c i d e n c e s t u d i e s a t Z = 8 2 , 8 6 , 8 8 , 9 2 , 

a n d 9 4 , a s i n g l e - p a r a m e t e r s y s t e m w i t h f o u r f o l d r o u t i n g i n t o 

a N u c l e a r D a t a ( N D - 2 2 0 0 ) 2 0 4 8 - c h a n n e l a n a l y z e r w a s e m p l o y e d 

( s e e F i g . 7 ) . A d d i t i o n a l c o i n c i d e n c e e x p e r i m e n t s a t Z = 8 0 , 

8 1 , 8 2 , a n d 9 2 w e r e p e r f o r m e d u s i n g a d u a l - p a r a m e t e r N u c l e a r 

D a t a ( N D - 4 4 2 0 ) m u l t i p a r a m e t e r a n a l y z e r (MPA) ( s e e F i g . 8) 

w h i c h b e c a m e a v a i l a b l e a t a l a t e r d a t e . 

4 . 3 . 1 S i n g l e - P a r a m e t e r C o i n c i d e n c e S y s t e m 

I n t h e f a s t b r a n c h o f t h e s i n g l e - p a r a m e t e r c o i n c i d e n c e 

s y s t e m , t h e s i g n a l s f r o m t h e p r e a m p l i f i e r s f o r m e d t h e i n p u t 

t o t h e f a s t a m p l i f i e r s (F-AMP) w h o s e s i g n a l s w e r e f e d t o t h e 

s t a r t i n p u t o f t h e TAC o n t h e g a t e s i d e a n d t o t h e s t o p i n p u t 
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L-AMP 
ORTEC 
4 4 0 A 

G1+ 
PRE AMP 

S 1 + 
PREAMP 

B-AMP 
ORTEC 

4 0 8 

F-AMP 
HAMNER N-383 
S t a r t 

BLR 
ORTEC 

4 3 8 

BLR 
ORTEC 

4 3 8 

F o r G a t e 
S e t t i n g 

SCA 
TC 

44jQ_ 

To 

S c a l e r s 

COINC 
TC 418 

F-AMP 
ELSCINT 
F A P - N - 1 

L-AMP 
TC 

2 0 2 - B L R 

D-AMP 
ORTEC 
427, 

TAC 
ORTEC 
4 3 7 A 

SCA-T 
ORTEC 

4 0 6 

SCA 
TC 
44JX 

SCA 
TC 

4 4 0 

COINC 
TC 419 

COINC 
TC 

418, 
ft 

MIXER 
TC 

4 0 4 

ROUTER 
ND 

S t o p 

S i g n a l 

SCA 
TC 

AA£L 

G a t e 

COINC 
TC 

418 

MCA 
ND 

2 2 0 0 

External 

F i g u r e 7 . F a s t - S l o w S i n g l e P a r a m e t e r C o i n c i d e n c e S y s t e m 
( s e e S e c t . 4 . 3 . 1 ) 
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o f t h e TAC f r o m t h e " s i g n a l " s i d e , a s s h o w n i n F i g . 7 . T h e 

f a s t a m p l i f i e r s a r e d e s i g n e d t o g i v e a n o u t p u t s u i t a b l e f o r 

f a s t t i m i n g ( i . e . , a n e g a t i v e s p i k e ) . T h i s o u t p u t i s a l w a y s 

v e r y a c c u r a t e l y c o r r e l a t e d i n t i m e t o t h e i n p u t s i g n a l . By 

c o n n e c t i n g t h e o u t p u t s o f t h e s e f a s t a m p l i f i e r s t o a TAC 

a n o u t p u t f r o m t h e TAC i s o b t a i n e d w h i c h i s p r o p o r t i o n a l t o 

t h e t i m e b e t w e e n t h e p u l s e s a r r i v i n g a t t h e s t a r t i n p u t a n d 

t h e p u l s e a r r i v i n g a t t h e s t o p i n p u t . By s e l e c t i n g t h e r a n g e 

o f p u l s e s w h i c h c o r r e s p o n d t o ^ x - r a y — L x - r a y c a s c a d e 

e v e n t s ( p r o m p t e v e n t s ) , many r a n d o m c o i n c i d e n c e e v e n t s c a n 

b e e x c l u d e d . T h e p r o m p t e v e n t s a r e s e l e c t e d u s i n g a s i n g l e 
* 

c h a n n e l a n a l y z e r (SCA) . T h e o u t p u t f r o m t h e SCA-T w a s 

c o n n e c t e d t o t h e f o u r c o i n c i d e n c e u n i t s ( C O I N C ) . 

I n t h e s l o w b r a n c h , p u l s e s f r o m t h e g a t e d e t e c t o r 

w e r e p r o c e s s e d t h r o u g h a l i n e a r a m p l i f i e r ( L - A M P ) , b i a s e d 

a m p l i f i e r ( B - A M P ) , a n d b a s e l i n e r e s t o r e r ( B L R ) . T h e l i n e a r 

a m p l i f i e r s e r v e d t o s h a p e t h e p u l s e , w h i l e t h e B-AMP b i a s e d 

o f f t h e r e g i o n b e l o w t h e K x r a y s a n d a m p l i f i e d t h e K x - r a y 

r e g i o n . T h e BLR s e r v e d a s a n i m p e d a n c e m a t c h i n g u n i t . T h e 

BLR w a s c o n n e c t e d t o t h e f o u r SCA u n i t s w h i c h h a v e w i n d o w s 

s e t t o a c c e p t t h e r e s p e c t i v e e n e r g y r e g i o n s . T y p i c a l g a t e 

s e t t i n g s a r e d e s i g n a t e d b y t h e s h a d e d a r e a s i n F i g s . 2, 4, 

a n d 5. P u l s e s f r o m t h e SCA u n i t s a l o n g w i t h p u l s e s f r o m t h e 

SCA-T w e r e i n t r o d u c e d i n t o t h e m i x e r ( o p e r a t i n g a s a 

* T h i s p a r t i c u l a r SCA w i l l b e d e s i g n a t e d a s SCA-T s i n c e i t 
i s u s e d i n t h e t i m i n g b r a n c h o f t h e s y s t e m . 
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m u l t i p l e x e r ) . A s i g n a l f r o m t h e m i x e r a n d r o u t e r , a l o n g 

w i t h a p r o p e r l y d e l a y e d s i g n a l f r o m t h e L x - r a y d e t e c t o r , 

e n t e r e d t h e MCA a n d t h e l a t t e r s i g n a l w a s r e c o r d e d i n t h e 

a p p r o p r i a t e c h a n n e l a n d q u a d r a n t o f t h e MCA. T h e s p e c t r u m 

r e c o r d e d i n e a c h q u a d r a n t o f t h e MCA c o r r e s p o n d s t o t h e L 

x - r a y s p e c t r u m i n c o i n c i d e n c e w i t h i t s c o r r e s p o n d i n g g a t e 

s e t b y t h e SCA. 

4 . 3 . 2 D u a l - P a r a m e t e r C o i n c i d e n c e S y s t e m 

I n t h e f a s t b r a n c h o f t h e c o i n c i d e n c e s y s t e m ( s e e 

F i g . 8 ) , t h e s i g n a l f r o m t h e p r e a m p l i f i e r o f t h e Ge(HP) 

d e t e c t o r ( G l ) f o r m e d t h e i n p u t t o a f a s t a m p l i f i e r a n d d i s 

c r i m i n a t o r (FAD) w h i c h w a s c o n n e c t e d t o t h e s t a r t i n p u t o f 

t h e TAC. O w i n g t o t h e c o m p l e x n a t u r e o f t h e p u l s e d - o p t i c a l 

p r e a m p l i f i e r o u t p u t , t h e p r e a m p l i f i e r o u t p u t o f d e t e c t o r S 2 

w a s c o n n e c t e d t o a f a s t a m p l i f i e r c i r c u i t i n t h e L-AMP. T h e 

o u t p u t o f t h i s f a s t a m p l i f i e r w a s c o n n e c t e d t o a n i n t e g r a l 

d i s c r i m i n a t o r ( I D ) w h i c h w a s c o n n e c t e d t o t h e s t o p i n p u t o f 

t h e TAC. T h e p r o m p t p e a k f r o m t h e o u t p u t o f t h e TAC w a s 

s e l e c t e d b y a SCA w h o s e o u t p u t w a s c o n n e c t e d t o a g a t e a n d 

d e l a y g e n e r a t o r (GDG). T h e d e l a y o f t h e GDG u n i t w a s a d j u s t e d 

s o t h a t c o i n c i d e n t s i g n a l s f r o m t h e t w o L-AMP a m p l i f i e r s 

w o u l d b e p r o c e s s e d . 

T h e t w o f a s t b r a n c h e s o f t h e d u a l - p a r a m e t e r s y s t e m 

w e r e i d e n t i c a l . T h e o u t p u t f r o m t h e p r e a m p l i f i e r s w a s 

c o n n e c t e d t o t h e ADC u n i t s t h r o u g h a n L-AMP. 

I n t h i s s y s t e m t h e o u t p u t o f t h e ADC u n i t s w a s s t o r e d 
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L-AMP 
TC 

2 0 5 

G1+ 

PREAMP 

FAD 
ELSCINT 
F A D - N - 1 

S t a r t TAC 
ORTEC 
4 3 7 A 

S t o p ID 
TC 

4 4 5 

L-AMP 
TC 

2 0 5 

S i g n a l 
SCA-T 
ORTEC 

4 0 6 
S i g n a l 

f 1 
ADC G a t e GDG G a t e ADC 
ND CI ND 

GEN I I 1 4 5 5 GEN I I 

F i g u r e 8 . F a s t - S l o w D u a l P a r a m e t e r C o i n c i d e n c e S y s t e m 
( s e e S e c t . 4 . 3 . 2 ) 
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i n " l i s t " mode i n t h e memory o f t h e N D - 4 4 2 0 MPA a n d l a t e r 

s t o r e d o n m a g n e t i c t a p e . I n t h e " l i s t " mode t h e a d d r e s s e s 

( " c h a n n e l n u m b e r s " ) c o r r e s p o n d i n g t o t h e e v e n t s w e r e s t o r e d 

s e q u e n t i a l l y i n t h e b u f f e r m e m o r y . A t a l a t e r t i m e t h e 

" l i s t " d a t a w e r e s o r t e d i n t o s e p a r a t e s p e c t r a c o r r e s p o n d i n g 

t o t h e a p p l i e d g a t e s . S u c h s o r t i n g o f d a t a w a s a c c o m p l i s h e d 

w i t h a s t a n d a r d p r o g r a m p r o v i d e d b y N u c l e a r D a t a . 
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CHAPTER V 

DATA EVALUATION AND RESULTS 

5 . 1 Mean L - S h e l l F l u o r e s c e n c e Y i e l d s 

Mean L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s ( u L ) w e r e m e a s u r e d 

b y o b s e r v i n g K a n d L x - r a y s i n g l e s s p e c t r a f r o m t h e d e c a y o f 

C d 1 0 9 , P m 1 4 5 , a n d G d 1 5 3 u s i n g d e t e c t o r S I . T h e b a s i s o f 

t h i s m e t h o d i s g i v e n i n S e c t . 3 . 2 . 1 . E q . ( 5 5 ) w a s t h e n u s e d 

t o r e l a t e t h e m e a s u r e d r a t i o I T / I „ t o aJT . 
L J \ L 

1 0 9 1 4 5 
S i n g l e s s p e c t r a w e r e t a k e n f o r Cd , Pm , a n d 

1 5 3 

Gd t o d e t e r m i n e t h e x - r a y i n t e n s i t y r a t i o I _ / I „ . C o u n t i n g 

r a t e s f o r t h e c o m p o n e n t s i n t h e K a n d L x - r a y l i n e s w e r e 

c o m p u t e d a n d c o r r e c t e d b y t h e i r r e s p e c t i v e d e t e c t i o n e f f i 

c i e n c i e s a f t e r s u b t r a c t i n g t h e c o n t i n u u m b e n e a t h t h e p e a k s . 

T h e c o n t i n u u m w a s s u b t r a c t e d i n a n i d e n t i c a l m a n n e r a s i n 

t h e d e t e r m i n a t i o n o f t h e e f f i c i e n c y , i n o r d e r t o m i n i m i z e 

s y s t e m a t i c e r r o r s i n t h e e s t i m a t i o n o f t h e t r u e c o u n t i n g 

r a t e s . 

O w i n g t o t h e l a r g e c o e f f i c i e n t f o r a b s o r p t i o n o f 
1 0 9 

t h e 3 k e V L x r a y s i n t h e c a s e o f Cd , t h e s o u r c e t h i c k n e s s 

w a s e v a l u a t e d b y o b s e r v i n g d e g r a d a t i o n o f t h e c o n v e r s i o n 

e l e c t r o n e n e r g y . F o r t h i s p u r p o s e t h e e l e c t r o n s p e c t r u m 

w a s o b s e r v e d b y a w i n d o w l e s s S i ( L i ) d e t e c t o r ( 1 3 0 ) w h i c h w a s 

c a l i b r a t e d b y y r a y s a n d K x r a y s o f w e l l k n o w n e n e r g i e s . 

A f t e r c o r r e c t i o n s f o r t h e e n e r g y s h i f t o f t h e e l e c t r o n p e a k s 
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d u e t o t h e g o l d c o n t a c t a n d d e a d s i l i c o n l a y e r s a n d t h e 1 k e V 

n e g a t i v e b i a s o n t h e f r o n t f a c e o f t h e d e t e c t o r , t h e r e m a i n 

i n g s h i f t o f 1 . 4 4 k e V w a s a t t r i b u t e d t o a mean s o u r c e 
2 

t h i c k n e s s o f a p p r o x i m a t e l y 3 2 0 y g / c m . A s s u m i n g t h i s t o b e 

m o s t l y d u e t o Cd a n d u s i n g x - r a y c r o s s s e c t i o n s f r o m S t o r m 

a n d I s r a e l ( 1 3 1 ) , a c o r r e c t i o n f a c t o r f o r s e l f - a b s o r p t i o n 

o f t h e L x r a y s o f 1 . 1 6 w a s d e r i v e d f o r t h e r a t i o I _ / I v . 

C o r r e c t i o n s f o r a b s o r p t i o n o f L x r a y s i n t h e o t h e r 

s o u r c e s w e r e n e g l i g i b l e , s i n c e h i g h s p e c i f i c a c t i v i t y 

s o l u t i o n s w e r e u s e d . 

T h e p r e s e n t r e s u l t s f o r Z = 4 7 , 6 0 , a n d 6 3 a r e a s 

f o l l o w s : w T = 0 . 0 4 2 5 ± 0 . 0 0 6 4 , 0 . 1 3 1 ± 0 . 0 1 7 , a n d 0 . 1 4 2 ± 
Li 

0 . 0 2 3 , r e s p e c t i v e l y . 
5 . 2 L 2 - a n d I ^ - S u b s h e l l Y i e l d s a t Z = 8 6 , 8 8 , 9 2 , a n d 94 

S e c t . 3 . 2 . 2 . 1 a n d 3 . 3 g i v e a d e s c r i p t i o n o f t h e 

g e n e r a l m e t h o d u s e d t o r e d u c e t h e d a t a . T h e f o l l o w i n g 

s e c t i o n s a r e d e v o t e d t o a b r i e f d e s c r i p t i o n o f t h e i n d i v i d u a l 

c i r c u m s t a n c e s a s s o c i a t e d w i t h e v a l u a t i n g t h e d a t a f o r e a c h 

o f t h e a t o m i c n u m b e r s Z = 8 6 , 8 8 , 9 2 , a n d 9 4 . 

Low c o u n t i n g r a t e s ( e . g . l e s s t h a n 2 0 0 0 c o u n t s / s e c ) 

w e r e u s e d , s o t h a t c o r r e c t i o n s d u e t o d e a d t i m e , p u l s e p i l e -

u p , a n d s u m m i n g e f f e c t s w e r e n e g l i g i b l e . I n a d d i t i o n , t h e 

e l e c t r o n i c t i m i n g a n d t h e c o u n t i n g r a t e s w e r e a d j u s t e d t o 

* T h e C d ^ * ^ a c t i v i t y w a s p r o d u c e d b y t h e r e a c t i o n C d 1 0 8 (n,y) 
1 0 9 

Cd . T h i s a c t i v i t y w a s e l e c t r o p l a t e d o n t o a t h i n b a c k i n g . 
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g i v e a c o i n c i d e n c e e f f i c i e n c y o f u n i t y a s c h e c k e d b y m e a n s 

o f s e l f - g a t e d 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 o n e d e t e c t o r a n d 

i t s t i m i n g a n d c o u n t i n g o u t p u t s i n c o i n c i d e n c e . C o r r e c t i o n s 

f o r s p u r i o u s e v e n t s i n t h e g a t e a n d i n t h e c o i n c i d e n c e 

s p e c t r u m , a n d f o r a n g u l a r c o r r e l a t i o n e f f e c t s w e r e d i s c u s s e d 

i n S e c t . 3.3. E f f i c i e n c y c o r r e c t i o n s w e r e d i s c u s s e d i n 

S e c t . 4 . 2 . 

T a b l e s o f t y p i c a l c o m p o s i t i o n o f t h e K a n d K x - r a y 
Ot j Ot 2 

* 

g a t e s a n d o f t y p i c a l c o m p o s i t i o n o f t h e p e a k i n t h e 

a n d x - r a y c o i n c i d e n c e s p e c t r a a r e g i v e n i n A p p e n d i x I , 

t o g e t h e r w i t h e v a l u a t i o n o f r e s u l t s f o r a t y p i c a l r u n . 

