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Introduction 

Ce rapport contient une analyse comparative des mesures 
du taux d'emission de la source de neutrons du Conseil National 
de Recherches N-200-1 Ra-Be (0(, n) effectuees entre janvier 1962 
et mars 1965 par les laboratoires suivants: 

E.T.L. Electrotechnical Laboratory, Tokyo, Japon, 
Janvier 1962 

I. K. O. Instituut voor Kernphysisch Onderzoek, Amsterdam, 
Pays-Bas, aoOt 1962 

C.E.N.S. Centre d'Etudes Nucleaires de Saclay, France, 
octobre 1962 

I. M. M. I nstitut de Metrologi e D.I. Mende leev, Leni ngrad, 
U.R.S.S., janvier 1963 

S.R.E. Soreq Research Establishment, Rehovoth, Israel, 
mai 1963 

B.C. M. N. Bureau Central de Mesures Nucleaires d'Euratom, 
Geel, Belgique, novembre 1963 

B .1. P. M. Bureau I nternationa I des Po ids et Mesures, Sevres, 
France, avril 1964 

A.E.E. T. Atomic Energy Establishment Trombay, Inde, mai 1964 

N. R.C. Conseil National de Recherches, Ottawa, Canada, 
septembre 1964 

N . B. S • N ationa I Bureau of Standards, Wash i ngton D. C • , 
U . S. A., mars 1965. 
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La source de neutrons NRC avait deja Me comparee 
a leur propre source eta Ion en 1959 par six laboratoires nationaux 
(Geiger, 1960): 

N. R.C. Conseil National de Recherches, Ottawa, Canada 

A.B.A. AB. Atomenergi, Nyktsping, Suede 

U. M. H. K . Union Mini ere du Haut- Katanga, Bruxe II es, Belgique 

P. T • B. Physikal isch T echnische Bundesanstalt, Braunschweig, 
Allemagne 

N.P.L. National Physical Laboratory, Teddington, 
G rande-Bretagne 

N. B.S. National Bureau of Standards, Washington D.C., 
U.S.A. 

Des mesures effectuees au N .R.C. avant et apres la comparaison 
de 1959 ont montre que le taux d'emission de la source n'avait pas 
varie du fait de sa circulation de plus de + 0,3%, limite de la 
precision des mesures. De mame, pendant-la comparaison organisee 
par le B.I. P. M. la source est revenue a differentes reprises a Sevres, 
en avril, aoOt, novembre 1962, mars et decembre 1963, pour un 
controle de fidelite dans les intervalles de temps separant les mesures 
des laboratoires participants. A cet effet nous avons compare la 
source NRC a une source Ra-Be (CC ,n) de 200 mCi, de geornetrie 
tres voisine de celle du N .R.C. Nous avons egalement constate 
une reproductibilite de + 0,3%, limite de la precision de nos mesures 
pendant cette periode. -

La plupart des laboratoires dont les resultats sont analyses 
ICI ont utilise pour la mesure du taux d'emission de la source de 
neutrons N RC la methode de ralentissement et capture des neutrons 
dons une solution de sui fate de manganese et mesure de I'activite 
du 56Mn. Le laboratoire E. T.L. a compare la source NRC Cl lia 
source Malon en mesurant I'activite de feuilles d'or irradiees par 
chacune des sources dans un empilement de graphite, activite mesuree 
dons un compteur proportionnel 4lT~; cependant la source etalon 
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de ce laboratoire a ete mesuree par la methode du bain de manganese, 
ainsi que par ralentissement dans I'eau et integration dans tout le 
volume de I'activite de feuilles d'or (Michikawa et a!., 1959). 
Le laboratoire B.C.M.N. a compare la source NRC b sa source 
etalon par activation de feuilles d'or dans I'eau et par activation 
d'un bain de MnS04 de dimensions reduites; la source etalon de 
ce laboratoire a ete mesuree par activation de feuilles dlor dans 
I'eau; une mesure dans un bain MnS04 de grandes dimensions est 
egalement prevue. Le tableau 11 indique pour chaque laboratoire 
la methode de mesure uti I isee et la reference de la mesure de leur 
so u rc e eta Ion. 

1 • Constitution, croissance, spectre de neutrons de la source 

Ra-Be (0(, n) 

La source de neutrons N RC N -200-1 a tHe preparee en 1948; 
elle est constituee de 0,183 g de radium element sous forme de 
carbonate, melange Cl 2 9 de beryllium en poudre, contenus dans 
une capsule cylindrique en alliage monel de 19 mm de diametre, 
19 mm de hauteur, 2 mm dlepaisseur de paroi. Le 2~~Ra emetteur 0( 

(T = 1 620 a) est en equil ibre radioactif avec ses premiers descendants 

jusqu lau 2 ~~Pb (Ra D) emetteur ~ - (T = 22 a) et son descendant 2 ~~Po 
emetteur 0( (T = 138 j) qui s'accumulent dans la source avec la 
periode de 22 a. Les neutrons sont produits principalement d'apres la 
reaction 

4 9 12 1 
2He + 4 Be --:;> 6C + On + 5,708 MeV 

dtJns laquelle le 12C est forme dans son etat fondamental ou dans 
un de ses etats exc ites. 

Le rendement en neutrons, sur cible epaisse de beryllium, 
pour chacun des 5 emetteurs 0( d'une source de radium est indique 
dans un tableau (annexe 1) d lapres les mesures de Anderson et 
Feld (1947), Runnalls et Boucher (1956). Pour la source NRC 
I'accumulation du 2~~po donne I ieu en 1962 Cl une augmentation 
du taux d'emission de 0,3% par an (voir calcul annexe 2). 



La fig. 1 represente le spectre de neutrons d'une source 
Ra-Be (ex, n) d'apres I'observation des traces de proton de recul 
dans une emulsion nucleaire par Medveczky (1961) et par Geiger 
et al. (1964). L'alluredu spectre ne peut etre determinee qu1au­
dessus de 0,750 Me V. La fraction de neutrons em is au-dessous de 
cetteenergie est estimee Cl (37:: 15)% (Geiger et aI., 1964). 

2. La methode du bain de manganese 

La mesure du taux d'emission d~une source par la methode 
de ralentissement des neutrons,. developpee Cl partir des travaux 
d'Amaldi et Fermi (1936), est appliquee principalement suivant 
deux variantes: 

1) Les neutrons sont ralentis dans I'eau, leur distribution dans le 
regime stationnaire est determinee point par point par activation 
de ,euilles d'ori I'integration Cl tout le volume de I'activite ~­
de 98 Au mesuree par comptage en co inc idence 41T~-y dans un 
compteur proportionnel determine le taux d'emission de la source 
de neutrons; 

4 

2) les neutrons sont ralentis et captures dans une solution de sulfate 
de manganese; apres retrait de la source et brassaQ..e de la solution, 
I'activite gamma provenant de la desintegration ~ du 56Mn (fig. 2) 
est mesuree dans une geometrie dont I'etalonnage s'effectue par 
I'intermediaire d1une petite quantite ponderee d'une solution de 56Mn 
de forte activite massique etalonnee. 