F i n a l v a l u e s o f ±23' v 2 ' a > 2 / a n c ^ W 3 a r e ^ ^ v e n ^ n 

T a b l e 3. T h e e r r o r l i m i t s a s s i g n e d t o v^, W j ' a n ( ^ 0 3 3 a r e 

2 a s t a t i s t i c a l u n c e r t a i n t y ( 9 5 p e r c e n t c o n f i d e n c e l i m i t ) 

p l u s l i n e a r a d d i t i o n o f t h e u n c e r t a i n t y i n t h e d e t e c t i o n 

e f f i c i e n c y (4 p e r c e n t ) . T h e e r r o r l i m i t s a s s i g n e d t o f 2 3 

a r e 2a s t a t i s t i c a l u n c e r t a i n t y p l u s l i n e a r a d d i t i o n o f t h e 

u n c e r t a i n t y i n t h e c o r r e c t i o n s f o r t h e p r e s e n c e o f t h e 

p u l s e s i n t h e g a t e . T h e 2a s t a t i s t i c a l u n c e r t a i n t y 

( i . e . , t h a t u n c e r t a i n t y d u e t o c o u n t i n g s t a t i s t i c s ) 

c o n t r i b u t e d a n u n c e r t a i n t y o f l e s s t h a n 3 p e r c e n t ( o f t h e 

m a g n i t u d e o f t h e r e s u l t s ) . 

* 
By " g a t e c o m p o s i t i o n " i s m e a n t t h e a n a l y s i s o f a l l e v e n t s 
f a l l i n g i n t o t h e g a t e w i n d o w a r i s i n g f r o m t r u e e v e n t s , 
c h a n c e c o i n c i d e n c e s , n u c l e a r c a s c a d e c o i n c i d e n c e s , a n d 
s p u r i o u s c o u n t s a r i s i n g f r o m t a i l i n g o f h i g h e r e n e r g y 
e v e n t s i n t o t h e g a t e w i n d o w . 



T a b l e 3 . P r e s e n t E x p e r i m e n t a l V a l u e s o f v 2 , u^, 

f 2 3 f o r Z = 8 0 , 8 1 , 8 2 , 8 6 , 8 8 , 9 2 , a n d 94 

a n d 

* 
Q u a n t i t y 

A T 0 M I C f v U w 
NUMBER r 2 3 V 2 w 2 3 

8 0 0 . 1 2 3 + 0 . 0 1 2 

8 1 0 . 1 0 9 + 0 . 0 1 1 

8 2 0 . 1 0 5 + 0 . 0 1 1 

8 6 0 . 1 0 5 + 0 . 0 1 1 0 . 4 9 8 + 0 . 0 2 8 0 . 4 5 9 + 0 . 0 2 5 0 . 3 8 4 + 0 . 0 2 0 

88 0 . 0 5 3 + 0 . 0 5 2 
** 

0 . 5 1 6 + 0 . 0 3 6 
** 

0 . 4 9 3 + 0 . 0 3 0 
** 

0 . 4 0 8 + 0 . 0 2 7 

9 2 0 . 1 4 7 

0 . 1 4 6 

+ 

+ 

0 . 0 1 0 
*** 

0 . 0 1 8 

0 . 6 3 0 + 0 . 0 3 6 0 . 5 6 0 + 0 . 0 3 3 0 . 4 8 1 + 0 . 0 2 9 

9 4 0 . 2 2 6 + 0 . 0 1 6 0 . 6 2 7 + 0 . 0 3 6 0 . 5 1 3 + 0 . 0 2 2 0 . 5 0 9 + 0 . 0 2 9 

* 
E r r o r l i m i t s a r e 2 a ( 9 5 p e r c e n t c o n f i d e n c e l e v e l ) p l u s l i n e a r a d d i t i o n o f 
u n c e r t a i n t y i n d e t e c t i o n e f f i c i e n c y . 

* * 2 3 5 V a l u e s o b t a i n e d f r o m t h e d e c a y o f Np 

* * * 2 3 3 T h i s v a l u e o b t a i n e d f r o m t h e d e c a y o f P a 



8 1 

2 2 3 

T h e m a g n i t u d e o f t h e K t a i l w h i c h f a l l s i n t o t h e K g a t e 
a i az^ 

w a s d e t e r m i n e d b y n o r m a l i z i n g a m o n o e n e r g e t i c y r a y l i n e 
s h a p e o f s i m i l a r e n e r g y t o t h e p e a k a n d s u b t r a c t i n g 

t h a t p o r t i o n o f i t s t a i l t h a t i s e n c o m p a s s e d b y t h e 

g a t e . 2 

5 . 2 . 1 R a d o n L - S u b s h e l l Y i e l d s F r o m R a D e c a y 

T h e s u b s h e l l y i e l d m e a s u r e m e n t s f o r R n w e r e s t r a i g h t 

f o r w a r d . C o r r e c t i o n s f o r t h e p r e s e n c e o f t h e K x - r a y 

a i 
p u l s e s i n t h e K x - r a y g a t e ( 4 . 3 p e r c e n t ) w e r e d e r i v e d b y 

Ot 2 
1 3 3 

u s i n g t h e 8 2 k e V y r a y o f B a a n d t h e 7 4 . 6 k e V y r a y o f 
2 4 3 * 

A m a s m o d e l s f o r t h e s h a p e o f t h e x - r a y p e a k . 

T y p i c a l g a t e s e t t i n g s f o r t h i s m e a s u r e m e n t h a v e b e e n p r e s e n t e d 

i n F i g . 5 . F o u r s e p a r a t e c o i n c i d e n c e r u n s o f a p p r o x i m a t e l y 

t w o d a y s d u r a t i o n w e r e m a d e . 

2 2 7 
5 . 2 . 2 R a d i u m L - S u b s h e l l Y i e l d s F r o m T h D e c a y 

2 2 7 

D u e t o t h e c o m p l e x i t y o f t h e d e c a y s c h e m e o f T h 

( 1 3 2 ) , a n u n u s u a l l y l a r g e c o r r e c t i o n f o r n u c l e a r c a s c a d i n g 

m u s t b e a p p l i e d t o t h e L p e a k i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e K 

* ^ a * a 2 

x r a y s . T h i s c o r r e c t i o n ( a p p r o x i m a t e l y 8 7 p e r c e n t , s e e 

A p p e n d i x I ) g i v e s r i s e t o l a r g e e r r o r l i m i t s o n t h e m e a s u r e d 

f 2 3 v a l u e . C o r r e c t i o n s a s s o c i a t e d w i t h t h e d e t e r m i n a t i o n o f 

o>2 a n d a)^ a r e r e l a t i v e l y s m a l l e r ; t h e r e f o r e , t h e e r r o r l i m i t s 

f o r t h e s e t w o q u a n t i t i e s a r e c o r r e s p o n d i n g l y s m a l l e r . 

C o r r e c t i o n s f o r t h e p r e s e n c e o f t h e K x - r a y p u l s e s 

i n t h e K x - r a y g a t e ( 4 p e r c e n t ) w e r e d e r i v e d b y u s i n g y r a y s 

Ot 2 
1 3 3 2 4 3 

f r o m t h e d e c a y o f B a a n d o f A m ( s e e S e c t . 5 . 2 . 1 ) a s 
m o d e l s f o r t h e s h a p e o f t h e K x - r a y p e a k . 

a i 
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A n a l y s i s o f t h e K D ' x - r a y g a t e c o u n t r a t e i s 
p 1 

c o m p l i c a t e d b y a c o n t r i b u t i o n o f a p p r o x i m a t e l y 5 p e r c e n t 

2 2 7 

f r o m t h e 1 0 0 k e V y r a y e m i t t e d f o l l o w i n g t h e a d e c a y o f Th 

( 1 3 2 ) . On t h e b a s i s o f t h e o r e t i c a l c o n v e r s i o n c o e f f i c i e n t s 

( 8 8 ) f o r t h e 2 9 . 9 k e V t r a n s i t i o n t h a t f o l l o w s t h e 1 0 0 k e V 
2 2 7 

t r a n s i t i o n i n t h e Th d e c a y s c h e m e ( 1 3 2 ) , i t w a s d e d u c e d 

t h a t t h e n u m b e r o f L x - r a y c o i n c i d e n c e s p e r 1 0 0 k e V y - r a y 

g a t e p u l s e i s a l m o s t t h e s a m e a s t h e n u m b e r o b s e r v e d p e r K ^ J -

g a t e p u l s e , a n d n o c o r r e c t i o n w a s t h e r e f o r e n e c e s s a r y . 

F o u r s e p a r a t e c o i n c i d e n c e r u n s o f t w o t o f o u r d a y s 

d u r a t i o n w e r e m a d e . 
2 3 5 

5 . 2 . 3 U r a n i u m L - S u b s h e l l Y i e l d s From Np D e c a y 
2 3 5 * 

N u c l e a r c a s c a d i n g i s a b s e n t i n Np d e c a y , b u t a 
g a t e s e t o n K ' x r a y s e n a b l e d t h e c o r r e c t i o n f o r c h a n c e 

p I 

c o i n c i d e n c e s t o b e d e t e r m i n e d a t t h e s a m e t i m e a s t h e t r u e 

c o i n c i d e n c e s b e t w e e n t h e K a n d K x - r a y g a t e p u l s e s a n d 
cti a 2 

t h e L x r a y p u l s e s . T h e l a r g e L/K c a p t u r e r a t i o ( p

L / p

K ~ 

3 2 . 2 , R e f . 1 3 3 ) i n N p 2 3 5 d e c a y ( 1 3 4 , 1 3 5 ) l e a d s t o a l a r g e 

n u m b e r o f L x r a y s t h a t a r e n o t p r e c e d e d b y a K x r a y . 

T h e s e L x r a y s c a n n o t c o n t r i b u t e t o t h e t r u e c o i n c i d e n c e s , 

b u t o n l y i n c r e a s e t h e c h a n c e / t r u e r a t i o . T h e c o i n c i d e n c e 

r e s o l v i n g t i m e ( 2 x ) w a s t h e r e f o r e c h o s e n c a r e f u l l y , i n o r d e r 

t o m i n i m i z e t h e c h a n c e c o i n c i d e n c e c o u n t i n g r a t e a n d a t t h e 

s a m e t i m e m a i n t a i n a c o i n c i d e n c e e f f i c i e n c y c l o s e t o u n i t y . 

* T h i s w a s c o n f i r m e d w i t h t h e h e l p o f a s e p a r a t e c h a n c e 
c o i n c i d e n c e r u n . 
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E x a m i n a t i o n o f t h e t i m e d i s t r i b u t i o n b e t w e e n K x - r a y e v e n t s 

i n t h e Ge(HP) d e t e c t o r a n d t h e L x - r a y e v e n t s i n t h e S i ( L i ) 

d e t e c t o r r e v e a l e d a p r o m p t c o i n c i d e n c e p e a k a p p r o x i m a t e l y 

1 3 0 n s e c w i d e ( f u l l w i d t h a t t e n t h m a x i m u m ) , a n d i n t h e 

c o i n c i d e n c e e x p e r i m e n t a t i m e w i n d o w o f 1 6 0 n s e c w a s s e t t o 

c o m p l e t e l y e n v e l o p e t h e p e a k . Two f u r t h e r r u n s w e r e t a k e n 

w i t h 2 T = 3 0 0 n s e c , i n o r d e r t o c h e c k t h e c o i n c i d e n c e 

e f f i c i e n c y . A f t e r c o r r e c t i o n f o r c h a n c e c o i n c i d e n c e s 

[ a p p r o x i m a t e l y 14 p e r c e n t c o r r e c t i o n t o t h e L^ p e a k i n c o i n 

c i d e n c e w i t h K x r a y s f o r 2 T = 3 0 0 n s e c ( w o r s t c a s e ) ] , t h e 

c o i n c i d e n c e c o u n t i n g r a t e s f o r a l l t h r e e r u n s ( o f a p p r o x i 

m a t e l y t h r e e d a y d u r a t i o n ) w e r e i n g o o d a g r e e m e n t . 

T h e c o n t r i b u t i o n o f K p u l s e s t o t h e K w i n d o w w a s 
a i r a 2 

f o u n d t o b e 3 . 3 p e r c e n t ( o f t h e g a t e ) b y u s i n g t h e l o w -

e n e r g y t a i l o f t h e p e a k a s a g u i d e t o s h a p e o f t h e 

t a i l . T h i s r e s u l t a g r e e d w e l l w i t h a v a l u e o b t a i n e d b y 
5 7 

t a k i n g t h e s h a p e o f t h e 1 2 2 k e V y r a y i n Co d e c a y a s a 

m o d e l f o r t h e s h a p e o f t h e K x - r a y p e a k . 
2 3 3 

5 . 2 . 4 M e a s u r e m e n t o f f^^ f ° r U r a n i u m From P a D e c a y 

A s i z a b l e c o r r e c t i o n f o r n u c l e a r c a s c a d i n g ( a p p r o x i 

m a t e l y 68 p e r c e n t , s e e A p p e n d i x I ) w a s a p p l i e d t o t h e K^^ ^ 

x - r a y — L ^ x - r a y c o i n c i d e n c e d a t a d u e t o t h e c o m p l e x d e c a y 

s c h e m e ( 1 2 6 , 1 3 6 ) . S i n c e t h e c a s c a d e c o r r e c t i o n i s a p p l i e d 

f o r e a c h r u n b y t h e K. s u b t r a c t i o n m e t h o d ( 1 1 6 ) s i m u l t a n e o u s l y 
P 

w i t h t h e K x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e m e a s u r e m e n t s ( s e e 
o t i / 2 a 

S e c t . 3 . 3 . 2 ) , a n d s i n c e t h e s o u r c e w a s s t r o n g a n d a l l o w e d 
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c o l l e c t i o n o f g o o d s t a t i s t i c s , f 2 3 c o u l d b e m e a s u r e d t o 

a p p r o x i m a t e l y 12 p e r c e n t a c c u r a c y . I n a d d i t i o n , s i x c o i n c i 

d e n c e r u n s o f o n e t o t w o d a y d u r a t i o n w e r e m a d e . 

T h e K x - r a y p u l s e s w h i c h " t a i l " i n t o t h e K x - r a y 
OL l OL 2 

g a t e w e r e f o u n d t o b e 2 . 6 p e r c e n t o f t h e K x - r a y g a t e . 

T h i s w a s d e t e r m i n e d b y u s i n g t h e l o w - e n e r g y t a i l o f t h e 88 

109 57 
k e V y r a y o f C d a n d o f t h e 1 2 2 k e V Y r a y o f C o a s 

m o d e l s f o r t h e s h a p e o f t h e x - r a y p e a k . 

2 3 9 
5 . 2 . 5 P l u t o n i u m L - S u b s h e l l Y i e l d s F r o m N p D e c a y 

A n a l y s i s o f t h e K a n d K x - r a y g a t e s w a s 

OL i OL 2 

c o m p l i c a t e d b y t h e p r e s e n c e o f " t a i l i n g " f r o m t h e 1 0 6 k e V 

239 

Y r a y s e m i t t e d f o l l o w i n g N p d e c a y ( s e e F i g . 2 ) . I n o r d e r 

t o c o r r e c t f o r t h i s , t w o e x t r a r u n s ( i n a d d i t i o n t o f i v e 

s t a n d a r d c o i n c i d e n c e r u n s o f t w o t o f o u r d a y d u r a t i o n ) w e r e 

m a d e w i t h a s e p a r a t e g a t e s e t o n t h e 106 k e V Y r a y . T h e 

c o n t r i b u t i o n o f 106 k e V Y ~ r a y p u l s e s t o t h e ( 4 . 1 p e r c e n t ) 
a n d K ( 6 . 1 p e r c e n t ) x - r a y g a t e s w a s d e t e r m i n e d b y u s i n g 

a i 
57 

t h e 1 2 2 k e V Y r a y f r o m C o t o g i v e a m o d e l f o r t h e s h a p e o f 

a s i n g l e l i n e . S i m i l a r l y , t h e K c o n t r i b u t i o n t o t h e K 

3 J O i l 012 

x - r a y g a t e w a s d e t e r m i n e d t o b e 3 . 6 p e r c e n t . W h i l e t h e 

24 3 

c o n t r i b u t i o n f r o m t h e w e a k 9 8 . 5 k e V Y r a y ( f r o m Am d e c a y ) 

t o t h e K x - r a y g a t e w a s n e g l i g i b l e , t h e K^J x - r a y g a t e 

c o n t a i n e d a c o n t r i b u t i o n o f a p p r o x i m a t e l y 4 p e r c e n t f r o m t h e 
2 4 3 

1 1 7 . 8 k e V Y r a y . A c c o r d i n g t o t h e Am d e c a y s c h e m e ( 1 3 7 , 

1 3 8 ) h o w e v e r , t h e r e c a n b e o n l y a n e g l i g i b l e n u m b e r o f N p 

L x r a y s i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e 1 1 7 . 8 k e V Y r a y , a n d t h i s 
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c o n t r i b u t i o n t o t h e K Q

1 x - r a y g a t e i s t a k e n i n t o a c c o u n t o n 
p 1 

t h e b a s i s o f c h a n c e c o i n c i d e n c e s o n l y . Two a d d i t i o n a l r u n s 

w e r e m a d e w i t h t h i s g a t e s e t o n t h e K 0

 1 x - r a y g r o u p , a n d t h e 
P 2 

r e s u l t s o b t a i n e d w e r e c o n s i s t e n t w i t h t h o s e f r o m t h e m a i n 

r u n s . 

5 . 3 T h e M e a s u r e m e n t s o f f 2 3 a t Z = 8 0 , 8 1 , a n d 82 

W i t h t h e - D u a l P a r a m e t e r S y s t e m 

1 9 8 2 0 3 2 0 7 T h e r a d i o a c t i v e n u c l i d e s Au , Hg , a n d B i w e r e 

u s e d t o s t u d y t h e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n p r o b a b i l i t y f 2 3 

a t Z = 8 0 , 8 1 , a n d 8 2 , r e s p e c t i v e l y . I n o r d e r t o r e d u c e 

d e a d t i m e d u e t o 3 - r a y — x - r a y c o i n c i d e n c e s , a t h i n a l u m i n u m 

b e t a a b s o r b e r w a s i n s e r t e d b e t w e e n t h e Ge(HP) d e t e c t o r a n d 

t h e s o u r c e a n d a t h i n b e r y l l i u m b e t a a b s o r b e r w a s i n s e r t e d 

b e t w e e n t h e s o u r c e a n d t h e S i ( L i ) d e t e c t o r f o r t h e m e a s u r e -

— 1 9 8 2 0 3 m e n t s o f t h e 3 e m i t t e r s , Au a n d Hg 

T h e c o n t r i b u t i o n o f K p u l s e s t o t h e K g a t e w a s 

d e t e r m i n e d b y u s i n g t h e 5 9 . 5 k e V y r a y f r o m t h e d e c a y o f 

2 4 1 1 0 9 Am a n d t h e 8 8 k e V y r a y f r o m t h e d e c a y o f Cd a s m o d e l s 

f o r t h e s h a p e o f t h e K ^ x - r a y p e a k . T h e c o n t r i b u t i o n s o f 

t h e K ^ e v e n t s t o t h e K ^ p e a k w e r e f o u n d t o b e 3 . 8 , 4 . 7 , 

a n d 4 . 9 p e r c e n t o f t h e K p e a k a t Z = 8 0 , 8 1 , a n d 8 2 , 

r e s p e c t i v e l y . 

T h e d a t a w e r e c o l l e c t e d w i t h t h e N D - 4 4 2 0 d u a l p a r a 

m e t e r s y s t e m a n d c o u l d b e a n a l y z e d b y u s i n g t h e L - g a t i n g 
ex 

o r t h e K - g a t i n g t e c h n i q u e ( s e e S e c t s . 3 . 2 . 2 . 1 a n d 3 . 3 ) . 
&i , 2 
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2 0 7 

Oil . 2 

-L x - r a y c o i n c i d e n c e s , o b s e r v e d u s i n g A u ^ ^ ; H g 2 ^ 3 , a n d 

207 . . 
B i a c t i v i t i e s , r e s p e c t i v e l y . T h e a s s i g n e d e r r o r l i m i t s 

c o r r e s p o n d t o 95 p e r c e n t c o n f i d e n c e ( 2 a e r r o r l i m i t s ) . T h e s e 

r e s u l t s a r e l i s t e d i n T a b l e 3 . 

T h e B i d a t a w e r e a n a l y z e d u s i n g b o t h t e c h n i q u e s . T h e 

r e s u l t s a n d c o r r e c t i o n s o f b o t h t e c h n i q u e s a r e e q u i v a l e n t . 

1 9 8 2 0 3 
T h e A u a n d H g d a t a w e r e a n a l y z e d b y t h e - g a t i n g 

t e c h n i q u e . T h r e e , t w o , a n d s i x s e p a r a t e c o i n c i d e n c e r u n s 

1 9 8 2 0 3 

( o f t w o t o t h r e e d a y s d u r a t i o n ) w e r e m a d e f o r A u , H g , 

2 0 7 

a n d B i , r e s p e c t i v e l y . 

T a b l e s o f t y p i c a l g a t e c o m p o s i t i o n a n d t y p i c a l 

c o m p o s i t i o n o f t h e L a c o i n c i d e n c e p e a k a r e g i v e n i n A p p e n d i x 

I . T h e s e t a b l e s a r e g i v e n i n t e r m s o f g a t i n g . 

V a l u e s o f f 2 3 = 0 . 1 2 3 ± 0 . 0 1 2 , 0 . 1 0 9 ± 0 . 0 1 1 , a n d 

0 . 1 0 5 ± 0 . 1 1 a t Z = 8 0 , 8 1 , a n d 82 w e r e d e t e r m i n e d f r o m K 
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CHAPTER VI 

DISCUSSION AND CONCLUSIONS 

6 . 1 D i s c u s s i o n a n d C o n c l u s i o n s o f Mean L - S h e l l 

F l u o r e s c e n c e Y i e l d s 

T h e m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d (w_) i s g i v e n b y 
IJ 

t h e r e l a t i o n ( e q . 9 , S e c t . 1 . 4 ) : 

U L " V l + N 2 V 2 + N 3 V 3 

w h e r e N 1 + N 2 + N^ = 1 a n d N ^ i - N ^ N ^ i s t h e d i s t r i b u t i o n o f 

p r i m a r y L - s u b s h e l l v a c a n c i e s b e f o r e C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s 
* 

a l t e r t h e m . By c o m b i n i n g v a l u e s o f v^, v 2 , a n d f r o m 

t h e t h e o r e t i c a l c a l c u l a t i o n s o f C r a s e m a n n a n d c o w o r k e r s ( 2 0 , 

2 1 ) o r o f M c G u i r e ( 1 7 ) w i t h t h e N - ^ N ^ N ^ v a c a n c y d i s t r i b u t i o n 

e v a l u a t e d f o r e x a m p l e f r o m e x p e r i m e n t a l o r t h e o r e t i c a l 

c o n v e r s i o n c o e f f i c i e n t s a n d / o r o r b i t a l e l e c t r o n c a p t u r e 

r a t e s [ s e e R e f . ( 1 0 0 ) f o r d e t a i l s ] , i t i s p o s s i b l e t o 

o b t a i n a t h e o r e t i c a l l y - b a s e d p r e d i c t i o n o f a>_ w h i c h t h e n may 

b e c o m p a r e d w i t h t h e e x p e r i m e n t a l v a l u e f o r a g i v e n Z a s a 

t e s t o f t h e c o n s i s t e n c y o f t h e p r e d i c t e d v a l u e o f w . T h e 
.Li 

* 
T h e q u a n t i t y r e p r e s e n t s t h e p r o b a b i l i t y o f e m i s s i o n o f 

a n L x - r a y p e r L ^ - s u b s h e l l v a c a n c y ( s e e S e c t . 1 . 4 ) . 
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* _ 

p r e d i c t e d v a l u e s o f a>_ f o r Z = 47, 60, a n d 63 a r e g i v e n 

i n T a b l e 4 , t o g e t h e r w i t h p r e s e n t a n d p r e v i o u s e x p e r i m e n t a l 

v a l u e s a n d N - ^ . N ^ N ^ r a t i o s . 

S i n c e t h e p r i m a r y L - v a c a n c y d i s t r i b u t i o n N ^ I N ^ J N ^ i s 

k n o w n t o b e t t e r t h a n 10 p e r c e n t f o r t h e s e c a s e s , t h e 

p r e d i c t e d v a l u e o f toL s h o u l d b e g o o d t o b e t t e r t h a n 10 

p e r c e n t , a n d a c o m p a r i s o n w i t h e x p e r i m e n t t h e n s e r v e s a s a 

t e s t o f t h e t h e o r e t i c a l c a l c u l a t i o n s o f t h e m e a n L - s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d s v.^, v^, a n d v^. 

T h e c a l c u l a t e d v a l u e s b a s e d o n t h e t h e o r y o f 

C r a s e m a n n a n d c o w o r k e r s (20, 21) a g r e e w i t h p r e s e n t r e s u l t s 

a t Z = 47, 60, a n d 63, w h i l e c a l c u l a t i o n s b a s e d o n t h e 

t h e o r y o f M c G u i r e (17) a g r e e a t Z = 60 a n d 63, b u t g i v e a 

v a l u e c o n s i d e r a b l y h i g h e r a t Z = 47. 

T h e t h e o r y o f C r a s e m a n n a n d c o w o r k e r s (20, 21) 

p r e d i c t s t h a t t h e v a l u e s o f i n t h e r e g i o n o f 4 0 - Z 1 70 

a r e e q u a l w i t h i n p l u s o r m i n u s 15 p e r c e n t . E v e n f o r t h e 

r a d i c a l l y d i f f e r e n t v a c a n c y d i s t r i b u t i o n s o b t a i n e d i n 

x - r a y — L x - r a y c o i n c i d e n c e e x p e r i m e n t s , d i f f e r e n c e s i n t h e 

v a l u e s a s l a r g e a s 30 p e r c e n t w o u l d n o t g i v e r i s e t o 

s i g n i f i c a n t l y d i f f e r e n t v a l u e s o f a>_ . W i t h t h i s c o n s i d e r -

a t i o n , i t b e c o m e s m e a n i n g f u l t o c o m p a r e p r e s e n t r e s u l t s 

w i t h p r e v i o u s e x p e r i m e n t s ( T a b l e 4 ) . D i s a g r e e m e n t b e t w e e n 

* 
I n T a b l e 4 , t h e t h e o r e t i c a l v a l u e s o f u)_ a r e u n c o r r e c t e d 
f o r t h e e f f e c t o f d o u b l e v a c a n c i e s , b u t t h i s c o r r e c t i o n 
i s i n a n y c a s e l e s s t h a n 4 p e r c e n t [ s e e R e f . ( 1 0 0 ) ] . 



T a b l e 4 . C o m p a r i s o n o f t h e co R e s u l t s w i t h T h e o r y a n d P r e v i o u s E x p e r i m e n t 

E x p e r i m e n t a l T h e o r e t i c a l P r i m a r y L - S h e l l 
Z a>L a>L V a c a n c y D i s t r i b u t i o n R e f e r e n c e 

C r a s e m a n n M c G u i r e INL : N : N 
( 2 0 , 2 1 ) ( 1 7 ) 1 1 3 

47 0 . 0 4 2 5 1 0 . 0 0 6 4 0 . 0 4 6 1 0 . 0 6 1 5 0 . 1 6 0 : 0 . 3 3 5 : 0 . 5 0 5 P r e s e n t W o r k , 1 0 0 

0 . 0 4 9 3 0 . 1 6 0 : 0 . 3 3 5 : 0 . 5 0 5 3 1 

0 . 0 2 9 ± 0 . 0 0 3 b 0 . 1 6 0 : 0 . 3 3 5 : 0 . 5 0 5 1 3 9 

0 . 1 0 0 0 . 1 7 : 0 . 3 3 : 0 . 5 0 2 3 

0 . 0 4 7 ± 0 . 0 0 2 0 . 1 7 : 0 . 3 3 : 0 . 5 0 1 4 0 

0 . 0 4 4 ± 0 . 0 0 3 0 . 0 0 : 0 . 3 5 : 0 . 6 5 3 2 

0 . 0 5 4 ± 0 . 0 0 7 0 . 0 0 : 0 . 3 5 : 0 . 6 5 2 9 

0 . 0 6 5 9 ± 0 . 0 0 3 7 0 . 0 0 : 0 . 3 5 : 0 . 6 5 1 4 1 

6 0 0 . 1 3 1 ± 0 . 0 1 7 0 . 1 2 5 0 . 1 4 3 0 . 2 7 4 : 0 . 2 6 9 : 0 . 4 5 7 P r e s e n t W o r k , 1 0 0 

0 . 1 7 0 0 . 1 7 : 0 . 3 3 : 0 . 5 0 2 3 

0 . 1 6 ± 0 . 0 2 0 . 0 0 : 0 . 3 5 : 0 . 6 5 2 8 

63 0 . 1 4 2 ± 0 . 0 2 3 0 . 1 5 0 0 . 1 6 9 0 . 2 6 2 : 0 . 2 7 2 : 0 . 4 6 6 P r e s e n t W o r k , 1 0 0 

0 . 1 4 5 ± 0 . 0 1 3 0 . 3 0 : 0 . 2 6 : 0 . 4 4 1 0 8 

0 . 1 7 ° 1 4 2 

0 . 1 8 ± 0 . 0 2 0 . 0 0 : 0 . 3 6 : 0 . 6 4 2 8 

( C o n t i n u e d ) 



T a b l e 4 . ( C o n t i n u e d ) 

a ) R e e v a l u a t e d u s i n g m o r e r e c e n t v a l u e s f o r o ) v . P__, P_ , a , a T , a m , a n d n„_ 
K K Jj K 1J T K J J 

( s e e R e f . 1 0 0 ) . 

b ) C a l c u l a t e d f r o m R e f . 2 1 and e q u a t i o n s g i v e n p r e v i o u s l y ( R e f . 9 9 ) . 

c ) D u e t o t h e c o m p l e x i t y o f t h e 1 0 4 k e V y r a y g a t e s e t o n a N a l ( T l ) d e t e c t o r 
( R e f . 1 4 2 ) v a l u e s o f N^: H^'- a r e v e r y d i f f i c u l t t o c a l c u l a t e . F o r t h i s 

r e a s o n t h e r e may b e l a r g e u n c e r t a i n t i e s a s s o c i a t e d w i t h t h i s v a l u e o f to . 
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t h e o l d e r r e s u l t s o f B e r t o l i n i e t a l . ( 1 3 9 ) a n d L a y ( 2 3 ) 

w i t h t h e p r e s e n t r e s u l t s may b e d u e t o u n c e r t a i n t i e s i n 

d e t e c t o r e f f i c i e n c i e s o r s o u r c e s e l f - a b s o r p t i o n i n t h e i r 

w o r k . T h e 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 J o p s o n e t a l . 

( 2 8 , 2 9 ) a n d B a i l e y a n d S w e d l u n d ( 1 4 1 ) w i t h t h e p r e s e n t 

r e s u l t s i n p o s s i b l y d u e t o u n c e r t a i n t i e s i n t h e s e l f -

a b s o r p t i o n o f L x r a y s i n t h e i r t a r g e t s . O t h e r e x p e r i m e n t a l 

r e s u l t s ( 3 1 , 3 2 , 1 0 8 , 1 4 0 ) a g r e e w i t h t h e p r e s e n t r e s u l t s 

w i t h i n t h e s t a t e d e r r o r l i m i t s . 

T h e f o l l o w i n g c o n c l u s i o n s c a n b e d r a w n c o n c e r n i n g 

m e a n L - s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s , i . e . , b o t h a) a n d u)___ . 
L KL 

C e r t a i n o l d e r r e s u l t s s h o u l d b e d i s c a r d e d d u e t o u n c e r t a i n 

t i e s i n h e r e n t i n t h e i r e x p e r i m e n t a l m e t h o d . R e f . ( 1 0 0 ) 

g i v e s a t a b l e o f t h e l a t e s t w m e a s u r e m e n t s i n c l u d i n g t h o s e 
L 

i n t h e p r e s e n t w o r k . A t Z = 4 7 , t h e p r e s e n t e x p e r i m e n t 

s h o w s t h a t t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f C r a s e m a n n a n d 

c o w o r k e r s ( 2 0 , 2 1 ) w e r e c o r r e c t , w h i l e t h o s e o f M c G u i r e ( 1 7 ) 

w e r e h i g h . A t Z = 6 0 a n d 6 3 , t h e p r e s e n t e x p e r i m e n t a l 

u n c e r t a i n t y ( p l u s o r m i n u s 1 3 a n d 1 6 p e r c e n t , r e s p e c t i v e l y ) 

i s t o o l a r g e t o p e r m i t d i s t i n c t i o n b e t w e e n t h e t h e o r e t i c a l 

p r e d i c t i o n s . 
6 . 2 C o m p a r i s o n o f P r e s e n t V a l u e s o f u>2 a n d u)^ w i t h 

T h e o r y a n d w i t h P r e v i o u s E x p e r i m e n t s 

D e t e r m i n a t i o n o f t h e q u a n t i t i e s a n d i s d e p e n d e n t 

u p o n d e t e c t o r e f f i c i e n c y . A c c u r a t e d e t e r m i n a t i o n o f 



92 

d e t e c t i o n e f f i c i e n c i e s h a s b e e n d i f f i c u l t i n t h e p a s t , d u e 

t o l a c k o f x - r a y s t a n d a r d s , i n s u f f i c i e n t k n o w l e d g e o f p h o t o n 

e m i s s i o n r a t e s , a n d l i m i t e d i n f o r m a t i o n on d e t e c t o r 

p a r a m e t e r s s u c h a s d e a d l a y e r s . R e c e n t s t u d i e s o f d e t e c t i o n 

e f f i c i e n c i e s ( 1 2 8 , 1 2 9 , 1 1 5 ) h a s e n a b l e d o n e t o m e a s u r e 

d e t e c t o r e f f i c i e n c y i n t h e r e g i o n o f 1 0 t o 1 0 0 k e V more 

a c c u r a t e l y ( a p p r o x i m a t e l y 4 p e r c e n t ) . T h e l a c k o f a g r e e m e n t 

among some o f t h e e a r l y m e a s u r e m e n t s o f L ^ - a n d L ^ - s u b s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d s ( 9 0 , 9 1 , 9 2 ) a n d t h e p r e s e n t w o r k may b e 

d u e t o p r o b l e m s a s s o c i a t e d w i t h d e t e c t o r e f f i c i e n c i e s ( s e e 

T a b l e 5 ) . R e c e n t m e a s u r e m e n t s o f C a m p b e l l e t a l . ( 1 0 6 ) b y 

m e a n s o f Ce —L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e s a r e i n a g r e e m e n t 
i i 

w i t h t h e p r e s e n t w o r k ( s e e T a b l e 5 ) . 