La methode du bain de manganese, qui est susceptible de 
la meilleure precision, est adoptee par la plupart des laboratoires. 
Nous analysons ici plus particulierement les resultats obtenus par 
cette methode. 

Le bain de sulfate de manganese est assez etendu pour 
capturer la presque totalite des neutrons emis par la source 

1 -1 
Q=Q x-xKs 

Mn F 
(1) 
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ou Q est le taux d'emission des neutrons, 

Q M le taux de capture des neutrons par les noyaux de manganese 
n contenus dans la solution, 

F le rapport des neutrons captures par les noyaux de manganese 
aux neutrons captures par tous les elements, 

K un facteur de correction qui comprend I'absorption des neutrons 
dans la source (auto-absorption), I'absorption des neutrons 
rapides par reaction (n, p) et (n,e() sur I'oxygene et le 
soufre et la perte des neutrons hors du bain de manganese. 

Si I'on admet que la section efficace de capture du neutron 
par le noyau d'espece i suit la loi de variation en l/v avec la 
vitesse v du neutron, le nombre de neutrons captures pa;r unite 
de volume est, par unite de temps: 

J
v

max 

n. 
I 

v=O 

(J', (v) P (v) v dv = n. P (J.(v ) v 
, '0 0 

ou n. est le nombre de noyaux par unite de vo tume de I'espece i, , 
P (v) dv le nombre de neutrons par unite de volume de vitesse v, 

p dv le nombre de neutrons par unite de volume quelle que soit 
leur vitesse, 

().(v ) la section efficace de c~ture pour le neutron thermique 
lOde vitesse v = 2,2.xlO cm s-l. 

o 

Si les sections efficaces de capture de tous les elements 
contenus dans la solution suivent cette loi de variation en l/v, 
on peut ecrire 

F = 
nMn (}Mn + nS ()S + nH <JH 

ou les (j. sont les sections efficaces (). (v ). 
I I 0 

(2) 
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3. Sections efficaces de capture des neutrons thermiques 

D 'apres I'ana lyse de Hughes et a I. (1960) s'etendant sur 
9 travaux, parmi lesquels on peut citer: 

Hamermesh et aL (1953) ()H = 0, 329 ~ 0,004 

Von Dardel et Sjostrand (1954) 0,333 ~ 0,003 

Mead et a I. (1956) 0, 335 ~ 0,004 

Baker (1958) 0,327 ~ 0,004·, 

on peut adopter pour la section efficace de capture des neutrons 

10
5 -1 

thermiques de vitesse Vo = 2,.2 x cm s , ()H = 0,332 ~ 0,002 barns. 

Des mesures plus recentes de KUchle (1960) 

de Meadows et Whalen (1961) 

0,326 ~ 0,006 

0,325 + 0,005 

nietant pas plus precises que les mesures anterieures, nous utiliserons 
la valeur de Hughes et al. (1960) 

(}H = 0,332 ~ 0,002 barns. 

Manganese 

Apres analyse de 11 travaux, Hughes et Schwartz (1958) 
adoptent 

o-M = 13,2 + 0,2 barns. 
n -

Une mesure plus recente de Meadows et Whalen (1961) 13,2 ~ 0, 1 
confirme cette valeur. 

Dons la methode du bain de manganese la mesure ne depend 
que du rapport ()H / ()Mn. Une mesure directe de ce rapport peut 
etre plus precise que le resultat de mesures distinctes de ()H et cJMn o 

Wunderer (1958) et Axton (1965) ont effectue une mesure directe. 



lis obtiennent 

crH/ (}Mn = 0,0249 ~ 1,6% (Wunderer) 

= 0, 02498 ~ 0,4% (Axton), 

en accord avec 0,02515 + 1% deduit des mesures distinctes 

(j H = 0, 332 ~ 0,6% et 0-Mn = 13, 2 ~ 0,8%. 

Soufre 

Os = 0,52 ~ 0,02 barns (Hughes et Schwartz, 1958). 

4. Corrections pour la capture des neutrons par les resonances du 

manganese 

7 

A cause de la resonance du manganese Cl 337 e V et des 
resonances au-dessus de cette energie de neutrons, I 'expression (2) 
doit etre corrigee (De Juren et Chin, 1955; Wunderer, 1958; 
Geiger, 1964; Axton, 1965). 

Methode De Juren et Chin 

La correction est deduite des resultats de Walker (1944) 
obtenus pour des neutrons en ra lentissement dans I'eau. Au moyen 
d'un compteur Cl bore, le rapport, avec et sans cadmium, de la 
distribution des neutrons, int6gree dans tout le volume d'eau autour 
de la source, est de 0,71%; quand on remplace le bore, detecteur 
en l/v, par la detection par activation de feuilles de manganese, 
ce rapport est de 1,5%. 

Pour un spectre de neutrons en ralentissement dans I'eau, 
dont la distribution est en l/E, la probabilite PH ,pour le neutron 
d'echapper Cl la capture par I'hydrogene evant d'otteindre I'energie 
de coupure du cadm ium ECd est 

E 

PH = exp - J max 

ECd 

dE 
T 



OU (JH(E) est la section efficace de capture de Ilhydrogene 
Cl I'energie E, 
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E 
(JH(E) = ()H ( EO) 1/2 , oD (J H est la section efficace de capture 

de I'hydrogene pour les neutrons therm iques d 'energie E = 0,025 e Y 
o 

correspondant Cl v = 2,2 x 10
5 

cm s -1 (J. H (E) est la section 
o s, 

efficace de diffusion de I'hydrogene; elle est constante et ega le Cl 
20 barns pour des neutrons d'energie inferieure Cl 10 keY. 
p etant voisin de I'unite, on obtient 

2()H E / / (1 _ p) ~ __ x (_0_) 1 2 = 2 x 0,332 x (0,025) 1 2= ° 0073 
H o-s, H E Cd 2 ° 0, 5 ' 

resultat en bon accord avec la mesure effectuee par Walker au moyen 
du compteur Cl bore. 

Par ailleurs, le resultat obtenu avec le detecteur de manganese 
est utilise par De Juren et Chin pour considerer que le facteur de 
correction qu'il faut appliquer Cl la detection par le manganese du fait 
de son absorption dans les resonances est de 1,5/0,72 = 2,08 par 
rapport Cl une activation supposee en l/v. On admet ainsi que la 
probabi I ite de capture dans I es resonances du manganese 

(1-P)M ~ =1,08(1-P)M 1/ n , res. n, v 

Ce resultat obtenu Cl partir de la detection par des feuilles de 
manganese est applique au bain de manganese. La probabilite 
PMn, l/v d'echapper Cl la capture supposee en l/v, par le manganese, 

pour un neutron en ralentissement dans une solution de manganese, 
evant d'atteindre ECd est 

E 
max 

PMn,l/v = exp-f 
ECd 

nMn ()Mn(E) 

nH 0-;, H (E) 
dE 
E 



2 nMn ()Mn (~)1/2 
(1 - p) Mn, l/v ~ n

H 
()s, H ECd 

(1 - p) , = 1,08 
Mn, res. 