T h e d i s c o n t i n u i t y i n t h e v a l u e o f co^ ( s e e F i g . 9) i s 

due t o t h e d i s c o n t i n u i t y i n f ^ ( i . e . , + a^ + f 2 ^ ~ 

s e e S e c t . 6 . 3 f o r a d i s c u s s i o n o f t h e d i s c o n t i n u i t y i n f 2 3 ) . 

T h e p o i n t s d e s i g n a t e d b y " + " a t Z = 93 a n d d e s i g n a t e d b y 

" X " a t Z = 94 a r e c a l c u l a t e d u s i n g t h e h y d r o g e n i c m o d e l ( 2 0 ) 

a n d t h e i n d e p e n d e n t - p a r t i c l e m o d e l (IPM) w i t h a G r e e n - S e l l i n -

Z a c h o r (GSZ) p o t e n t i a l ( 2 2 ) , r e s p e c t i v e l y . 

T h e m e a s u r e d v a l u e s o f a g r e e w i t h t h e SCF C a l c u l a 

t i o n s o f M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) . T h e h y d r o g e n i c c a l c u l a t i o n s o f 

C h e n , C r a s e m a n n , a n d K o s t r o u n ( 2 0 ) a r e l o w c o m p a r e d w i t h 

w i t h t h e p r e s e n t r e s u l t s , b u t f a l l w i t h i n t h e e x p e r i m e n t a l 

e r r o r l i m i t s a t Z = 86 a n d 8 8 . T h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s 

o f Chen a n d C r a s e m a n n ( 2 2 ) u s i n g t h e IPM w i t h a GSZ p o t e n t i a l 



T a b l e 5 . Summary o f E x p e r i m e n t a l V a l u e s a n d T h e o r e t i c a l P r e d i c t i o n s o f io 2 a n d O J 3 

^ 2 " 3 

Z E l e m e n t E x p e r i m e n t * T h e o r y E x p e r i m e n t * T h e o r y R e f e r e n c e 

8 3 B i 0 . 4 1 7 0 . 3 8 9 1 7 

8 5 A t 0 . 4 2 2 0 . 3 8 0 2 0 
0 . 4 1 0 2 2 

8 6 Rn 0 . 4 5 9 ± 0 . 0 2 5 0 . 3 8 4 ± 0 . 0 2 0 P r e s e n t W o r k , 7 3 

8 8 Ra 0 . 4 9 3 ± 0 . 0 3 0 0 . 4 0 8 ± 0 . 0 2 7 P r e s e n t W o r k , 7 3 
0 . 4 1 5 ± 0 . 0 2 7 9 2 
0 . 4 9 8 ± 0 . 0 2 7 0 . 4 3 8 ± 0 . 0 2 2 1 0 6 

9 0 Th 0 . 5 2 9 0 . 4 6 1 1 7 
0 . 4 4 ± 0 . 0 3 9 1 

9 2 U 0 . 4 8 8 * * 0 . 4 6 0 1 8 
0 . 5 6 0 ± 0 . 0 3 3 0 . 4 8 1 ± 0 . 0 2 9 P r e s e n t W o r k , 1 3 3 
0 . 5 2 9 ± 0 . 3 5 * * * 38 
0 . 4 2 3 ± 0 . 0 2 3 9 2 

9 3 Np 0 . 4 6 0 0 . 4 7 2 2 0 

94 Pu 0 . 5 1 7 * * 0 . 5 0 2 1 8 
0 . 4 2 7 2 2 

0 . 5 1 3 + 0 . 0 2 2 0 . 5 0 9 ± 0 . 0 2 9 P r e s e n t W o r k , 7 3 
0 . 5 2 3 + 0 . 0 2 3 * * * 38 
0 . 4 2 + 0 . 0 2 9 0 
0 . 4 8 5 + 0 . 0 2 6 0 . 4 8 4 ± 0 . 0 1 7 1 0 6 



T a b l e 5 . ( C o n t i n u e d ) 

co 2 o ) 3 

Z E l e m e n t E x p e r i m e n t * T h e o r y E x p e r i m e n t * T h e o r y R e f e r e n c e 

9 6 Cm 0 . 5 4 4 0 . 5 2 8 1 8 
0 . 5 5 2 ± 0 . 0 3 2 0 . 5 1 5 ± 0 . 0 3 4 38 
0 . 5 5 ± 0 . 0 2 0 . 6 3 ± 0 . 0 2 94 
0 . 5 9 ± 0 . 0 4 0 . 6 8 ± 0 . 0 5 9 3 

9 8 Cf 0 . 5 0 3 0 . 5 1 5 1 8 

* T h e q u o t e d e r r o r s a r e t a k e n f r o m t h e o r i g i n a l p u b l i c a t i o n . 

** T h i s v a l u e w a s c a l c u l a t e d a s s u m i n g t h a t I ^ - L ^ M ^ ^ t r a n s i t i o n s a r e p o s s i b l e . A 

v a l u e o f 0 . 5 4 4 a n d 0 . 5 7 9 i s c a l c u l a t e d a t Z = 9 2 , a n d 9 4 , r e s p e c t i v e l y , a s s u m i n g 
t h a t l ^ - L ^ M ^ t r a n s i t i o n s a r e n o t p o s s i b l e . 

* * * T h i s v a l u e i s a r e v i s i o n o f a v a l u e g i v e n i n R e f . 8 9 . 



0 . 6 0 

0 . 5 5 

CM 

3 
0 . 5 0 

0 . 4 5 

J Present Work 
Chen, Crasemann and Kostroun (20) 
Chen and Crasemann (22) 
McGuire ( 1 7 , 18) 

+ 

X 

0 . 4 0 

F i g u r e 9 

86 8 8 9 0 
Z 

92 94 

P l o t o f u>2 v s Z. ( T h e o r e t i c a l p o i n t s a t Z = 9 3 a n d 94 a r e c a l c u l a t e d 
u s i n g t h e H y d r o g e n i c m o d e l ( 2 0 ) a n d t h e IPM m o d e l ( 2 2 ) , r e s p e c t i v e l y , 
a n d a r e p l o t t e d a s "+" a n d "X", r e s p e c t i v e l y . ) 

Ln 
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a r e s y s t e m a t i c a l l y l o w e r t h a n t h e p r e s e n t e x p e r i m e n t a l 

v a l u e s . T h e m e a s u r e d v a l u e s o f ( s e e F i g . 1 0 ) a t Z = 86 

a n d 88 t e n d t o a g r e e b e t t e r w i t h t h e h y d r o g e n i c c a l c u l a t i o n s 

o f C h e n , C r a s e m a n n , a n d K o s t r o u n ( 2 0 ) t h a n w i t h M c G u i r e ( 1 7 ) 

w h i l e a t Z = 94 t h e e x p e r i m e n t a g r e e s w i t h t h e SCF 

c a l c u l a t i o n s o f M c G u i r e ( 1 8 ) . 

I n s u m m a r y , a l t h o u g h t h e r e i s o v e r a l l g o o d a g r e e m e n t 

b e t w e e n e x p e r i m e n t a n d M c G u i r e ' s t h e o r y ( 1 7 , 1 8 ) f o r c o 2 , 

t h e a v a i l a b l e e x p e r i m e n t a l a c c u r a c y ( l i m i t e d m a i n l y b y 

u n c e r t a i n t i e s i n d e t e c t o r e f f i c i e n c y ) i s n o t s u f f i c i e n t t o 

d i s t i n g u i s h b e t w e e n t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s d u e t o 

M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) a n d t h o s e d u e t o C h e n , C r a s e m a n n , a n d 

K o s t r o u n ( 2 0 ) . T h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s r u l e o u t t h e IPM 

c a l c u l a t i o n w i t h t h e GSZ p o t e n t i a l b y C h e n a n d C r a s e m a n n ( 2 2 ) . 

6 . 3 C o m p a r i s o n o f f 2 3 w i t h T h e o r y 

O w i n g t o t h e l a c k o f a g r e e m e n t among a l l r e p o r t e d 

m e a s u r e m e n t s o f f 2 3 ( s e e T a b l e 6) , a c r i t i c a l e v a l u a t i o n o f 

t h e p a s t e x p e r i m e n t a l w o r k i s n e c e s s a r y b e f o r e a m e a n i n g f u l 

c o m p a r i s o n w i t h t h e o r y c a n b e m a d e . I n t h e p r e s e n t w o r k 

s e l e c t e d " m o s t r e l i a b l e " e x p e r i m e n t a l v a l u e s o f f 2 3 a r e 

d e r i v e d f r o m a c o n s i d e r a t i o n o f a l l p u b l i s h e d r e s u l t s . 

T a b l e 7 l i s t s t h e s e s e l e c t e d " m o s t r e l i a b l e " f 2 3 v a l u e s . 

T h e s e l e c t e d r e s u l t s a r e d e r i v e d o n l y f r o m t h o s e m e a s u r e m e n t s 

w h i c h c a r e f u l l y m e a s u r e a n d c l e a r l y d e s c r i b e a l l c o r r e c t i o n s . 

T h e m a g n i t u d e o f c e r t a i n c o r r e c t i o n s i s q u i t e l a r g e , ( s e e 



0 . 5 5 h 

0 . 4 5 h 

0 . 4 0 |— 

0 . 3 5 h 

F i g u r e 1 0 . P l o t o f v s Z . ( T h e w o r k o f C h e n , C r a s e m a n n , a n d K o s t r o u n ( 2 0 ) 

i s e x t r a p o l a t e d f r o m Z = 9 3 t o Z = 9 4 . ) 



T a b l e 6 . M e a s u r e d L 9 - L C o s t e r - K r o n i g Y i e l d s 

* 
E l e m e n t f"2 3 R e f e r e n c e 

57 La 0 . 2 1 + 0 . 0 2 1 4 3 

6 3 Eu 0 . 1 7 2 + 0 . 0 1 5 1 4 4 , 1 4 5 
0 . 1 2 7 + 0 . 0 1 3 4 1 , 1 4 6 

6 4 Gd 0 . 2 2 3 + 0 . 0 1 1 1 4 7 

65 Tb 0 . 0 6 6 + 0 . 0 1 4 1 4 8 , 1 1 6 
0 . 1 2 4 + 0 . 0 1 2 4 1 , 1 4 6 

67 Ho 0 . 2 0 5 + 0 . 0 3 4 1 4 9 , 1 5 

68 E r 0 . 2 2 5 + 0 . 0 2 5 1 4 9 , 1 5 

7 0 Yb 0 . 1 4 2 + 0 . 0 0 9 1 4 8 , 1 5 0 
0 . 1 3 0 + 0 . 0 1 0 1 5 1 

7 3 Ta 0 . 2 0 + 0 . 0 4 3 3 
0 . 1 5 0 + 0 . 0 0 7 1 4 8 , 1 1 0 
0 . 1 2 8 + 0 . 0 1 3 4 1 , 1 4 6 

76 Os 0 . 1 0 6 + 0 . 0 2 3 1 5 2 

78 P t 0 . 1 2 6 ± 0 . 0 2 1 1 5 2 

8 0 Hg 0 . 1 2 3 + 0 . 0 1 2 P r e s e n t Work 
0 . 2 2 + 0 . 0 4 1 5 3 
0 . 0 8 + 0 . 0 2 3 3 
0 . 1 8 8 + 0 . 0 1 0 1 4 8 , 1 5 4 
0 . 1 3 1 + 0 . 0 1 3 4 1 , 1 4 6 
0 . 1 2 5 + 0 . 0 1 2 4 1 , 1 4 6 

8 1 T l 0 . 1 0 9 + 0 . 0 1 1 P r e s e n t Work 
0 . 2 5 + 0 . 1 3 1 5 5 
0 . 1 6 9 + 0 . 0 1 0 1 5 6 
0 . 1 1 3 + 0 . 0 1 0 4 1 , 1 4 6 
0 . 1 3 0 + 0 . 0 0 6 1 5 7 

8 2 Pb 0 . 1 0 5 + 0 . 0 1 1 P r e s e n t Work 
0 . 1 6 4 + 0 . 0 1 6 37 
0 . 1 5 6 + 0 . 0 1 0 1 5 8 
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T a b l e 6 . ( C o n t i n u e d ) 

z E l e m e n t f * 
2 3 

R e f e r e n c e 

8 3 B i 0 . 0 6 + 0 . 1 4 
- 0 . 0 6 1 0 9 

86 Rn 0 . 1 0 5 + 0 . 0 1 1 P r e s e n t Work , 7 3 

88 Ra 0 . 0 5 3 
0 . 0 1 
0 . 1 0 2 

± 0 . 0 5 2 
± 0 . 0 7 
± 0 . 0 0 6 

P r e s e n t W o r k , 7 3 
9 2 

1 0 6 

9 0 Th 0 . 1 3 ± 0 . 1 0 9 1 

9 2 U 0 . 1 4 7 
0 . 1 4 6 
0 . 4 3 
0 . 3 7 
0 . 0 7 
0 . 2 3 

0 . 1 4 

± 0 . 0 1 0 
+ 0 . 0 1 8 
± 0 . 0 6 
± 0 . 0 7 
± 0 . 0 5 
± 0 . 1 2 
+ 0 . 1 1 * * 
- 0 . 0 6 

P r e s e n t W o r k , 1 3 3 
P r e s e n t Work 

8 9 
89 
9 2 
38 

1 1 2 , 1 5 9 

9 3 Np 0 . 0 2 + 0 . 0 5 
- 0 . 0 2 1 6 0 

94 P u 0 . 2 2 6 
0 . 2 2 
0 . 4 2 
0 . 2 1 
0 . 2 4 
0 . 2 2 9 
0 . 2 3 3 

0 . 2 4 

± 0 . 0 1 6 
± 0 . 0 8 
± 0 . 0 8 
± 0 . 0 8 
± 0 . 0 8 
± 0 . 0 0 4 
± 0 . 0 1 5 
+ 0 . 1 9 * * 
- 0 . 0 9 

P r e s e n t W o r k , 7 3 
2 6 
8 9 
9 0 
38 

1 0 6 
1 4 4 , 1 4 5 

1 1 2 , 1 5 9 

96 Cm 0 . 1 8 8 
0 . 2 2 6 

± 0 . 0 1 0 
± 0 . 0 1 7 

7 3 , 3 8 
1 4 4 , 1 4 5 

* T h e q u o t e d e r r o r s a r e t a k e n f r o m t h e o r i g i n a l p u b l i c a t i o n . 

* * T h e s e v a l u e s a r e c a l c u l a t e d a s s u m i n g t h e - L 3 M 4 5 

+ 0 59 
t r a n s i t i o n s a r e p o s s i b l e . V a l u e s o f f 2 3 = 0 . 4 1 _ Q " 1 6 
a n d > 0 . 4 4 a r e c a l c u l a t e d f o r Z = 9 2 a n d 9 4 , r e s p e c t i v e l y , 
i f o n l y t h e - L 3 M 5 t r a n s i t i o n i s p o s s i b l e ( 1 1 2 , 1 5 9 ) . 



Table 7. Selected "Most Reliable" Experimental L 2 - L 3 Coster-Kronig Yields* 

Parent Daughter •23 Method Reference 

63 Gd 

73 

76 

153 

65 Dy 159 

70 Tm 171,170 

171 Tm 

181 W 

Ir 192 

78 Ir 192 

80 Au 198 

Au 198 

Tl 204 

81 Hg 205 

Eu 153 

Tb 159 

Tm 171,170 

Yb 171 

Ta 181 

Os 192 

Pt 192 

Hg 198 

Hg 

Hg 

198 

204 

Tl 203 

0.127 ± 

0.124 ± 

0.142 ± 

0.130 ± 

0.128 ± 

0.106 ± 

0.013 

0.012 

0.009 

0.010 

0.013 

0.023 

0.126 ± 0.021 

0.123 ± 0.012 

0.131 ± 

0.125 ± 

0.013 

0.012 

0.109 ± 0.011 

gated x-ray coinc. 

L gated K x-ray coinc. 
Ot Ot 

K , K gated L x-ray coinc. 
a i a 2 0 1 

L 9, L Ce gated L x-ray coinc, 
^ j Ot 

L gated K x-ray coinc. 
a a 3 

K , K gated L x-ray coinc. 
ai a 2 a 

K , K gated L x-ray coinc. 

K , K gated L x-ray come, a,' a 6 a 3 

1 2 

L gated K x-ray coinc. 
a 6 a 3 

L gated K x-ray coinc. 
a & a 3 

K a ' K a § a t e d L
a
 x - r a Y coinc. 