2 nMn ()Mn 

n H ~,H 

Le taux de reaction sur le manganese dans la solution pour la 
partie de la section efficace en l/v est 

nMn ()Mn 
p , x Q x 

Mn, res. "',...... 
L n.v. 

I I 

Le taux de reaction dans les resonances du manganese est 

(l - P)M ~ x Q n, res. 

9 

1/ + ~ 2: n. cr. 
d I .. d" ( V re s.) 1 + (1) I I ou taux e reaction l/v = - p Mn, res. x = 

nMn()Mn 

E 1/2 L n. <J". 
1 + 1, 08 x 2 (-~) X I I = 1 + a 

ECd nH <Js, H 

En fonction du rapport du nombre de noyaux de manganese et 

d 'h d nMn. Id' y rogene c = , on trouve pour e terme e correction 
"H 

a = (33 x c + 0,80)% • 

Methode d'Axton 

Axton et al. (1965) determinent la section efficace effective 
~ definie d'apres la convention de Westcott (1958) 

/\ 
R=nv 0-

o 



ou R est le taux de reaction 

n le nombre total de ne!Jtrons thermiques et epithermiques par 
unite de volume 

/\ 

() = (J Mn (g + G r s) 
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9 et s sont les facteurs de correction par rapport Cl un detecteur 
en l/v I respectivement 'pour la partie maxwell ienne du spectre et 
pour la partie en dE/E. Pour le manganese (Walker et 01. 1960) 

9 = 1 et s = ~ - V i, x ') = 0,666, d'apres la valeur de I'integrale 
Mn 

de resonance 

'J = J [(), (E) - (J. (E) (EO) 1/2J dEE = (7,8 _+ 0,8) 10-24 cm 2 
Mn Mn 0 E 

res. 

rest I'indice de densite epithermique r = f Vrrp.-/4 ,ou f est 
la fraction de la densite epithermique par rapport Cl la densite totale 
de neutrons, 

f-LkT est la limite inferieure de I'energie du spectre en dE/E, 

In. a-. 
I I 

Ln.(J.§. 
I I I 

%. est le decrement logarithmique de I'energie perdue par choc, 
I 

G est un facteur qui represente I'effet d lecran de la sol ution SO 4Mn 
Cl i'energie de resonance. Dons I e col cu I de De Juren et Chi n on 
ad met implicitement que ce facteur est inchange, que ce soit dons 
la detection avec une feuille de manganese ou dons la detection par 
le manganese en solution. L 'effet d'ecran par la solution diminue la 
probabilite de capture dons la resonance. Un des modes de calcul 
utilise par Axton et 01. (1965) consiste Cl considerer que durant 
son ralentissement dons la solution la probabilite de capture dons 
la resonance est reduite par la probabilite quia le neutron d'etre diffuse' 

G = 
2:: . n. cJ. • 

I I S, I 

"'\:" . n. er: . + nM er: 
L I I S, I n r 
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(J = 320 barns est la section efficace fictive pour la capture des 
neLtrons de resQnancej cette valeur a ete obtenue d'apres le calcul 
de I'effet d'ecran dans les mesures effectuees au moyen de feuilles de 
manganese (Axton, 1963). 

En fonction durapport c de la solution 50
4

Mn, on obtient: 

G = 23,8 + 3 0, 4 c - = ° 886 0, 332 + 1 3, 72 c 
23,8 + 350 c r, 20,42 + 3,65 c • 

En particulier pour le rapport c = 0,034 on trouve par cette 
methode G rs = 0,016, alors que le calcul par la methode de 
De Juren et Chi n donne pour le facteur de correction a qui est 
I'equivalent du terme G rs, a = 0,019. 

La figure 3 represente la variation de a en fonction de la 
concentration en manganese d'apres les deux methodes de calcul. 

louwrier et Aten Jr. (1965) ont mesure le rapport cadmium 
pour des feuilles de manganese activees dans une solution de 50 4 Mn, 
dans laquelle les neutrons d'une source Pu-Be (Q( ,n) sont en 
ra lentissement. lis obtiennent pour 11 integra le de resonance, apres 
deduction de la capture en 1/v, 

J ~ = (9,4 + 1,4) 10-24 cm 2 , 
res. -

resultat compatible avec le resultat de Walker et al. (7,8 + 0,8). 
Malgre la difference de 17% entre ces deux valeurs de Jre;. ' 
I'ecart sur le taux d'emission de la source qui en resulte est 

6.Q _ --0- 0,002. 

Le tableau "I compare la correction adoptee par les laboratoires 
aux corrections calculees d'apres les methodes De Juren et Axton. 



5. Mesure d'activite du 56 Mn de la solution. Reproductibil ite 

des mesures 

12 

56 Pour une irradiation Cl saturation le taux de desintegration 
du Mn Cl I'instant oD la source est retiree de la solution (temps zero) 
est egal Cl Q Mn ' taux de capture des neutrons par le manganese. 
Pour une irradiation d lune duree ega I e Cl t I'activite au temps zero est 

- At 
A(t) = Q Mn (1 - e ) 

,\ I d" d 56 M l d d ou I\. est a constante ra loactlve u n. es mesures e perio e 
citees dans la litterature sont celles de 

Bishop et al. (1950) 

Bartholomew et al. (1953) 

locket et Thomas (1953) 

T = (2,586 ~ 0,005) h 

T = (2, 5 78 ~ 0, 003) h 

T = (2, 574 ~ 0, 003) h. 

Nous avons effectue des mesures au Bureau International des Poids et 
Mesures en 1963 et 1964 au moyen de sources minces de 56Mn 
comptees dans deux compteurs 47r~ proportionnels Cl circulation de 
methane et avons obtenu T = (2,578 + 0,003) h (annexe 3). Pour 
une irradiation de 15 heures, la so lution a une activite au temps zero 
qui differe de 2% de I'activite Cl saturation. Pour un comptage 
d'activite.lt ("t) integre pendant un temps 1;' (mouvement propre 
deduit) effectue Cl partir du temps (zero + to)' I'activite Ao au temps 
zero est donnee par 

A 
o 

Pour deux activations effectuees Cl 24 heures d'intervalle it faut 
tenir compte dans la seconde activation d'un residu d'activite deO, 16%. 
le schema de desintegration ~- du 56 Mn est represente par la figure 2. 

Pour mesurer J'activite de la solution, on peut soit detecter 
le rayonnement ~- du 56 Mn au moyen de compteurs Cl gaz Cl paroi 
mince fonctionnant en regime Geiger-MUller ou en regime prcmortionnel, 
soit detecter le rayonnement y provenant des etats excites du 6Fe, 
au moyen d lun scinti lIateur accole Cl un photomultipl icateur. Bien que 
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dlune fa~on generale les compteurs Cl gaz soient plus stables que les 
compteurs Cl scintillation, ces derniers ont la preference parce que la 
detection des gamma permet I'utilisation dlun volume plus grand de 
solution S04Mn autour du detecteur, ce qui permet d1accumuler une 
plus forte statistique dans un temps donne. 

Les geometries utilisees dans la detection par scintillateur sont 
differentes suivant que I'on compte une aliquote de la solution active 
ou que lion utilise toute la solution active en immergeant le detecteur 
au centre de celle-ci. Les dimensions des cuves, la concentration 
en manganese du bain, le detecteur et la geometrie utilisee pour la 
mesure d1activite, ainsi que la methode de mesure de I'activite 
massique des solutions de 56Mn qui servent Cl Petalonnage du detecteur, 
sont rassembles dans le tableau I. 

La mesure d'activite au moyen dlun scintillateur Nal- photo­
multipl icateur presente une difficu Ite: pendant chaque mesure, qui 
dure de 1 Cl 2 heures afin d'accumuler environ 106 impulsions, 
Iletalonnage du scintillateur peut varier. En particulier, nous avons 
observe sur notre dispositif une variation du gain du photomultiplicateur 
en fonction de la temperature produisant une variation d'amplitude de 
12 keY par degre centigrade pour une energie de 660 keV. Diverses 
methodes sont utilisees pour corriger les fluctuations de gain. Au N. R.e. 
le gain est maintenu constant au moyen dlun asservissement de la tension 
appliquee aux dynodes du photomultiplicateur Cl la position du pic 
photoelectrique de 0,845 MeV du 56Mn analyse sur un selecteur 
d'impulsions. Le seuil de discrimination fixe Cl 0,670 MeV est ainsi 
stabilise Cl + 0,5 keY. Au N.P.L. le gain est regie de maniere Cl 
obtenir une-saturation des impulsions; on observe un palier de comptage 
qui s'etend sur 200 volts avec une pente inferieure Cl 1% pour 100 volts. 
Par ailleurs, la solution circule Cl raison de 4 I/min entre la cuve 
Oll elle est irradiee par les neutrons de la source et les deux enceintes 
qui contiennent deux dispositifs de comptage independants dans lesquels 
chaque scintillateur est entoure de 2 I de solution. Le comptage est 
ainsi constant en fonction du temps et la statistique peut etre accumulee 
Cl volonte. Nous decrivons ci-dessous la methode que nous avons 
utilisee au Bureau International. Pendant chaque mesure on enregistre 
au moyen d 'un selecteur Cl 400 canaux le spectre des impulsions; 
les pi cs photoelectriques de 0,840 MeV et de 1,810 MeV sont 
utilises pour etalonner le scintillateur et determiner dans chaque 
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mesure I'energie du seuil de discrimination Cl partir duquel s'effectue 
le comptage au moyen d'une echelle. Le seuil fixe vers 0,720 MeV 
est ainsi defini Cl + 1 keY pres. A une variation de seuil de 0,5 keY 
correspond une variation de comptage de 0, 1 %. Toutes les mesures 
sont normal isees Cl une me me energie du seuil de discrimination. 
L'annexe 4 donne les resultats d'une serie de mesures d'activite de 
la solution irradiee par la source de neutrons, serie comportant 
3 comptages d'une duree totale de 5 heures. Nous avons obtenu pour 
8 series de mesures echelonnees sur un mois et encadrant un etalonnage 
du bain, une activite au temps zero normalisee Cl un meme seuil de 
discrimination de 

18467 - 18452 -18406 - 18522 - 18390 - 18450 

18467 - 18464, moyenne18452. 

L lecart-type de chaque mesure est 

IT ~ VI t
2 ~ 0,22% 

n - 1 

et Ilecart-type de la moyenne 0- = 
x 

= 0,080/0 . 

D lapres les resultats obtenus par un certain nombre de 
laboratoires on peut admettre que I'activite de la solution peut 
etre repe ree Cl 2: 0, 1 % • 

La distribution des impulsions du scintillateur est fonction 
du volume de solution entourant le cristal Nal. Pour un petit volume 
de quelques litres les gammas de desexcitation du 56Fe ont une faible 
probabilite d'etre diffuses par la solution avant d'atteindre le 
cristal Nal. Par contre les gammas provenant d'une region assez 
distante du cristal, lorsque celui-ci est contenu dans la cuve oD 
s'effectue I'irradiation, ont une probabilite non negligeable d'etre 
diffuses avant d'atteindre le cristal, ce qui explique que le nombre 
d'impulsions dans les pics photoelectriques par rapport au nombre total 
d'impulsions est plus faible dans cette geometrie que dans la precedente. 
La stabilite du comptage est donc plus facile Cl obtenir dans une geometrie 
de petite dimension. D'autre part, le maintien du cristal et de son photo-
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multiplicateur dans une enceinte dont la temperature peut etre 
controlee est favorable Cl la stabil ite du comptage. C lest pourquoi 
la methode de mesure par circulation de la solution irradiee presente 
des avantages certa ins. 

6. Eta lonnage du detecteur 

Pour etalonner le detecteur utilise pour mesurer Ilactivite 
du bain de manganese, les laboratoires preparent une solution 
de forte activite massique de 56Mn qui est ajoutee au bain inactif 
et comptee dans les memes conditions que pour une irradiation du 
bain par la source de neutrons. La solution de forte activite massique 
est obtenue soit en irradiant du manganese element, soit en irradiant 
une soluHon S 04Mn dans un flux de neutrons de pile. L 'activite 
massique est determinee au moyen de gouttes deposees sur film 
mince comptees soit en 4 TT ~ simple, soit en co inc idence 4 IT ~-y 
dans un compteur proportionnel Cl circulation de methane pour le 
comptage ~ et .dans un sc inti Ilateur pour le comptage y. La methode 
de comptage en coincidence 4 rr~-y est preferable puisque le rapport 
des comptages coincidence/gamma determine I'efficacite ~ du compteur 
pour la source. Pour diminuer la correction qu'il faut appJiquer pour 
tenir compte des efficacites gamma dif~erentes du scintillateur pour 
les divers gammas de desexcitation du 6 Fe , il convient de selectionner 
sur la voie gamma le pic photoelectrique de 0,845 MeV (Axton, 1963). 

Nous donnons dans Pannexe 5 les cond itions de mesure et 
les formules employees au B.I.P.M. pour la mesure de Jiactivite 
massique d'une solution de 56 Mn utilisee pour I'etalonnage du bain. 