41,146 

41,146 

148,150 

151 

41,146 

152 

152 

Present Work 

41,146 

41,146 

Present Work 



Table 7 . (Continued) 

Z Parent Daughter f _ Method Reference 

81 H g 2 0 3 T l 2 0 3 0 . 1 1 3 + 0.010 L gated K x-ray coinc. a 6 a 3 41 ,146 

82 B i 2 0 7 P b 2 0 9 0 .105 + 0 . 0 1 1 K , K gated L x-ray coinc. a / a 2
 6 ot 3 

Present Work 

86 R a 2 2 3 R n 2 1 9 0 . 1 0 5 + 0 . 0 1 1 K , K gated L x-ray coinc. 
a1 a2 ot 

Present Work, 73 

88 T h 2 2 8 R a 2 2 4 0 .102 + 0 . 0 0 6 L , L Ce gated L x-ray coinc. 
Z j ot 

106 

92 N p 2 3 5 u 2 3 5 0 .147 + 0 . 0 1 0 K , K gated L x-ray coinc. a x' a 2
 6 a 3 Present Work, 13 

P a 2 3 3 0 . 1 4 6 + 0 .018 K , K gated L x-ray coinc. a a 6 a 3 

1 2 
Present Work 

94 N p 2 3 9 „ 239 Pu 0 . 2 2 6 + 0 . 0 1 6 K , K gated L x-ray coinc. a,' a 6 a 3 

1 2 
Present Work, 73 

O n 2 4 2 P u 2 3 8 0 .229 + 0 . 0 0 4 L^, L-jCe gated x-ray coinc. 106 

96 C f 2 4 9 C m 2 4 5 0 .188 + 0 . 0 1 0 K , K gated L x-ray coinc. a ' a 2
 6 ot 3 

73 ,38 

* Appendix II lists all values of f not contained in the selected "most reliable" values, along 
with reasons for their rejection. The quoted errors are taken from the original publication. 



1 0 2 

A p p e n d i x I f o r t y p i c a l c o r r e c t i o n s ) a n d t h u s t h e s e c o r r e c 

t i o n s h a v e a l a r g e i n f l u e n c e o n t h e d e t e r m i n a t i o n o f t h e 

e x p e r i m e n t a l v a l u e s o f f 2 3 * R e s u l t s w h i c h a r e d e r i v e d u s i n g 

o l d e r , l o w - r e s o l u t i o n i n s t r u m e n t s h a v e b e e n r e j e c t e d a s w e l l 

a s m e a s u r e m e n t s w h i c h p r o d u c e d r e s u l t s b y a s s u m i n g o t h e r L -

s u b s h e l l q u a n t i t i e s n o t m e a s u r e d i n t h a t w o r k . R e s u l t s 

w h i c h a r e m e a s u r e d b y a n a - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e 

t e c h n i q u e h a v e b e e n d e s c r i b e d i n S e c t . 3 . 2 . 2 . 3 . M e a s u r e 

m e n t s o f u s i - n 9 t h e m e t h o d o f c r i t i c a l a b s o r b e r s a r e 

r e j e c t e d d u e t o u n c e r t a i n t i e s i n c o r r e c t i o n s f o r a b s o r p t i o n 

a n d s c a t t e r i n g t h a t a r e p r e s e n t i n t h i s m e t h o d . A p p e n d i x I I 

l i s t s a l l v a l u e s o f f 2 3

 n o * " c o n t a i n e d i n t h e s e l e c t e d " m o s t 

r e l i a b l e " v a l u e s , a l o n g w i t h r e a s o n s f o r t h e i r r e j e c t i o n . 

Some r e s u l t s i n A p p e n d i x I I m i g h t b e g o o d m e a s u r e m e n t s , b u t 

d o n o t f i t t h e s t r i n g e n t c r i t e r i a . 

F i g . 1 1 p r e s e n t s g r a p h i c a l l y t h e s e l e c t e d " m o s t 

r e l i a b l e " ±22 v a l u e s i n t h e r e g i o n 63 < Z < 88 a n d c o m p a r e s 

* 
t h e m w i t h t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s . F r o m F i g . 11 i t i s 

e v i d e n t t h a t t h e e x p e r i m e n t a l v a l u e s o f ±22 t h a t w e r e 

m e a s u r e d g e n e r a l l y t o p l u s o r m i n u s 10 p e r c e n t o r b e t t e r , 

a r e i n g e n e r a l a g r e e m e n t w i t h t h e t h e o r e t i c a l r e s u l t s i n t h e 

r e g i o n 63 1 Z £ 8 8 . T h i s c o n c l u s i o n i s i n m a r k e d 

V a l u e s o f f 2 3 p l o t t e d a t Z = 7 0 , 8 0 , a n d 81 i n F i g . 1 1 

a n d Z = 92 a n d 94 i n F i g . 12 c o r r e s p o n d t o a n e r r o r w e i g h t e d 
a v e r a g e o f t h e s e l e c t e d " m o s t r e l i a b l e " e x p e r i m e n t a l v a l u e s . 
T h e e r r o r l i m i t s p l o t t e d a t t h e s e Z v a l u e s c o r r e s p o n d t o t h e 
e r r o r l i m i t s a s s i g n e d t o t h e m o s t r e l i a b l e m e a s u r e m e n t . 
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X Selected "Most Reliable" f Value 
— Chen, Crasemann and Kostroun (20) 

Chen and Crasemann (22) 

— McGuire ( 1 7 , 18) 

60 70 80 9 0 

F i g u r e 1 1 . P l o t o f v s Z i n t h e R e g i o n 6 0 1 Z i 9 0 . 
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d i s a g r e e m e n t w i t h p a s t i n t e r p r e t a t i o n s (4 0 , 14 7 , 1 4 3 , 1 5 8 ) 

w h i c h p o s t u l a t e d d i s a g r e e m e n t s o f a s much a s 30 p e r c e n t 

b e t w e e n t h e o r y a n d e x p e r i m e n t . T h e d i f f e r e n t t h e o r e t i c a l 

p r e d i c t i o n s i n t h e r e g i o n 6 0 1 Z 1 8 8 l i e w i t h i n a p p r o x i 

m a t e l y p l u s o r m i n u s 5 p e r c e n t o f e a c h o t h e r . T h u s , t h e 

p r e s e n t e x p e r i m e n t a l a c c u r a c y i s i n s u f f i c i e n t t o d i s c r i m i 

n a t e a m o n g t h e d i f f e r e n t t h e o r e t i c a l m e t h o d s i n t h i s r e g i o n , 

a l t h o u g h w i t h i n t h e a c c u r a c y o f t h e e x p e r i m e n t a l a n d 

t h e o r e t i c a l r e s u l t s , t h e a g r e e m e n t w i t h t h e g e n e r a l t r e n d 

o f t h e o r y i s g o o d . 

F i g . 1 2 p l o t s f ° r t h e r e g i o n Z > 8 5 . I t i s 

e v i d e n t t h a t i n t h e r e g i o n Z > 9 0 t h e t h r e e t h e o r e t i c a l 

p r e d i c t i o n s d i v e r g e ( 1 8 , 2 0 , 2 2 ) , t h u s m a k i n g e x p e r i m e n t a l 

m e a s u r e m e n t s o f i n t h i s r e g i o n f r u i t f u l i n t e r m s o f 

d i s t i n g u i s h i n g among t h e d i f f e r e n t t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s . 

E a c h t h e o r y i s d i s c u s s e d b e l o w a n d c o m p a r e d w i t h t h e 

e x p e r i m e n t a l r e s u l t s . 

I t c a n b e s e e n f r o m F i g . 1 2 t h a t t h e t h e o r e t i c a l 

p r e d i c t i o n a t Z = 9 4 b y C h e n a n d C r a s e m a n n ( 2 2 ) u s i n g t h e 

IPM w i t h a GSZ p o t e n t i a l i s i n v i o l e n t d i s a g r e e m e n t w i t h 

t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s . T h e u n c e r t a i n t i e s i n t h i s 

t h e o r e t i c a l c a l c u l a t i o n o f f 2 3 e m p l o y i n g t h e IPM a t Z = 94 

i s d e p e n d e n t o n t h e a v a i l a b i l i t y o f a s e t o f a c c u r a t e l y 

d e t e r m i n e d p a r a m e t e r s f o r Z = 9 4 . I t c a n b e r e c a l l e d f r o m 

S e c t . 2 . 3 . 2 t h a t t h e GSZ p o t e n t i a l i s g i v e n b y ( e q s . 35 a n d 

3 6 , S e c t . 3 . 2 . 2 ) : 
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I Selected "Most Reliable" f"23 Value 
Chen , Crasemann, and Kostroun (20) 
Chen and Crasemann (22) 
McGuire (17, 18) 

X 
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I 
+ 
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0 . 1 0 

I I I I I I I I \ I I I I 1 
86 88 90 9 2 9 4 9 6 

Z 

F i g u r e 1 2 . P l o t o f f 2 3 v s Z A b o v e Z = 8 5 . ( T h e o r e t i c a l 
p o i n t s a t Z = 93 a n d 9 4 a r e c a l c u l a t e d u s i n g 
t h e H y d r o g e n i c m o d e l ( 2 0 ) a n d t h e IPM ( 2 2 ) , 
r e s p e c t i v e l y , a n d a r e p l o t t e d a s "+" a n d "X", 
r e s p e c t i v e l y . ) 
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V ( r ) = 2 r " 1 ( N T - Z ) 

w h e r e 

T = l - K e ^ - D H + l ] " 1 

a n d N = Z - 1 i s t h e n u m b e r o f c o r e e l e c t r o n s , r i s t h e 

m a g n i t u d e o f t h e r a d i a l v e c t o r , a n d d a n d H a r e a d j u s t a b l e 

p a r a m e t e r s . C r a s e m a n n h a s p o i n t e d o u t ( 1 0 6 ) t h a t t h e 

d i s a g r e e m e n t a t Z = 9 4 w i t h e x p e r i m e n t may b e d u e t o t h e 

i n a c c u r a c y o f t h e a d j u s t a b l e p a r a m e t e r s , s i n c e t h e s e 

p a r a m e t e r s a r e d i f f i c u l t t o d e t e r m i n e a t v e r y h i g h Z. 

The h y d r o g e n i c c a l c u l a t i o n o f C h e n , C r a s e m a n n , a n d 

K o s t r o u n ( 2 0 ) a t Z = 9 3 a g r e e s w i t h t h e e x p e r i m e n t a l l y 

d e t e r m i n e d v a l u e o f f 2 3 a t Z = 9 4 w i t h i n 1 0 p e r c e n t , b u t 

d i s a g r e e s w i t h t h e e x p e r i m e n t a l v a l u e o f f 2 3 a t Z = 9 2 . 

D i s a g r e e m e n t b e t w e e n t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n a t Z = 9 3 

a n d t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s a t Z = 9 2 a r e p r o b a b l y d u e t o 

t h e " jump i n ^23" a t o r n e a r z = 9 2 . A f u r t h e r d i s c u s s i o n 

w h i c h s h o u l d c l a r i f y t h i s p o i n t i s g i v e n i n t h e f o l l o w i n g 

p a r a g r a p h s . T h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f C h e n , C r a s e m a n n , 

a n d K o s t r o u n ( 2 0 ) a p p e a r t o b e i n q u a l i t a t i v e a g r e e m e n t w i t h 

t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s o v e r t h e r e g i o n 6 3 - Z - 9 4 . 

A d d i t i o n a l e x p e r i m e n t a l d e t e r m i n a t i o n s a n d t h e o r e t i c a l 

p r e d i c t i o n s a r e n e e d e d a b o v e Z = 9 0 b e f o r e a q u a n t i t a t i v e 

c o m p a r i s o n c a n b e m a d e . 

I n o r d e r t o d i s c u s s t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f 

M c G u i r e ( 1 7 , 1 8 ) a n d c o m p a r e t h e m w i t h t h e e x p e r i m e n t a l 
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r e s u l t s , a d i s c u s s i o n o f t h e " jump i n ^23" ^ s n e c e s s a r y . 

T h e t e r m s "jump i n ^23" ^ s u s e d t o r e f e r t o t h e l a r g e 

i n c r e a s e i n f 2 3 i n t h e r e g i o n a r o u n d 7.-92. The " jump i n 

^23" r e s u l t s f r o m a n i n c r e a s e i n t h e t o t a l C o s t e r - K r o n i g 

t r a n s i t i o n r a t e , w h i c h i s d u e t o t h e o n s e t o f t h e I^-L^M^ 

a n d t h e I^-L^M,- C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s . T h e s e p a r t i c u l a r 

t r a n s i t i o n s a r e n o t a l l o w e d e n e r g e t i c a l l y i n t h e r e g i o n 

29 < Z < 9 1 ( 7 1 , 1 1 2 ) . 

E s t i m a t e s o f t h e e j e c t e d M^ o r M<- e l e c t r o n e n e r g y a n d 

t h u s o f t h e v a l u e o f Z a t w h i c h t h e L - L _ M . c t r a n s i t i o n s 
2 3 4 , 5 

a r e e n e r g e t i c a l l y p o s s i b l e , a r e made b y u s i n g e n e r g y f o r m u l a e 

( e q s . 47 - 5 1 ) w i t h t a b u l a t e d b i n d i n g e n e r g i e s ( 5 9 , 6 2 ) . 

U s i n g a f o r m u l a f o r e l e c t r o n - e j e c t i o n e n e r g y i n t h e t h e o r e t i 

c a l c a l c u l a t i o n w h i c h p r e d i c t s o n e o r b o t h o f t h e s e t r a n s i 

t i o n s t o b e e n e r g e t i c a l l y i m p o s s i b l e , w h e n i n f a c t o n e o r 

b o t h a r e p o s s i b l e , c a u s e s a l a r g e e r r o r i n t h e c a l c u l a t e d 

v a l u e o f ^23' T n l s I s e s p e c i a l l y t r u e i n t h e r e g i o n Z > 9 0 

s i n c e t h e I»2~ M 4 5 t r a n s i t i o n s a r e t h e o r e t i c a l l y p r e d i c t e d 

t o c o n t r i b u t e a p p r o x i m a t e l y 70 p e r c e n t o f t h e t o t a l C o s t e r -

K r o n i g t r a n s i t i o n r a t e ; i . e . , a p p r o x i m a t e l y 70 p e r c e n t o f 

t h e v a l u e o f f ^ ^ s p r e d i c t e d t o b e d u e t o t h e I ^ - L ^ M ^ ^ 

C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s . ( T h i s e s t i m a t e i s b a s e d o n t h e 

t h e o r e t i c a l t r a n s i t i o n r a t e s p r e d i c t e d b y M c G u i r e a t Z = 9 6 . ) 

I n a d d i t i o n , t h e I ^ - L ^ M ^ t r a n s i t i o n r a t e i s t h e o r e t i c a l l y 

p r e d i c t e d t o v a r y i n a n i r r e g u l a r m a n n e r f r o m 2 6 0 t o 5 4 0 

p e r c e n t o f t h e t h e o r e t i c a l I ^ - L ^ M ^ t r a n s i t i o n r a t e i n t h e 
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r e g i o n 96 < Z £ 1 0 3 . 

I n t h e l i g h t o f t h e a b o v e c o n s i d e r a t i o n s , i t i s 

p o s s i b l e t o d i s c u s s t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f M c G u i r e 

( 1 7 , 1 8 ) . T h e f o r m u l a [ e q . ( 5 1 ) ] u s e d b y M c G u i r e t o p r e d i c t 

t h e e j e c t e d - e l e c t r o n e n e r g y f o r b i d s t h e o c c u r r e n c e o f t h e 

I^-L^Mj. t r a n s i t i o n a t Z = 9 2 , a s w e l l a s t h e L^-L^M^ t r a n s i 

t i o n a t Z = 9 2 a n d 9 4 . I n o r d e r t o p r o v i d e r e a l i s t i c v a l u e s 

o f ±23* M c G u i r e c a l c u l a t e d t h e I^-L^M^. t r a n s i t i o n r a t e a t 

Z = 9 2 . T h e n u m e r i c a l w a v e f u n c t i o n s w e r e c a l c u l a t e d u s i n g 

a n a p p r o x i m a t e H e r m a n - S k i l l m a n p o t e n t i a l ( 6 1 , 1 7 , 1 8 ) a n d 

s u b s t i t u t i n g t h e s e w a v e f u n c t i o n s i n t o t h e a p p r o p r i a t e 

e x p r e s s i o n s ( e q s . 2 5 a n d 2 6 , s e e S e c t . 2 . 2 ) t o c a l c u l a t e 

d i r e c t a n d e x c h a n g e m a t r i x e l e m e n t s . T h e s e m a t r i x e l e m e n t s 

w e r e s u b s t i t u t e d i n t o t h e a p p r o p r i a t e e x p r e s s i o n ( e q . 2 7 ) t o 

g e t t h e t r a n s i t i o n r a t e . T h e t r a n s i t i o n e n e r g y w a s a l t e r e d 

i n t h e c a l c u l a t i o n t o g i v e a p o s i t i v e e j e c t e d - e l e c t r o n 

e n e r g y ( 1 7 , 1 8 ) . 

M c G u i r e u s e d h i s c a l c u l a t e d L -L_M_ t r a n s i t i o n r a t e 

t o e s t i m a t e t h e L^-L^M^ t r a n s i t i o n r a t e . T h i s w a s a p p a r e n t l y 

a c c o m p l i s h e d b y u s i n g t h e a v e r a g e o f t h e r a t i o o f t h e t h e o 

r e t i c a l l y c a l c u l a t e d I^ -L^M^ t r a n s i t i o n r a t e t o t h e 

t h e o r e t i c a l l y c a l c u l a t e d L^-L^M^ t r a n s i t i o n r a t e ( f o u n d t o 

b e 4 . 0 ) i n t h e r e g i o n 9 6 £ Z < 1 0 3 . T h i s i s a v e r y c r u d e 

a p p r o x i m a t i o n , s i n c e t h e m a g n i t u d e o f t h e L^-L^M^ t r a n s i t i o n 

r a t e v a r i e s i n a n i r r e g u l a r f a s h i o n f r o m 2 . 6 t o 5 . 4 t i m e s 
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t h e m a g n i t u d e o f t h e I^-L^M, . t r a n s i t i o n r a t e . T h i s 

a p p r o x i m a t i o n a f f e c t s f 2 3 q u i t e d r a s t i c a l l y , s i n c e m o r e t h a n 

5 0 p e r c e n t o f t h e v a l u e o f f 2 3 i s d u e t o t h e I ^ - L ^ M ^ t r a n s i -
* 

t i o n . T h e r e f o r e , a n u n c e r t a i n t y o f a t l e a s t 30 p e r c e n t 

e x i s t s i n t h e c a l c u l a t e d v a l u e ( 1 8 ) o f f 2 3 a t Z = 9 2 a n d 

94 d u e t o t h i s a s s u m p t i o n a l o n e . 