La mesure de sources solides et de solutions de 60Co par 
la methode de comptage en coincidence 4TT~-y a fait I'objet d'une 
comparaison internationa le, de sorte que I es dispositifsuti I ises 
dans les differents laboratoires nationaux, les formules et corrections 
appl iquees Cl cette methode de mesure sont mutuellement controles 
(Rytz, 1964, 1965). 
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7. Mesure de la concentration n
H 

In Mn 

Le rapport nHI nMn de la solution S04Mn est obtenu soit 
par analyse chimique, soit par mesure de masse volumique, soit par 
pesee d'une masse de solution et du residu apres elimination de 
!-eau qu'elle contient par chauffage prolonge a 300o

C. Cette 
derniere methode susceptible d'unegrande precision nlest valable 
que si elle est accompagnee dlun controle de purete chimique. 

8. Corrections 

8.1. Pertes de neutrons hors de la solution 

Le tableau IV donne I'estimation par les differents laboratoires 
des pertes de neutrons pour les dimensions des solutions et pour les 
concentrations utilisees. Le rayon R de la sphere equivalente qui 
figure dans la colonne 2 de ce tableau a ete obtenu en retranchant 
du rayon de la sphere de mame volume que celui de la solution 
le rayon de la source ou le rayon de la cavite utilisee. La figure 4 
rassemble I'esti mation des pertes en fonction du rayon de la sphere 
equivalente. On voit que toutes ces estimations sont compatibles 
avec la relation 

k = 2,0 exp( - R/9, 7) • 
p 

La colonne 4 du tableau III donne le calcul des pertes dlapres cette 
formule. 

Les methodes utilisees par les laboratoires pour effectuer 
i'estimation des pertes sont indiquees ci-dessous. 
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laboratoires Methodes util isees pour I'estimation des pertes de neutrons 

ETl (Tokyo) Extrapolation de la distribution exponentielle dans 
une cuve Cl eau exp (-R/L), L = 10,5 cm. 

IKO (Amsterdam) Mesure de I'activite totale pour 3 bains cylindriques de 
56cm, 80cm et 99, 4cm de diametre. La perte de neutrons 
est compatible avec la relation k = 1,87 exp (-R/9,43). 

p 

C ENS (Saclay) Rapport des comptages d lun long-compteur pour la source 
dons Ilair et pour la source entouree par la solution. 

NRC (Ottawa) (1) D lapreS la mesure de Larsson (1954) de distribution 
d a n sun e c u ve Cl eau k = 1, 5 ex p (- R/l 0) • 

p 
(2) D lapreS les mesures de Rumsey et Ward (1948) pour des 
solutions de manganese de differentes dimensions 
k = 1,9 exp (-R/9,523). 

p 
(3) Rapport des comptages d'un long-compteur pour la 
source dons Ilair et pour la source entouree par la solution; 
la perte mesuree par le long-compteur avec ecran de cadmium 
est de 0,8%; elle est multipliee par 1,3 pour tenir compte 
de la perte de neutrons thermiques, soit au total 1%. 

SRE (Rehovoth) Calcul de distribution des neutrons par Krumbein (1957), 
formule empirique deduite des mesures de larsson 
k = 1, 29 ex p (-R/l 0, 4) • 
P 

BIPM (Sevres) (1) Formule empirique deduite de Hanna et Runnalls (1956) 
k = 1,9 exp (-R/9, 47). 

p 
(2) Mesure au long-compteur avec et sans cadmium. 

NPL (Teddington) Mesure des pertes au long-compteur pour 4 geometries 
differentes, formule empirique k = 2, 14 exp (-R/8,62). 
(Axton et Cross, 1961). P 

AEET (Trombay) Mesure de la distribution des neutrons dans I 'eau avec un 
compteur Cl BF3 A exp (-R/l) = A exp (-R/9, 247). 0 n suppose 
qu1un element absorbant ne perturbe pas cette distribution. 

NBS (Washington) Application de la formule empirique 1,9 exp (-R/9,474). 
Un calcul de W. Murphey par une methode de Monte Carlo 
est en cours. 



Les methodes experimentales utilisees pour determiner 
la perte de neutrons hors de la solution sont de trois types: 

a) mesure au long-compteur des neutrons qui s'echappent 
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de la solution. Cette methode est tributaire de I'efficacite du long­
compteur, laquelle est fonction de la repartition en energie des 
neutrons detectes. I1 faut eviter de disposer le long-compteur trop 
pres de la solution car i I modifierait la distribution speetrale· des 
neutrons. 

b) mesure de la distribution des neutrons en ralentissement 
dans Ileau. Au-dela de 15 cm la distribution des neutrons thermiques 
est une fonction exponentielle de la distance a la source 

411 r2 p (r) dr = a exp( -r/L) dr 

ou p (r) est le nombre de neutrons par centimetre cube a la 
distance r exprimee en cm 

a et L sont deux constantes determinees experimentalement. 

Si lIon admet la me me distribution pour un milieu moderateur limite 
par une sphere de rayon R, la fraction des neutrons thermiques non 
captures dans le milieu est 

\ ~ f"'o a exp·( -r/l) dr = A exp( -R/L). 

R 

D lapres les mesures de Rusch (194.7) dans I'eau A = 1,91 et L = 9,47 cm. 
Hanna et Runna lis (1956) admettent que L est le meme pour Ileau 
et pour S04Mn par compensation de deux effets: dans la solution S04Mn 
le nombre de noyaux d'hydrogene par unite de volume etant plus 
faible, L est plus grand; par contre la diffusion inelastique des 
neutrons sur le manganese diminue L. Pour tenir compte du volume 
limite du milieu, ils appliquent un facteur de correction evalue 
a 1,4 dans le cas de I'eau et a 1,3 pour S04Mn. 



c) mesure de I'activite produite par une mame source 
en fonction du volume de la solution. Les resultats de Rumsey et 
Ward (1948) sont compatibles avec I 'expression 

k = 1,9 exp(-R/9,47) • 
p 

Davy (1966) obtient kp = 2, 1 exp( -R/l 0,5). Pour une sphere 
R = 50 cm la correction serait de 1,8%, alors que Ilexpression 
indiquee Cs la 4

e 
colonne du tableau IV donnerait 1,2%. 

Louwri er (1966) trouve k = 1,87 exp ( -R/9, 43). 
p 
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8.20 Auto-absorption dans les materiaux constituant la source 

de neutrons et ses enveloppes 

I1 est convenu de determiner le taux d'emission des sources 
de neutrons en les supposant entourees d'air. Quand on mesure le 
taux d 'em ission par une methode de ra lentissement, le moderateur, 
en modifiant la repartition spectrale des neutrons dans le volume 
Oll se trouve loca Ilsee la source, augmente I'auto-absorption des 
neutrons. La correction qulil faut appliquer resulte de I'absorption 
des neutrons thermiques et intermediaires par I.es materiaux qui 
constituent la source: sel de radium, alliage monel de la capsule, 
enveloppe supplementaire que chaque laboratoire uti I ise pour 
adopter la source aux conditions de son appareillage. Le taux 
d 'absorption des neutrons par la source est don ne par 

Q = ~ p v a a 0 

oll ~ est la section efficace macroscopique "effective ll d'absorption 
a 

p est le nombre de neutrons par unite de volume de toutes energies 
au droit de la source 

5 -1 
v =2,2xl0 cms • 

o 

En fait, on ne tient compte que de I 'absorption des neutrons therm iques 
et on admet que les sections efficaces de capture des neutrons 
thermiques varient en l/ve 
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D lapres la composition de la source N RC on a 

pour 25,5 9 de monel (Ni 60%, Cu 33%, Fe 7%) Ne­

pour 0,2 9 de radium 

2 = 1,07 cm 

0,01 

2 1,08 cm 

Pour reduire le flux de neutrons thermiques au droit de la source, 
et par suite la correction Cl appliquer, le N.P.L. et le N.B.S. 
disposent la sou rce au centre d lune cavite de 10 cm de diametre 
(polystyrene, teflon). Cependant I'usage d'une cavite diminue 
les dimensions du moderateur et par suite augmente la correction 
de pertes de neutrons hors de la solution. Pour determiner la 
correction dlauto-absorption un certain nombre de laboratoires 
mesurent directement le flux thermique au centre (A.E.E.T. 
au moyen dlun petit compteur Cl BF3 dans I'eau, N.B.S. et N.P.L. 
respectivement par activation de feuilles d'indium et de manganese 
dans la cavite). Une autre methode consiste Cl calculer la correction 
d'apres celle qui a ete determinee par De Troyer et Tavernier (1954) 
pour une source dans I'eau. lis font varier la section efficace 
macroscopique de capture en entourant la source de feuilles d'argent 
et en extrapolant pour la valeur de la section efficace calculee 
pour la source; Geiger et Whyte (1959) en deduisent I 'auto-absorption 
pour la source plongee dans S04Mn en multipliant I'auto-absorption 
dans Ileau par le rapport des vies moyennes du neutron thermique 

n H (}H 
dans les deux milieux ( ) • 

n H CJH + n Mn <JMn 

Louwrier (1966) determi ne I 'auto-absorption dans la source 
par deux methodes: 

a) par la methode precedente de variation d'absorption 
appliquee Cl une source plongee dans une solution de S04Mn dont 
on mesure Ilactivite, 

b) en .entourant la source de cavites de cadmium de differentes 
dimensions et en extrapolant I'activite mesuree pour le cas Oll la 
source est nue. 

Le tableau V, colonne 3, rassemble I'estimation d'auto­
absorption par les laboratoires. 
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8.3. Absorption des !:!eutrons rapide~_I'~ygene et !!..!ouf':!. 

l'oxygene contenu dans la solution de sui fate de manganese 
absorbe une fraction des neutrons ragides dont I'energie est superieure 
Cl 3,65 MeV, seuil de la reaction 1 0 (n,C(.)13C. II en est de mame 
du soufre pour les neutrons au-dessus de 2 MeV par 'es reactions 
325 (n, p)32 p et 32S (n, c( )29 Si. 

De Troyer et Tavernier (1954) determinent la correction 
Cl appliquer en activant des feuilles d'indium soit avec une source 
Ra-Be (C(, n) comportant des neutr0'3s dont I'energie est superieure 
au seuil de la reaction 16 0 (n,oc)l C, soit avec une source Ra-Be (y,n) 
dont le spectre inferieur Cl 1 MeV ne necessite pas cette correction; 
pour chaque source I'activation est effectuee successivement dans 
de I'huile de paraffine et dans I'eau. On trouve ainsi que dans I'eau 
la correction est de (2, 2 ~ 0,3)%. 

Pa rune methode ana logue Mc Taggart (1961) I Ryves et Harden 
(1965) obtiennent respectivement (0, 7.~ 1,3)% et (1, 7 ~ 0,25)%. 

Murphey (1965) calcule la perte de neutrons par reaction sur 
Iloxygene dans I'eau pure pour un spectre de neutrons d'une source 
Ra-Be (CC,n) tel qu'il a ete determine par Geiger et al. (1964) et 
obtient (1,93 + 0,5)%. Cependant les sections efficaces qu'il utilise 
pour 160 (n, Ci.) sont probablement trop fortes si I'on se refere aux 
mesures de Bormann et at. (1963), Davis et al. (1963). 

Pour une solution SO 4Mn de rapport c, on calcule 

absorption par Iloxygene (S 0
4 

Mn) = abs. (eau pure) x (8/ c + 1). 

En ce qui concerne I'absorption des neutrons rapides par le soufre, 
on admet que la section efficace d'absorption est en moyenne deux 
fo is ce lie de I'oxyge ne; d IOU: 

4 
absorption par le soufre = abso par I 'oxygene (SO 4 Mn) x 8 + 1/c 

louwrier (1966) donne une analyse detaillee des calculs d'absorption 
des neutrons dans les reactions (n, p) et (n,o() sur Iloxygene et 
le soufre. Pour une solution de S04 Mn de 27,4% de concentration 
qui correspond Cl c = nMn/nH = 0,0163, il calcule une perte de 
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neutrons de (1,6 + 0,4)%. Pour cette concentration, la perte 
calculee en admettant une perte de 2,2% dans I'eau serait de 2,6%. 

On trouvera dans le tableau V, colonne 2, Ilestimation de 
cette correction par les laboratoires. 

9. Estimation des erreurs. Resultats 

Le tableau VI indique Ilestimation des erreurs par les laboratoires 
dans la methode de mesure du taux d'emission de la source Ra-Be (0(, n) 
par ralentissement des neutrons dans une solution S04Mn. L lerreur 
totale est obtenue par addition quadratique des erreurs provenant des 
grandeurs mesurees ou des corrections appl i quees. L lA. E. E. T. distingue 
les erreurs statistiques dont le totpl est obtenu par sommation 
quadratique et les erreurs systematiques dont le total est obtenu 
par sommation arithmetiquei Ilerreur totale est obtenue par addition 
des erreurs statistiques et systematiques. Si lion adopte pour la mesure 
de IIA. E. E. T. la methode d 'estimation uti I isee par les autres 
laboratoires on obtient une erreur de + 1,7%. En dehors de la mesure 
de liE. T. L. qui considere que sa mesure est entachee dlune erreur 
plus grande de + 3%, probablement parce qu'elle se refere 0 une 
mesure directe plus ancienne (1959), Ilerreur estimee par les autres 
laborato ires varie de ::. 0,7 0 ::. 1,7%, avec une moyenne de ::. 1,25%. 

Les resultats obtenus sont indiques dans le tableau VII et la 
figure 5. lis sont normalises 0 janvier 1962 et 0 janvier 1966 et aux 
sections efficaces de capture (Ji (vo) indiquees dans le tableau. 
Nous avons egalement porte dans ce tableau la mesure du N.P.L. 
de 1959, qui a ete reevaluee par ce laboratoire dlapres les mesures 
plus precises effectuees sur leurs sources etalons. 