T h e 1 7 p e r c e n t d i s c r e p a n c y a t Z = 94 b e t w e e n t h e 

t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f M c G u i r e a n d t h e e x p e r i m e n t a l 

r e s u l t s i s n o t o f g r e a t s i g n i f i c a n c e w h e n o n e c o n s i d e r s t h e 

u n c e r t a i n t y i n t h e t h e o r e t i c a l r e s u l t s . A t Z = 9 6 , t h e 

I^ -L^M^ C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n i s p r e d i c t e d b y M c G u i r e ' s 

e n e r g y f o r m u l a t o b e e n e r g e t i c a l l y p o s s i b l e a n d w e l l a b o v e 

t h r e s h o l d , a n d s i g n i f i c a n t l y , a t Z = 9 6 , M c G u i r e ' s t h e o r e t i 

c a l p r e d i c t i o n a g r e e s w i t h e x p e r i m e n t . 

A t Z = 9 2 , t h e e x p e r i m e n t a l v a l u e o f f 2 3 a p p e a r s t o 

b e c o n s i d e r a b l y h i g h e r t h a n t h o s e f o r Z < 9 0 b u t c o n s i d e r a b l y 

l o w e r t h a n t h o s e f o r Z > 9 2 . I n a d d i t i o n , t h e Z = 9 2 

e x p e r i m e n t a l r e s u l t i s c o n s i d e r a b l y h i g h e r t h a n t h e c a l c u -
* * 

l a t e d r e s u l t s o f M c G u i r e ( 1 8 ) ( f 2 3 = 0 . 0 9 5 ) a s s u m i n g M^ 

* 
A t Z = 9 2 a c a l c u l a t e d v a l u e o f f 2 3 = 0 . 1 5 5 c o r r e s p o n d s t o 

a ( I ^ - L ^ M ^ / I ^ - L ^ M , . ) r a t i o o f 2 . 6 , w h i l e a c a l c u l a t e d v a l u e 

o f f 2 3 =' 0 . 2 1 9 c o r r e s p o n d s t o a r a t i o o f 5 . 4 . S i m i l a r l y , 

a t Z = 9 4 , f 2 3 c a n b e a s l o w a s 0 . 1 4 o r a s h i g h a s 0 . 1 9 5 , 

d e p e n d i n g o n t h i s r a t i o . 
** 

T h i s t h e o r e t i c a l c a l c u l a t i o n d i d n o t i n c l u d e t h e I^ -L^M^ 

t r a n s i t i o n r a t e . 
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e l e c t r o n e j e c t i o n t o b e a l l o w e d , b u t M^ e l e c t r o n e j e c t i o n 

t o b e f o r b i d d e n . H o w e v e r , t h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f 

C h e n , C r a s e m a n n , a n d K o s t r o u n ( 2 0 ) a t Z = 9 3 , w h i c h a s s u m e d 

t h a t I^-L^M^ t r a n s i t i o n s a r e p o s s i b l e a n d a r e w e l l a b o v e 

t h r e s h o l d , l i e c o n s i d e r a b l y h i g h e r t h a n t h e e x p e r i m e n t a t 

Z = 9 2 . T h e t h e o r y o f M c G u i r e , a s s u m i n g t h a t b o t h I ^ - L . ^ 5 

t r a n s i t i o n s a r e p o s s i b l e , p r e d i c t s a v a l u e o f f 2 3 a t Z = 9 2 

a l s o c o n s i d e r a b l y l a r g e r t h a n t h e e x p e r i m e n t a l o n e . T h e s e 

f a c t s s u g g e s t t h a t a t Z = 9 2 t h e M^ e j e c t e d e l e c t r o n e n e r g y 
* 

i s v e r y n e a r t h r e s h o l d , a n d t h u s t h e p r o b a b i l i t y f o r t h e 

L^-L^M^ t r a n s i t i o n i s o n l y a f r a c t i o n o f t h e v a l u e w h i c h 

w o u l d b e e x p e c t e d i f t h e e n e r g y a v a i l a b l e f o r t h e l^-I^M^ 

t r a n s i t i o n w e r e s l i g h t l y l a r g e r . I n o t h e r w o r d s , a t Z = 9 2 , 

i t a p p e a r s t h a t t h e L 2 _ I j 3 M 5 t r a n s i t i o n i s f u l l y p r e s e n t , b u t 

t h a t t h e L ^ - L ^ ^ t r a n s i t i o n , b e i n g j u s t a b o v e t h r e s h o l d , 

c o n t r i b u t e s o n l y a f r a c t i o n o f i t s u l t i m a t e s t r e n g t h . 

T h e g e n e r a l a g r e e m e n t b e t w e e n t h e t h e o r e t i c a l r e s u l t s 

i n t h e r e g i o n 6 3 ^ Z S 8 8 ( s e e F i g . 1 1 ) i s q u i t e a c o n t r a s t 

t o t h e d i s a g r e e m e n t b e t w e e n t h e t h e o r e t i c a l r e s u l t s i n t h e 

v e r y h i g h - Z r e g i o n ( s e e F i g . 1 2 ) . T h e p r o b l e m s a s s o c i a t e d 

w i t h t h e t h e o r e t i c a l r e s u l t s a t v e r y h i g h Z a r e d u e t o t h e 

a d o p t i o n o f i n c o r r e c t e n e r g y f o r m u l a ( M c G u i r e • s r e s u l t s ) a n d 

* A s m e n t i o n e d e a r l i e r , t h e r e s u l t s o f Y i n e t a l . ( 7 1 ) a t 
Z = 2 9 a n d 30 i n d i c a t e t h a t t h e L 2 - L 3 M 4 a n d t h e L 2 ~ L 3 M 5 

C o s t e r - K r o n i g t r a n s i t i o n s a r e i n s e n s i t i v e t o t h e e j e c t e d 
e l e c t r o n e n e r g y e x c e p t v e r y n e a r t h r e s h o l d ; i . e . , w i t h i n 
2 e V o f t h r e s h o l d . 
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a l s o a r e d u e t o t h e p r o b l e m o f o b t a i n i n g a c c u r a t e a d j u s t 

a b l e p a r a m e t e r s (Chen a n d C r a s e m a n n ' s IPM r e s u l t s ) . 

I n s u m m a r y , t h e c o m p a r i s o n s o f e x p e r i m e n t a n d t h e o r y 

f o r l e a G ^ t o t h e f o l l o w i n g c o n c l u s i o n s : 

1) T h e e x p e r i m e n t a l v a l u e s o f f ^ a r e i n g e n e r a l 

a g r e e m e n t w i t h t h e t h e o r e t i c a l r e s u l t s i n t h e r e g i o n 

63 1 Z 1 88 . 

2) I n t h e r e g i o n 6 3 1 Z 1 8 8 , t h e e x p e r i m e n t a l 

v a l u e s o f f ^ w h i c h a r e m e a s u r e d g e n e r a l l y t o p l u s o r m i n u s 

1 0 p e r c e n t o r b e t t e r a r e i n s u f f i c i e n t t o d i s t i n g u i s h among 

t h e d i f f e r e n t t h e o r e t i c a l r e s u l t s w h i c h l i e w i t h i n a p p r o x i 

m a t e l y p l u s o r m i n u s 5 p e r c e n t o f e a c h o t h e r . 

3) T h e t h e o r e t i c a l p r e d i c a t i o n a t Z = 94 b y C h e n 

a n d C r a s e m a n n (22 ) u s i n g t h e IPM w i t h a GSZ p o t e n t i a l i s i n 

v i o l e n t d i s a g r e e m e n t w i t h t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s . T h i s 

d i s a g r e e m e n t w i t h e x p e r i m e n t a t Z = 94 may b e d u e t o t h e 

i n a c c u r a c y o f t h e a d j u s t a b l e p a r a m e t e r s u s e d i n t h e GSZ 

p o t e n t i a l . I t s h o u l d b e r e c a l l e d ( S e c t . 6 . 2 ) t h a t t h e IPM 

m o d e l w i t h t h e GSZ p o t e n t i a l d i s a g r e e d w i t h e x p e r i m e n t f o r 

u> 2 a s w e l l . 

4) T h e t h e o r e t i c a l p r e d i c t i o n s o f M c G u i r e a g r e e w i t h 

t h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s a t Z = 9 6 , w h e r e b o t h t h e L^-L^M^ ^ 

t r a n s i t i o n s a r e w e l l a b o v e t h r e s h o l d a n d c o n t r i b u t e f u l l y . 

5 ) T h e e x p e r i m e n t a l r e s u l t s a t Z = 9 2 s e e m t o i n d i c a t e 

t h a t t h e L 2 - L ^ M 4 t r a n s i t i o n i s v e r y n e a r t h r e s h o l d a n d c o n 

t r i b u t e s o n l y p a r t o f i t s f u l l i n t e n s i t y t o t h e v a l u e o f f 2 3 . 
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6 ) More e x p e r i m e n t a l d e t e r m i n a t i o n s o f f 2 3 a r e 

n e c e s s a r y , e s p e c i a l l y a t Z = 9 1 a n d 9 3 , i n o r d e r t o 

c o m p l e t e l y u n d e r s t a n d t h e e f f e c t o f M^ a n d M^ e l e c t r o n -

e j e c t i o n o n f 2 3 ( s e e C h a p . 7 ) . 

7) F u r t h e r c a l c u l a t i o n s a b o v e Z = 9 2 o f f 2 3 w i l l b e 

n e c e s s a r y i n o r d e r t o a d e q u a t e l y c o m p a r e t h e o r y w i t h 

e x p e r i m e n t ( s e e C h a p . 7 ) . 
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CHAPTER V I I 

SUGGESTIONS FOR FURTHER WORK 

F r o m t h e d i s c u s s i o n i t i s q u i t e e v i d e n t t h a t m o r e 

e x p e r i m e n t a l a n d t h e o r e t i c a l w o r k i s u r g e n t l y n e e d e d f o r 

Z > 9 0 . T h e l a c k o f e x p e r i m e n t a l w o r k i s d u e t o p r o b l e m s 

o f o b t a i n i n g s u i t a b l e r a d i o a c t i v e s o u r c e s . I n t h e r e g i o n 

Z > 9 0 s o m e o f t h e r a d i o a c t i v e s o u r c e s w h i c h w o u l d b e s u i t 

a b l e f o r t h e s e m e a s u r e m e n t s a r e d i f f i c u l t t o o b t a i n , w h i l e 

t h e h a l f - l i v e s o f o t h e r w i s e s u i t a b l e s o u r c e s a r e t o o s h o r t 

t o b e p r a c t i c a l . 

A t h o r o u g h l i t e r a t u r e s e a r c h f o r p o s s i b l e r a d i o a c t i v e 

s o u r c e s s u i t a b l e f o r f 2 3 m e a s u r e m e n t s f o r Z - 9 0 i n d i c a t e s 

t h a t t h e f o l l o w i n g e x p e r i m e n t s w o u l d b e f e a s i b l e . A t Z = 9 0 , 

a n f 2 3 m e a s u r e m e n t c o u l d b e p e r f o r m e d u s i n g a Ce —L x - r a y 

c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e w i t h t h e L^- a n d ^ - c o n v e r s i o n e l e c -

2 3 2 

t r o n s f r o m t h e 5 7 . 5 k e V E2 t r a n s i t i o n i n t h e d e c a y o f U 

S u c h a m e a s u r e m e n t i s s o m e w h a t d i f f i c u l t d u e t o t h e l o w 

e n e r g y o f t h e L 2 ~ a n d L ^ - c o n v e r s i o n e l e c t r o n s ( a p p r o x i m a t e l y 

39 k e V ) . A t Z = 9 1 , a n f 2 3 m e a s u r e m e n t c o u l d b e p e r f o r m e d 

u s i n g a Ce —L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e w i t h L 2 ~ a n d L 3 -

c o n v e r s i o n e l e c t r o n s f r o m t h e 8 6 . 5 k e V E l t r a n s i t i o n i n t h e 
2 3 7 2 3 7 2 4 1 d e c a y o f Np . I f t h e r a d i o a c t i v e s o u r c e s Pu a n d Cm 

w e r e a v a i l a b l e , o n e c o u l d m e a s u r e f 2 3 a t Z = 9 3 a n d 9 5 , 
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r e s p e c t i v e l y , u s i n g t h e —L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e . 

T h e d e t e r m i n a t i o n o f t^i a t z = ^1 a n d 9 3 w o u l d b e c r u c i a l 

f o r a 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 f f e c t o f M^- a n d M^-

e l e c t r o n e j e c t i o n a n d f o r a c r i t i c a l t e s t o f t h e o r y n e a r 

t h r e s h o l d ( s e e F i g . 1 2 ) . 

F u r t h e r c a l c u l a t i o n s s h o u l d b e p e r f o r m e d f o r e a c h Z 

i n t h e r e g i o n 9 0 ^ Z ^ 9 6 . C a l c u l a t i o n s e m p l o y i n g s c r e e n e d 

h y d r o g e n i c w a v e f u n c t i o n s a s w e l l a s t h o s e b a s e d o n t h e 

H e r m a n - S k i l l m a n a p p r o a c h w o u l d b e v a l u a b l e . T h e s e c a l c u l a 

t i o n s s h o u l d u s e a n e n e r g y f o r m u l a w h i c h " f o r b i d s " a n d 

" a l l o w s " t h e p r o p e r t r a n s i t i o n s a t a g i v e n Z. F o r s u c h 

c a l c u l a t i o n s t h e t r a n s i t i o n r a t e s f o r a l l p r i n c i p a l t r a n s i 

t i o n s s h o u l d b e t a b u l a t e d . A t h e o r e t i c a l i n v e s t i g a t i o n o f 

t h e v a r i a t i o n o f t r a n s i t i o n r a t e s w i t h e j e c t e d - e l e c t r o n 

e n e r g y s h o u l d b e p e r f o r m e d f o r t h e L^-L^M^ a n d L^-L^M^ 

t r a n s i t i o n s i n t h e v i c i n i t y o f Z = 9 2 . 
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APPENDIX I 

CORRECTION FOR GATE COMPOSITIONS IN THE DETERMINATION OF THE 

NET TRUE COINCIDENCE COUNTING RATES USED IN MEASUREMENTS OF 

f 2 3 AND EXAMPLE OF EXPERIMENTAL EVALUATION OF L-SUBSHELL 

YIELDS 

I n o r d e r t o o b t a i n t h e q u a n t i t i e s C' a n d C' w h i c h 

0,2 O j 
a r e u s e d t o c a l c u l a t e L - s u b s h e l l y i e l d s ( e q s . 5 9 - 6 1 ) , c o r r e c 

t i o n s m u s t b e a p p l i e d t o t h e g a t e c o u n t i n g r a t e s ( s e e S e c t . 

3 . 3 . 1 ) . T y p i c a l l y t h e K g a t e e v e n t s a r e d u e t o c o n t i n u u m 

Oil 
e v e n t s a n d t r u e e v e n t s . The c o n t i n u u m e v e n t s a r e d u e t o 

b a c k g r o u n d , C o m p t o n s c a t t e r i n g , a n d i n c o m p l e t e c h a r g e c o l 

l e c t i o n i n t h e d e t e c t o r . The K g a t e e v e n t s a r e d u e t o 
0.2 

c o n t i n u u m e v e n t s , K x - r a y e v e n t s w h i c h t a i l i n t o t h e K 

' ai 0i 2 

g a t e , a n d t r u e e v e n t s . I n c e r t a i n c a s e s t h e e x p e r i m e n t a l 
g a t e c o u n t i n g r a t e s i n c l u d e c o n t r i b u t i o n s d u e t o o t h e r 
s o u r c e s s u c h a s y r a y s , e . g . t h e 1 0 6 k e V y r a y i n t h e d e c a y 

2 3 9 

o f Np . C o m p l e t e a n a l y s i s o f t h e g a t e c o u n t i n g r a t e s f o r 

t y p i c a l c o i n c i d e n c e r u n s a r e g i v e n i n T a b l e 8. 