L lecart maximal entre les 11 resultats de mesure est de 3%. 
On peut adopter comme valeur la plus probable du taux d'emission 
de la source NRC la moyenne arithmetique de tous les resultats. 

6 -1 
QNRC = (3,230::, 0,03) 10 neutrons s (janvier 1962) 

ou = (3,269::, 0,03) 10
6 it (janvier 1966). 

Trois fois Ilecart-type de la moyenne des resultats represente environ 
1% de celle-ci. 
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Si Pon affecte Cl chaque mesure I'erreur indiquee par chaque 
·Iaboratoire, on constateque tous les resultats sont compatibles 
avec ceUe moyenne arithmetique. Cependant, pour mieux analyser 
la coherence des rt3sultats (tableau VIII) il convient de retrancher 
de Ilerreur totale estimee par chaque laboratoire les erreurs 
systematiques communes Cl tous les participants concernant la correction 
d'absorption des neutrons rapides par I'oxygene et le soufre co.ntenus 
dans la solution, et I'erreur resultant de la connaissance des sections 
efficaces de capture ()H ' O""Mn et 0-5. Un certain nombre de 
laboratoires ont utilise, parallelement Cl la methode de mesure par 
activation de manganese, differentes methodes afin de cerner les 
eventuelles erreurs systematiques inherentes Clchaque methode 
(tableau IX). Dans ce tableau le resultat du B. C. M. N. obtenu par 
activation de Ilor a ete compare Cl la moyenne arithmetique des 
resultats des autres laboratoires obtenus par activation de manganese. 
A titre indicatif, des mesures anciennes du N.R.C. (1958) et du 
N. B.S. (1955) sont mentionnees. On constate que tous les resultats 
sont compatibles. 11 faudrait augmenter la prec ision des mesures pour 
deceler un ecart sysMmatique entre ces methodes. 

Le service de secretariat et dlorganisation des comparaisons 
a ete assure par Mile Guegan. Les mesures au B .1. P. M. ont ete 
effectuees avec la collaboration de MM. L. Lafaye et P. Brt30nce. 
Je tiens Cl leur exprimer ma profonde gratitude. 



laborato i res 

ETl 

IKO 

CENS 

IMM 

SRE 

BIPM 

AEET 

NRC 

NBS 

NPl 
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Tableau I 

Dimensions et concentration des solutions S04Mn 

Geometries utilisees dons les mesures d'activite et leur etalonnage 

dimensions 

des cuves 

cylindre 
~ 70 cm 
h 80 cm 

cyl indre 
~ 80 cm 
h 80 cm 

cylindre 
~ 80 cm 
h 80 cm 

cyl indre 
~ 85 cm 
h 95 cm 

cylindre 
~ 85 cm 
h 85 cm 

sphere 
~ 100 cm 

cylindre 
~ 100 cm 
h 96 cm 

sphere 
~ 100 cm 

cylindre 
~ 100 cm 
h 100 cm 

cavite en 
teflon 
~ 10 cm 

sphere 
~ 98 cm 

cavite en 
polystyrene 
~ 10 cm 

* GM 

Nal 

CP 41T~ 

CP 41T~-y 

lS 4Tf ~-y 

nH/n Mn 
method e detecteur et geometrie methode de mesure 

de I'activite specifique 
de mesur e pour la mesure d'activite de la solution 

159 

39 

35 

44 

39 

93 

42 

69 

31 

analyse chimi que 

analyse chimi que 

analyse chimi que 

GM dans 1 litre de 
solution 

GM dans la cuve 

Nal dans 30 litres 
masse volumi que de solution 

masse volumi que 

masse volumi que 

evaporation 

analyse chimi que 

analyse chimi que 

masse volumi que 

evaporation 

Nal dans la cuve 

Nal dans la cuve 

Nal dans la cuve 

Nal dans la cuve 

Nal dans la cuve 

Nal dans la cuve 

Nal dons une enceinte 
en circulation avec la 
cuve 

d 'eta lonnage * 

CP4TI~ 

LS 4Tf~-y 

CP 4"TT~-y 

CP4Tr~ 

C P 4IT~ 

CP 4ii~-y 

CP4TI~ 

CP 4lT~-y 

CP 4 TT~-y 

CP 4TT~-y 

___________ L __________ _ 

compteur Geiger-MUlier 

scintillateur Nal 

compteur proportionne I 4 Tf~ 

compteur proportionnel 4TT~ et coincidences 4"TT~-Y 

liquide scintillant 4TI~ et coincidences 4iT~-y. 
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Tableau 11 

Methodes de mesure 

La mesure du taux d'emission de la source NRC a ete effectuee soit par mesure directe, 
soit par mesure de comparaison avec une source Malon des laborataires 

laboratoires source etalon 

Ell Ra-Be (OC,n) 
7 -1 1,472 x 10 +3%s 

Michikawa et al. (1959) 

IKO Ra-Be (O(,n) 

(1,505 + 0,010) 106 s-1 
Louwrier (1966) 

CENS Ra-Be (0(, n) 

(5,44 ~ 1,5%) 106 s-1 

IMM Ra-Be (<::(,n) 

SRE 

BCMN 

BIPM 

AEET 

NRC 

NBS 

NPL 

(1 ,05 + 1,5%) 106 s-1 

rJ,33 ~ 1,3%) 106 s-1 
Jaritzfiia et al. (1964) 

Pu-Be (0(, n) 
6 

8,793 x 10 s 
-1 

Gurfinkel et Amiel(1964) 

Ra-Be (C<,n) 

(6,44 + 1,8%) 10
6 

s 
-1 

Van D;r Eijk (1965) 

Ra-Be (0( , n) 
Naggiar et al. (1964) 

Ra-Be (0(, n) 

(3,926 + 0,008) 10
6 

s 
-1 

Shahanletal. (1966) 

Ra-Be (0(, n) 

(3,245 ~ 0,03) 10
6 

s 
-1 

Am-Be (0(, n) 

(1,705 + 0,017) 10
6 

s 
-1 

Geiger~t Baerg (1965) 

Ra-Be (y,n) (NBSI) 
6 -1 

1 , 255 x 1 ° + 1 % s 
Noyce et al.-(1963) 

Ra-Be (y,n) 

3B (1,626+0,25%) 1 0\-1 

2C (1,675~0,30%)105s-1 
Axton et ;1. (1965) 

methode de mesure 
de la source etalon 

1. bain de manganese 
2. activation de feuilles 

d'or et d'indium dans 
une cuve d'eau 

bain de manganese, 

solution d'acetate de sodium 

ba i n de manga nese 

1. bain de manganese 
2. activation de feuilles 

d'or dans une cuve d'eau 
3. comparaison Cl une source 

T (d, n)4He dans un 
empilement de graphite 
par compteur Cl bore 

bain de manganese 

activation de feuilles d'or 
dans une cuve d 'eau 

bain de manganese 

bain de manganese 

bain de manganese 

bain de manganese en 
circulation 

methode de mesure de la source NRC 

Comparaison des 2 sources dans un 
empilement de graphite 190 x 190 x 170 cm 
par activation de feuilles d'or en 3 
differents points; I'activite est mesuree 
dans un compteur proportionnel 4TI~. 