The c o i n c i d e n c e s p e c t r a m u s t a l s o b e c o r r e c t e d f o r 

s p u r i o u s e v e n t s ( s e e S e c t . 3 . 3 . 2 ) . T y p i c a l c o r r e c t i o n s f o r 

t h e L^ p e a k a l o n g w i t h t h e m a g n i t u d e o f t h e s e c o r r e c t i o n s 

a r e g i v e n i n T a b l e 9 . T y p i c a l l y t h e L^ e v e n t s i n c o i n c i d e n c e 
w i t h t h e K e v e n t s a r e d u e t o c h a n c e a n d c a s c a d e , L f i a n d L 
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T a b l e 8 . T y p i c a l C o m p o s i t i o n o f t h e K X - R a y G a t e s 

a . m . K G a t e K G a t e A t o m i c o i a2 
Number P a r e n t C o m p o n e n t (%) (%) 

86 R a 2 2 3 C o n t i n u u m 2 . 0 2 . 4 
O v e r l a p o f - 4 . 3 

T r u e 9 8 . 0 9 3 . 3 

227 
88 Th ' C o n t i n u u m 9 . 4 1 1 . 9 

O v e r l a p o f K - 4 . 0 
T r u e 9 0 . 6 8 4 . 1 

92 N p 2 3 5 C o n t i n u u m 0 . 7 1 . 1 
O v e r l a p o f - 3 . 3 
T r u e 9 9 . 3 9 5 . 6 

9 2 P a 2 3 3 C o n t i n u u m 2 . 7 3 . 8 
O v e r l a p o f K - 2 . 6 

T r u e 9 7 . 3 9 3 . 6 

94 N p 2 3 9 C o n t i n u u m 1 . 9 2 . 5 
O v e r l a p o f K - 3 . 6 

Oil 
1 0 6 k e V y Ray O v e r l a p 6 . 1 4 . 1 
T r u e 9 2 . 0 8 9 . 8 

8 0 A u 1 9 8 C o n t i n u u m 1 2 . 9 1 7 . 5 
O v e r l a p o f - 3 . 8 

T r u e 8 7 . 1 7 8 . 7 

8 1 H g 2 0 3 C o n t i n u u m 3 . 8 5 . 8 
O v e r l a p o f - 4 . 7 

T r u e 9 6 . 2 8 9 . 5 

2 0 7 
8 2 B i C o n t i n u u m 1 . 6 2 . 3 

O v e r l a p o f K - 4 . 9 
T r u e 9 8 . 4 9 2 . 8 
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T a b l e 9 . T y p i c a l C o m p o s i t i o n o f t h e L P e a k i n t h e 
C o i n c i d e n c e S p e c t r a 

, x . • L (K ) L (K ) A t o m i c a cti a a 2 

Number P a r e n t C o m p o n e n t (%) (%) 

2 2 3 
86 Ra C h a n c e a n d C a s c a d e 

L (K ) C o n t r i b u t i o n * 
a a i 

L0 a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 Y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 
2 2 7 

88 Th C h a n c e a n d C a s c a d e 
L (K ) C o n t r i b u t i o n 

a a i 
Ln a n d L T a i l + C o n t i n u u m 

3 Y 
T r u e C o i n c i d e n c e s 

9 2 N p 2 3 5 C h a n c e 
L (K ) C o n t r i b u t i o n 

a a i 
L Q a n d L T a i l + C o n t i n u u m 

P Y 
T r u e C o i n c i d e n c e s 

2 3 3 
9 2 P a C h a n c e a n d C a s c a d e 

L (K ) C o n t r i b u t i o n 
a a i 

L Q a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 Y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 
2 3 9 

94 Np C h a n c e a n d C a s c a d e 
L (K ) C o n t r i b u t i o n a a i 
L n a n d L T a i l + C o n t i n u u m 

3 Y 
L ( 1 0 6 k e V y ) C o n t r i b u t i o n 

a 
T r u e C o i n c i d e n c e s 

19 8 
80 Au C h a n c e a n d C a s c a d e 

L (K ) C o n t r i b u t i o n 
a a i 

L n a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 Y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 

3 . 0 2 0 . 1 
2 3 . 4 

0 . 3 6 . 5 

9 6 . 7 5 0 . 0 

3 3 . 7 8 7 . 3 
4 . 1 

1 . 4 0 . 7 

6 4 . 9 7 . 9 

2 . 0 1 3 . 8 
1 0 . 5 

1 . 0 7 . 5 

9 7 . 0 6 8 . 2 

2 9 . 1 6 8 . 4 
4 . 5 

1 . 8 3 . 7 

6 9 . 1 2 3 . 4 

3 0 . 3 6 2 . 1 
5 . 2 

1 . 0 1 . 7 

3 . 0 4 . 0 

6 5 . 7 2 7 . 0 

1 . 4 8 . 0 
2 3 . 3 

0 . 4 7 . 3 

9 8 . 2 6 1 . 4 
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T a b l e 9 . ( C o n t i n u e d ) 

A t o m i c L (K ) 
a v a 2 Number P a r e n t C o m p o n e n t (%) (%) 

8 1 H g 2 0 3 C h a n c e a n d C a s c a d e 3 . 0 1 5 . 4 
L (K ) C o n t r i b t u i o n 

a a i 
— 2 3 . 5 

L 0 a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 

0 . 4 8 . 4 L 0 a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 9 6 . 6 5 2 . 7 

8 2 B i 2 0 7 C h a n c e a n d C a s c a d e 
L (K ) C o n t r i b u t i o n 

a a i 

3 . 5 2 0 . 5 
2 4 . 0 

L f l a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 Y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 

0 . 4 8 . 2 L f l a n d L T a i l + C o n t i n u u m 
3 Y 

T r u e C o i n c i d e n c e s 9 6 . 1 4 7 . 3 

* T h e "L (K ) C o n t r i b u t i o n " i s t h e p e r c e n t a g e o f L e v e n t s a a i c 3 a 
i n t h e g a t e d s p e c t r a t h a t a r e d u e t o t h e t a i l i n g o f 

K i n t o K . 
a i a 2 
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t a i l i n g , c o n t i n u u m e v e n t s , a n d t r u e e v e n t s . T h e e v e n t s 

i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e K e v e n t s a r e d u e t o c h a n c e a n d 
a 2 

c a s c a d e , a n d t a i l i n g , c o n t i n u u m e v e n t s , e v e n t s i n 

t h e g a t e d s p e c t r a t h a t a r e d u e t o t h e t a i l i n g o f 

i n t o K ^ ^ a n d t r u e e v e n t s . I n c e r t a i n c a s e s a d d i t i o n a l 

c o r r e c t i o n s m u s t b e a p p l i e d t o a c c o u n t f o r i m p u r i t i e s i n 

g a t e s o t h e r t h a n t h o s e p r e v i o u s l y m e n t i o n e d , e . g . t h e L 

e v e n t s w h i c h a r e i n c o i n c i d e n c e w i t h t h e 1 0 6 k e V y - r a y 

p u l s e s i n t h e K a n d K g a t e s . 
c a i a 2 

S i n c e t y p i c a l g a t e s p e c t r a ( F i g . 2 ) a n d t y p i c a l 

c o i n c i d e n c e s p e c t r a ( F i g . 3) w e r e g i v e n f o r t h e Z = 9 4 

e x p e r i m e n t , o n e o f t h e s e m e a s u r e m e n t s w i l l b e u s e d t o g i v e 

a n o u t l i n e o f a t y p i c a l c a l c u l a t i o n . 

I n o r d e r t o c a l c u l a t e t h e q u a n t i t i e s v^r &>3, a n d 
f~- , t h e q u a n t i t i e s C' , C' , I , a n d I , * 2 3 K a i L 3 X ( K a i ) L 2 - X ( K a 2 ) 

u s e d i n e q s . ( 5 9 - 6 1 ) m u s t b e d e r i v e d f r o m t h e e x p e r i m e n t a l l y 

m e a s u r e d g a t e c o u n t s a n d t h e e x p e r i m e n t a l l y m e a s u r e d c o i n c i 

d e n c e s p e c t r a . F o r t h e Z = 94 m e a s u r e m e n t s , a n a n a l y s i s o f 

s i x g a t e c o u n t i n g r a t e s a n d t h e s p e c t r a a s s o c i a t e d w i t h t h e s e 

g a t e s w a s p e r f o r m e d . O n l y q u a n t i t i e s a s s o c i a t e d w i t h t h e 

a n d g a t e c o u n t i n g r a t e s a n d t h e i r s p e c t r a w a s i n v o l v e d 

i n t h e f i n a l c a l c u l a t i o n , b u t t h e o t h e r f o u r g a t e s a n d t h e i r 

c o i n c i d e n c e s p e c t r a w e r e u s e d t o c o r r e c t f o r s p u r i o u s e v e n t s 

i n t h e K a n d K x - r a y g a t e s a n d t h e i r c o i n c i d e n c e s p e c t r a 

( s e e S e c t s . 3 . 3 . 1 a n d 3 . 3 . 2 ) . 

T h e g a t e c o u n t i n g r a t e s C£ a n d C£ w e r e c o r r e c t e d 
cti a 2 
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f o r t h e c o n t i n u u m , t a i l i n g o f K p u l s e s i n t o t h e K g a t e 

r e g i o n ( i . e . , o v e r l a p o f K , T a b l e 8 ) , a n d t a i l i n g ( i . e . , 

o v e r l a p ) o f t h e 106 k e V y r a y i n t o t h e a n d x - r a y 
* 

g a t e s . T h e d e t a i l s o f t h e m e a s u r e m e n t o f t h e t a i l i n g 

c o r r e c t i o n s a r e g i v e n i n S e c t . 5 . 2 . 5 . T h e c o n t i n u u m i n t h e 

r e g i o n o f t h e a n d x - r a y g a t e s w a s a s s u m e d t o v a r y 

s l o w l y , t h e r e f o r e , a r e g i o n a b o v e t h e 1 0 6 k e V y r a y w a s u s e d 

t o e s t i m a t e t h e c o n t i n u u m . A f t e r a l l c o r r e c t i o n s w e r e m a d e , 

9 2 . 0 p e r c e n t o f t h e K g a t e e v e n t s ( 1 . 8 9 9 x 1 0 7 c o u n t s ) 

w e r e f o u n d t o b e t r u e e v e n t s . T h e r e f o r e , t h e g a t e c o u n t i n g 

r a t e m u l t i p l i e d b y t h e c o u n t i n g t i m e o f t h e e x p e r i m e n t 
7 * * 

(T) w a s f o u n d t o b e 1 . 7 4 8 x 10 c o u n t s ( C * • T) . T h e 
7 a i 

t r u e e v e n t s ( C ' • T = 1 . 1 8 9 x 10 c o u n t s ) i n t h e K g a t e 
a 2 7 

w e r e f o u n d t o b e 8 9 . 8 p e r c e n t o f t h e g a t e e v e n t s ( 1 . 3 2 5 x 10 

c o u n t s ) . 

*** 
A c o n t i n u u m g a t e d c o i n c i d e n c e s p e c t r u m m u l t i p l i e d 

* 
O t h e r c o r r e c t i o n s { e . g . f o r u n r e s o l v e d l i n e s a n d e s c a p e 

p e a k s [Ge K x - r a y e s c a p e i s n e g l i g i b l e i n t h i s e n e r g y 

r e g i o n ( 1 1 5 ) ] } w e r e u n n e c e s s a r y . 
** 

S i n c e r a t i o s o f c o u n t i n g r a t e s a n d i n t e n s i t y p e r u n i t t i m e 

a p p e a r i n e q s . ( 5 9 - 6 1 ) , t h e m a g n i t u d e o f t h e f i n a l L -

s u b s h e l l q u a n t i t i e s d o n o t d e p e n d o n T . 
*** 

T h e g a t e s e t t i n g f o r t h i s c o n t i n u u m g a t e d c o i n c i d e n c e 

s p e c t r a i s s h o w n i n F i g . 2 ( t h e g a t e b e t w e e n t h e y r a y 

a n d t h e K - M 2 l i n e ) . 



1 2 1 

b y a p p r o p r i a t e n o r m a l i z i n g f a c t o r s w a s s u b t r a c t e d f r o m t h e 

x - r a y , x - r a y , a n d 1 0 6 k e V y - r a y g a t e d c o i n c i d e n c e 

s p e c t r a i n o r d e r t o c o r r e c t f o r t h e L x r a y s i n c o i n c i d e n c e 

w i t h t h e c o n t i n u u m . A s i m i l a r c o r r e c t i o n w a s a p p l i e d t o t h e 
** 

x - r a y g a t e d c o i n c i d e n c e s p e c t r a . A f t e r t h e a b o v e 

c o r r e c t i o n s w e r e a p p l i e d , t h e 1 0 6 k e V y - r a y g a t e d s p e c t r a 

a n d t h e K^* x - r a y g a t e d s p e c t r a w e r e p r o p e r l y n o r m a l i z e d a n d 

s u b t r a c t e d f r o m t h e K^ a n d K^ x - r a y g a t e d s p e c t r a . T h e s e 

t w o f i n a l s p e c t r a c o n t a i n o n l y t r u e c o i n c i d e n c e s . 

T h e c o u n t s i n t h e L 0 , L , L + L D , a n d L x - r a y p e a k s 
X/ ex TI p y 

** * 
w e r e summed a n d c o r r e c t e d f o r c o n t i n u u m a n d t a i l i n g . The 
t o t a l c o u n t s i n t h e L0, L , L f t + L , a n d L x - r a y p e a k s i n 

K> OL p i) y 

t h e K ^ x - r a y g a t e d s p e c t r a a n d i n t h e K x - r a y g a t e d 

T h e c o n t i n u u m g a t e d c o i n c i d e n c e s p e c t r u m w a s n o r m a l i z e d 

t o t h e g a t e w i d t h ( n u m b e r o f c h a n n e l s i n t h e g a t e ) o f 

t h e K x - r a y , K x - r a y , a n d y - r a y g a t e s . 

T h e g a t e s e t t i n g f o r t h e c o n t i n u u m g a t e d c o i n c i d e n c e 

s p e c t r u m t h a t w a s s u b t r a c t e d f r o m t h e K^' x - r a y g a t e d 

c o i n c i d e n c e s p e c t r u m i s s h o w n i n F i g . 2 ( t h e s h a d e d a r e a 

t o t h e r i g h t o f t h e K - O l i n e ) . 

C o u n t s i n t h e r e g i o n s t o t h e i m m e d i a t e r i g h t a n d i m m e d i a t e 

l e f t ( i . e . , c o n t i n u u m r e g i o n s ) o f e a c h p e a k w e r e p r o p e r l y 

n o r m a l i z e d a n d s u b t r a c t e d f r o m t h e i r r e s p e c t i v e p e a k 

t o t a l s ( i . e . , a s t e p - f u n c t i o n b a c k g r o u n d s u b t r a c t i o n w a s 

p e r f o r m e d ) . 



1 2 2 

* 

s p e c t r a d i v i d e d b y t h e i r r e s p e c t i v e t o t a l c o r r e c t e d g a t e 

c o u n t s a l o n g w i t h l a s t a t i s t i c a l e r r o r s a r e g i v e n i n T a b l e s 

1 0 a n d 1 1 . I n a d d i t i o n , o t h e r c o r r e c t i o n s a r e t a b u l a t e d 

a n d v a l u e s o f I , , I ( , / C - , a n d 
I v a i oti a v a i a i 

I L (K )/CK ' A N D I T (K )/CV ~ f ? 3 [ I T (K )/CK ] 

L r i + 3 ( K a 1

) K

a i
 L

N + 3 ( K a 2

) K a 2

 2 3 L n + 3 ( K a i ) K a x 

a n d I .J^ a r e t a b u l a t e d ( r i g h t m o s t c o l u m n ) i n 
Y l a 2

; a 2 

T a b l e s 1 0 a n d 1 1 , r e s p e c t i v e l y . 

The r i g h t h a n d c o l u m n o f T a b l e 1 0 a n d o f T a b l e 1 1 

a r e summed t o o b t a i n t h e q u a n t i t i e s I_ v / v x / C ' a n d 
L 2 - X ( K 0 i ) K a i 

I L _ X ( K )/ CK ( i - e - / w 3 a n d O J 2 ) , r e s p e c t i v e l y . A c t u a l l y 

3 ot 2 ot 2 

f 2 3 w a s c a l c u l a t e d b e f o r e t h e q u a n t i t i e s i n T a b l e 1 1 a r e 

summed s i n c e t h e s e q u a n t i t i e s d e p e n d o n f 2 3 ( s e e t h e n e x t 

p a r a g r a p h f o r t h e c a l c u l a t i o n o f f 2 3 ) . T h e 4 p e r c e n t 

( 0 . 0 0 2 1 ) u n c e r t a i n t y i n t h e v a l u e o f w 3 w a s a d d e d t o t h e 

2a s t a t i s t i c a l u n c e r t a i n t y ( 0 . 0 1 4 ) t o o b t a i n a t o t a l u n c e r 

t a i n t y o f 0 . 0 3 6 ( o r 7 . 2 p r e c e n t , 9 5 p e r c e n t c o n f i d e n c e 

l e v e l ) . T h e u n c e r t a i n t y i n c o 2 w a s s i m i l a r l y d e t e r m i n e d t o 

b e 0 . 0 3 6 ( o r 7 . 2 p e r c e n t ) . 
* 

F o r e x a m p l e , t h e t o t a l c o u n t s i n t h e p e a k i n c o i n c i d e n c e 
w i t h K g a t e e v e n t s a n d i n c o i n c i d e n c e w i t h K g a t e 

on 4 4 ct 2 

e v e n t s w e r e 2 . 9 2 6 x 1 0 a n d 1 . 0 1 8 x 1 0 c o u n t s , r e s p e c t i v e l y . 
T h e n u m b e r o f t r u e L c o u n t s i n c o i n c i d e n c e w i t h t r u e K 

a 4 a ! 
x - r a y e v e n t s w e r e 1 . 9 2 1 x 1 0 c o u n t s (65.7 p e r c e n t t r u e , 

s e e T a b l e 9) a n d 2 . 7 5 1 x 1 
s e e T a b l e 9 ) , r e s p e c t i v e l y . 

3 
s e e T a b l e 9) a n d 2 . 7 5 1 x 1 0 c o u n t s (27.0 p e r c e n t t r u e , 



T a b l e 1 0 . E v a l u a t i o n o f to^ f r o m C o i n c i d e n c e D a t a 

P e a k 

Q u a n t i t y 

[ I , ] [1+A f ( 9 ) 3 [ e x i o 3 ] [ i ] [ e x i o 3 ] X

T (v ) 
L 3 ( K a 1

) 2 2 1 + A 2 2 f ( 6 ) L 3 ( K

a i

} e x l O 3 L 3 ( K a 1

) 

C' C' C' 
K

a i

 K a , K

a i 

0 . 0 8 1 ± 0 . 0 0 4 1 . 2 3 6 0 . 0 6 6 ± 0 . 0 0 3 2 . 9 8 a 0 . 0 2 2 ± 0 . 0 0 1 

L 1 . 0 9 4 ± 0 . 0 1 5 1 . 0 1 9 1 . 0 7 4 ± 0 . 0 1 5 2 . 9 3 0 . 3 6 7 ± 0 . 0 0 5 
ct 

L + L Q 0 . 3 0 7 ± 0 . 0 1 5 1 . 0 3 2 0 . 2 9 7 ± 0 . 0 1 5 2 . 7 0 0 . 1 1 0 ± 0 . 0 0 6 
Tl P 

0 . 4 9 9 ± 0 . 0 0 8 

a ) V a l u e s g i v e n f o r t h e e f f i c i e n c y i n t h i s t a b l e w e r e m e a s u r e d i n a d i f f e r e n t 
g e o m e t r y t h a n t h o s e g i v e n i n F i g . 6 . 



T a b l e 1 1 . E v a l u a t i o n o f co 2 f r o m C o i n c i d e n c e D a t a 

Q u a n t i t y 

P e a k 
" l ^ L , * . ) H £ x l 0 3 ] t f 2 3 ] [ I L 3 ( ^ [ e x l O 3 ] [ I ^ [ e x l O 3 ] I 

01 i 0.2 £ X 1 U CI2 a 2 

C 1 

a 2 

C 1 

on 

_0t2_ 

c' 
K a 2 

C 1 

K 
Ct2 

0 . 0 1 5 ± 0 . 0 0 4 0 . 0 1 4 ± 0 . 0 0 2 2 . 9 8 ' 

a 
0 . 2 3 1 ± 0 . 0 1 4 

L + L Q 1 . 1 4 1 ± 0 . 0 1 7 
n P 

0 . 2 3 2 ± 0 . 0 2 8 

0 . 0 6 4 ± 0 . 0 0 9 

2 . 9 3 

1 . 0 7 7 ± 0 . 0 1 8 2 . 7 0 0 . 3 9 9 ± 0 . 0 0 7 

Y 0 . 2 8 8 ± 0 . 0 0 8 0 . 2 8 8 ± 0 . 0 0 8 2 . 4 6 0 . 1 1 7 ± 0 . 0 0 3 

0 . 5 1 6 ± 0 . 0 0 7 

a ) V a l u e s g i v e n f o r t h e e f f i c i e n c y i n t h i s t a b l e w e r e m e a s u r e d i n a d i f f e r e n t 
g e o m e t r y t h a n t h o s e g i v e n i n F i g . 6 . 
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An e x p e r i m e n t a l v a l u e o f f 2 3 w a s c a l c u l a t e d f r o m 

t h e r e l a t i o n : 

f I L 0 ( K ) / C K + J L (K )/ CK ] ( 8 5 ) 

A f t e r s u b s t i t u t i n g t h e a p p r o p r i a t e q u a n t i t i e s f r o m T a b l e 9 

a n d 1 0 i n t o e q . ( 8 5 ) a n d e v a l u a t i n g t h e r e s u l t , a v a l u e o f 

f 2 3 = 0 . 2 1 6 ± 0 . 0 1 3 w a s o b t a i n e d ( t h e 0 . 0 1 3 u n c e r t a i n t y i s 

o n l y a l a s t a t i s t i c a l u n c e r t a i n t y ) . T h e t o t a l u n c e r t a i n t y 

i n f 2 3 [ i . e . , 2 a s t a t i s t i c a l ( 0 . 0 2 6 ) p l u s t h e u n c e r t a i n t y 
** 

i n f 0 0 d u e t o t h e t a i l i n g o f K p u l s e s i n t o t h e K g a t e 2 3 ^ oti r a 2 

( 0 . 0 0 4 ) ] w a s 0 . 0 3 0 ( o r 14 p e r c e n t , 9 5 p e r c e n t c o n f i d e n c e 

l e v e l ) . T h u s , f 2 3 = 0 . 2 1 6 ± 0 . 0 3 0 f o r t h i s p a r t i c u l a r 

d e t e r m i n a t i o n . 

J u d i c i o u s a s s i g n m e n t o f t h e f o u r g a t e r e g i o n s f o r 

e a c h o f t h e s e v e n r u n s e f f e c t i v e l y p r o d u c e d a s e t o f s e v e n 

d e t e r m i n a t i o n s o f t h e L - s u b s h e l l q u a n t i t i e s . An e r r o r 

w e i g h t e d a v e r a g e o f t h e s e s e v e n d e t e r m i n a t i o n s w e r e r e p o r t e d 

*Any f r a c t i o n o f I T v t v X / C ' a n d t h e s a m e f r a c t i o n o f 
J _ , 3 - A ) is. 

U 2 Ct 2 1T v t v \/ Cv m a Y b e u s e d t o c a l c u l a t e f O Q . F r e q u e n t l y L 3 - X ( K a i ) K a i 2 3 
TL (K ) / C K a n d XL (K ) / C K a r S U S e d t 0 c a l c u l a t e f

2 3 

a a 2 a 2 a v a i a 2 

** 
T h e u n c e r t a i n t y i n t h e t a i l i n g c o r r e c t i o n w a s a s s u m e d t o 
b e 1 0 p e r c e n t . 



APPENDIX I I 

VALUES OF f OMITTED FROM "MOST RELIABLE" VALUES 



T a b l e 12 • V a l u e s o f O m i t t e d F r o m S e l e c t e d " M o s t R e l i a b l e " V a l u e s 

z f 
23 R e f e r e n c e Comment 

57 0 . 21 + 0 . 02 143 No r e f e r e n c e t o L^ C o r r e c t i o n , p e r f o r m e d 

u s i n g c r i t i c a l a b s o r b e r s , n o r e f e r e n c e t o 
c o r r e c t i o n f o r t a i l i n g o f Ln a n d L i n t o 

3 Y 
L^ p e a k . 

No r e f e r e n c e t o L^ C o r r e c t i o n , p e r f o r m e d 

u s i n g c r i t i c a l a b s o r b e r s , n o r e f e r e n c e t o 
c o r r e c t i o n f o r t a i l i n g o f Ln a n d L i n t o 

3 Y 
L^ p e a k . 

No r e f e r e n c e t o L^ C o r r e c t i o n , p e r f o r m e d 

u s i n g c r i t i c a l a b s o r b e r s , n o r e f e r e n c e t o 
c o r r e c t i o n f o r t a i l i n g o f Ln a n d L i n t o 

3 Y 
L^ p e a k . 

63 0 . 172 + 0 . 015 1 4 4 , 1 4 5 U n p u b l i s h e d r e s u l t . 

64 0 . 223 + 0 . O i l 147 No r e f e r e n c e t o L C o r r e c t i o n , n o r e f e r e n c e 
n 

t o c o r r e c t i o n f o r t a i l i n g o f L f t a n d L i n t o 
p e a k . p Y 

No r e f e r e n c e t o L C o r r e c t i o n , n o r e f e r e n c e 
n 

t o c o r r e c t i o n f o r t a i l i n g o f L f t a n d L i n t o 
p e a k . p Y 

65 0 . 066 + 0 . 014 1 4 8 , 1 1 6 P o s s i b l e i m p r o p e r t a i l i n g c o r r e c t i o n , a n d 
p o s s i b l e i m p r o p e r c a s c a d e c o r r e c t i o n * . 

67 0 . 205 + 0 . 034 1 4 9 , 1 5 U n p u b l i s h e d r e s u l t . 

68 0 . 225 + 0 . 025 1 4 9 , 1 5 U n p u b l i s h e d r e s u l t . 

73 0 . 

0 . 

20 

150 

+ 

+ 

0 . 

0 . 

04 

007 

33 

1 4 8 , 1 1 0 

Low r e s o l u t i o n , p e r f o r m e d u s i n g c r i t i c a l 
a b s o r b e r s . 
Low r e s o l u t i o n . 

80 0 . 

0 . 

0 . 

22 

08 

188 

+ 

+ 

+ 

0 . 

0 . 

0 . 

04 

02 

010 

153 

33 

1 4 8 , 1 5 4 

A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
t o d e r i v e r e s u l t . 
Low r e s o l u t i o n , p e r f o r m e d u s i n g c r i t i c a l 
a b s o r b e r s . 
Low r e s o l u t i o n . 



T a b l e 1 2 . ( C o n t i n u e d ) 

z E 2 3 R e f e r e n c e Comment 

8 1 0 . 2 5 + 0 . 1 3 1 5 5 A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
t o d e r i v e r e s u l t . 

0 . 1 6 9 + 0 . 0 1 0 1 5 6 Low r e s o l u t i o n . 
0 . 1 3 0 + 0 . 0 0 6 1 5 7 U n p u b l i s h e d r e s u l t . 

8 2 0 . 1 6 4 + 0 . 0 1 6 37 Low r e s o l u t i o n . 
0 . 1 5 6 + 0 . 0 1 0 1 5 8 No r e f e r e n c e t o c o r r e c t i o n f o r t a i l i n g o f 

L^ a n d L^ i n t o L^ g a t e s . 

8 3 0 . 0 6 + 0 . 
n 

14 1 0 9 A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
u • t o d e r i v e r e s u l t . 

8 8 0 . 0 1 + 0 . 07 9 2 a - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 

0 . 0 5 3 + 0 . 0 5 2 P r e s e n t W o r k , 7 3 A s s i g n e d e r r o r l i m i t s n e g a t e t h e v a l u e o f 
t h i s r e s u l t . 

90 0 . 1 3 + 0 . 10 9 1 c x - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 

9 2 0 . 4 3 ± 0 . 06 8 9 c x - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 

0 . 37 + 0 . 07 8 9 c x - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 

0 . 07 + 0 . 05 9 2 a - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 

0 . 2 3 ± 0 . 1 2 38 A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
t o d e r i v e r e s u l t . 



T a b l e 1 2 . ( C o n t i n u e d ) 

2 3 R e f e r e n c e Comment 

9 2 

9 3 

9 4 

0 . 1 4 

0 . 0 2 

+ 0 . 1 1 
- 0 . 0 6 

+ 0 . 0 5 
- 0 . 0 2 

0 . 2 2 ± 0 . 0 8 

0 . 4 2 ± 0 . 0 8 

0 . 2 1 ± 0 . 0 8 

0 . 2 4 ± 0 . 0 8 

0 . 2 3 3 ± 0 . 0 1 5 
+ 0 . 1 9 0 . 2 4 - 0 . 0 9 

1 1 2 , 1 5 9 

1 6 0 

2 6 

8 9 

9 0 

38 

1 4 4 , 1 4 5 

1 1 2 , 1 5 9 

A s s u m e d t h e o r e t i c a l v a l u e s i n o r d e r t o 
d e r i v e r e s u l t . 

A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
t o d e r i v e r e s u l t . 

a - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 
a - p a r t i c l e — L x - r a y c o i n c i d e n c e t e c h n i q u e 
u s e d . 
A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
t o d e t e r m i n e r e s u l t . 
A s s u m e d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e s i n o r d e r 
t o d e t e r m i n e r e s u l t . 
U n p u b l i s h e d r e s u l t . 

A s s u m e d t h e o r e t i c a l v a l u e s i n o r d e r t o 
d e r i v e r e s u l t . 

9 6 0 . 2 2 6 ± 0 . 0 1 7 1 4 4 , 1 4 5 U n p u b l i s h e d r e s u l t . 

J . C . M c G e o r g e , p r i v a t e c o m m u n i c a t i o n ( 1 9 7 2 ) 
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APPENDIX I I I 

EVALUATION OF HIGHLY ORIENTED GRAPHITE CURVED CRYSTALS FOR 

X-RAY SPECTROSCOPY WITH RADIOACTIVE SOURCES 

T h e p o s s i b l e u s e o f h i g h l y o r i e n t e d g r a p h i t e (HOG) 

m o s a i c c u r v e d c r y s t a l s ( 1 6 1 ) f o r d e t e r m i n a t i o n o f x - r a y 

f l u o r e s c e n c e a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d s w a s e v a l u a t e d . B u d i c k 

a n d Derman ( 1 6 2 ) h a d m e a s u r e d L - s u b s h e l l f l u o r e s c e n c e y i e l d s 

a t Z = 47 a n d 5 2 u s i n g s u c h a c r y s t a l . From t h e i r s i n g l e s 

s p e c t r a a n d p r e v i o u s l y m e a s u r e d v a l u e o f t h e m e a n L - s h e l l 

f l u o r e s c e n c e y i e l d (co ) , t h e y w e r e a b l e t o e x t e n d o u r k n o w -

l e d g e o f L - s u b s h e l l y i e l d s t o l o w e r Z w i t h 1 0 p e r c e n t 

a c c u r a c y ( p r e v i o u s m e a s u r e m e n t s e x i s t e d o n l y f o r Z > 5 3 ) . 

D i f f e r e n t i a t i n g t h e B r a g g e q u a t i o n , nA = 2 D s i n 0 , t h e 

e n e r g y r e s o l u t i o n o f t h e c r y s t a l i s g i v e n b y : 

dE 
d9 

2 
2E D c o s 0 . ° . - 1 / O C N 

—1~2~4 <keV A ) 8 6 ) 

w h e r e D i s t h e c r y s t a l s p a c i n g (2D = 6 . 7 A ) , d9 i s t h e s l i t 

w i d t h i n c l u d i n g t h e w o r k i n g a n g l e o f t h e c r y s t a l . 

A s s u m i n g d9 = 0 . 5 ° ( b y a s s u m i n g a s l i t w i d t h o f 0 . 1 ° 

a n d a r o c k i n g a n g l e o f 0 . 4 ° ) , o n e f i n d s f r o m t h e t a b l e b e l o w 

t h a t t h e r e s o l u t i o n b e c o m e s b e t t e r t h a n t h a t o f a s e m i 

c o n d u c t o r d e t e c t o r o n l y b e l o w 6 k e V . 

B u d i c k a n d Derman w o r k e d w i t h c u r v e d m o s a i c g r a p h i t e 
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c r y s t a l s h a v i n g a m o s a i c s p r e a d o f 0 . 8 ° a n d c o l l i m a t o r s t o 

0 . 2 5 ° t o o b t a i n r e s o l u t i o n s f o r t h e x r a y s o f Ag a n d Te 

( 2 . 8 8 a n d 3 . 7 6 k e V , r e s p e c t i v e l y ) i n f i r s t - o r d e r r e f l e c t i o n 

o f 6 5 a n d 1 1 0 e V FWHM, r e s p e c t i v e l y . T a b l e 1 3 s u g g e s t s t h a t 

t h e r e s o l u t i o n o b t a i n a b l e i s c l o s e t o t h e b e s t t h a t m i g h t 

b e a c h i e v e d o n a p r a c t i c a l b a s i s , a n d t h a t t h e S i ( L i ) 

d e t e c t o r b e g i n s t o c o m p e t e f a v o r a b l y a b o v e 6 k e V . A l t h o u g h 

t h e HOG c u r v e d c r y s t a l s h a v e much h i g h e r d i f f r a c t i n g p o w e r 

( 1 6 1 ) ( 6 . 7 f o r Cu K x - r a y s ) t h a n L i F c r y s t a l s , t h e i r v e r y 

- 4 - 5 

l o w e f f i c i e n c y ( a p p r o x i m a t e l y 1 0 t o 1 0 ) m a k e s K^ x - r a y — 

L x - r a y c o i n c i d e n c e s t u d i e s i m p o s s i b l e w i t h i n a r e a s o n a b l e 

t i m e . T h e p r o b l e m s a r i s i n g f r o m l o w e f f i c i e n c y , s o u r c e 

a t t e n u a t i o n , a n d a s s u m p t i o n s o f q u a n t i t i e s f r o m o t h e r 

m e a s u r e m e n t s i n t h e s i n g l e s u s e o f HOG c r y s t a l s m a k e s i t 

d i f f i c u l t t o u s e t h e m f o r p r e c i s e m e a s u r e m e n t s o f f l u o r e s c e n c e 

a n d C o s t e r - K r o n i g y i e l d s a t l o w Z; h o w e v e r , a t p r e s e n t , t h e y 

r e p r e s e n t p e r h a p s t h e o n l y a v a i l a b l e m e t h o d . 
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T a b l e 1 3 . R e s o l u t i o n v s E n e r g y o f H i g h l y O r i e n t e d G r a p h i t e 
C u r v e d C r y s t a l ( T y p i c a l ) 

E (keV) dE (FWHM) i n eV 

2 7 . 2 , 

3 3 3 . 5 

4 6 7 . 0 

5 1 0 5 . 0 

6 1 6 2 . 0 

7 2 2 3 . 0 
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