Mesure directe dans un bain de manganese. 

Mesure de comparaison dans I'air par 
long-compteur. 

Mesure directe dans un bain de manganese. 
Mesure de comparaison dans I'air par 
long-compteur. 

Mesure directe par les 3 methodes. 

Comparaison dans I'air par long-compteur. 

Mesure directe dans un bain d e manganese. 

Comparaison dans un petit bai n de 
manganese. Comparaison dans I'eau par 
activation de feuilles d'or. 

Mesure directe dans un bain d e manganese. 
Comparaison dans I'eau par BF 3' Compa-
raison dans un petit bain de m anganese. 

Mesure directe dans un bain d e manganese. 

Mesure directe dans un bain d e manganese. 

Mesure directe dans un bain d e manganese. 

Mesure directe dans un bain d e manganese 
(1959) • 
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Tableau III 

Correction pour la capture des neutrons dans les resonances du manganese 

laboratoires nMn/nH correction c 
adoptee (%) 

orrection (%) d'apres methode 
De Juren Axton 

---. 

ETl 0,0063 1 1 , 1 

IKO 0,026 2,3 1,7 1,5 

CENS 0,029 1,9 1,8 1,5 

IMM 0,9 

SRE 0,023 1,5 1,6 1,4 

BCMN 

BIPM 0,026 1,7 1,7 1,5 

AEET 0,011 1,2 1,2 1,2 

NRC 0,024 1,5 1,6 1,4 

NBS 0,014 1,3 1,3 

NPl 0,032 1,6 1,9 1,6 

---------- -_._-------' 
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Tableau IV 

Pertes de neutrons hors de la solution SO 4 Mn 

labo- rayon de la sphere pertes estimees pertes calculees 
ratoires equivalente par le laboratoire k = 2,0 exp (-R/9, 7) 

p 
cm % % 

ETl 41 3 ~ 0,5 2,9 

IKO 45 2, 54 ~ 0,16 1,9 

IMM 48 1,4~0,4 1,4 

CENS 59 0/6~0,2 0,5 

NRC sphere 
49 1/0~O,2 1,3 

SRE 48 1,5 ~ 0,3 1,4 

BIPM sphere 
49 1,0~0,3 1,3 

NPl 48 1,2~0,1 1,4 

AEET 55 0,7~0,1 0,7 

NBS 52 O,7~O/3 0,9 
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Tableau V 

Corrections d1absorption des neutrons rapides par I'oxygene et le soufre, 

corrections d 'auto-absorption 

labo- absorption par oxygene a u to -a bso rp t ion observations 
ratoires et soufre 

% % 

ETl 2,5~0,5 1,0 ~ 0,5 

IKO 2,7 0,4 

IMM 2,2 ~ 0,3 0,4 ~ 0,2 

CENS 3,0 0,4~0,2 

NPl 3,1~0,3 0, 33 ~ 0, 10 cavite en polystyrene 

NRC 2,8 ~ 0,4 0,4~0,1 

SRE 3,2 ~ 0,5 

BIPM 2,9~0,5 0,5~0,2 
e 

avec 2 enveloppe 
contenant 14,5 9 de 
plexiglas 

AEET 2,5~0,4 0,4~0,2 

NBS 1,4~0,5 0,3 ~ 0,06 cavite en teflon 

BCMN 2,2~O,5 1,0~0,5 source dans Ileau pure 
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Tableau VI 

Estimation des erreurs dans la methode du bain de manganese 

gra ndeurs mesurees erreurs + en % sur le taux d'emission -
ETL IKO CENfMM SRE BIPM AEET NRC NBS NPL 

Activite de la solution 
irradiee par la source 
de neutrons 2,0 0,5 0,6 0, 1 0, 1 0,4 0, 1 0, 1 

Efficacite du detecteur 1,5 0, 1 0,5 1,0 1,5 0,3 0,5 0,2 0,2 

n H / nMn 1,0 0,3 0,5 0,3 0, 1 0, 1 0,5 0,2 1,0 0, 1 

Sections efficaces de 

capture ()H ' o-s ' ()Mn 0,7 0,4 0,7 0,5 0,5 0,5 1,5 0,5 0,5 0,3 

Absorption du manganese 
Cl la resonance 0, 13 0,2 0,2 0,2 0,2 0, 1 0,2 

Corrections 

auto-absorption 0, 1 0,2 0,2 0,3 0,2 0,2 0, 1 0,06 0, 1 

absorption par 0 et S 0,5 0,4 0,5 0,3 0,5 0,5 0,4 0,5 0,6 0,3 

pertes hors du bain 0,5 0,2 0,4 0,3 0,3 0, 1 0,2 0,3 0, 1 
-- ~. 

Erreur totale sur 

Q=!.~ 3 0,7 1,3 1,5 1,7 0,9 1,8 0,8 1,3 0,6 

----.- --_ .... 



Tableau VII 

Resultats communiques normalises Cl janvier 1962 et Cl janvier 1966 

et aux sections efficaces de reference 

30 

-24 2 -24 2 -24 2 cJMn = 13,2 x 10 cm, O"H = 0,332 x 10 cm, <TS = 0,52 x 10 cm 

..---
laboratoire resul tat erreur absolue sections efficaces normalisation aux observations 

et date mesure communique estimee par le util isees sections efficaces 
= 

~': I I S' 

106 n s -I laboratoire de reference et Cl 
(+) janv.62 janv.66 -

ETL 3,322 0,10 references 3,289 3,328 7 
d 'apres -Q lab = 1 , 472x 1 ° 

janvier 1962 
et mesure de comparaison 
on trouve 3,310 au lieu 
de 3,322, erreur de cal-
cui de resonance 
3,310 x 0,9937 = 3,289 

IKO 3,173 0,046 
juillet 1962 

13,24 3,173 3,211 

CENS 3,279 0,05 references 3,271 3,310 
octobre 1962 

IMM 3,26 0,05 O"""Mn =13,16 3,250 3,289 uti I isant 2 autres methodes, 
janvier 1963 OS = 0,49 

moyenne ponderee 
3,26 ~ 0,03 

SRE 3,242 0,06 references 3,228 3,267 
mai 1963 

BCMN 3,31 0,06 (activation Au) 3,290 3,329 ralentissement dans I'eau, 
novembre 1963 activation de feuillesd'or 

BIPM 3,252 0,03 references 3,229 3,268 
avri I 1964 

AEET 3,208 0,08 (fMn =13,25 3,197 3,235 
mars 1964 

()S = 0,49 

NRC 3,245 + 0,032 references 3,221 3,260 
juillet 1964 - 0,026 

NBS 3,215 0,04 referencE's 3,185 3,223 
fevrier 1965 

NPL 3, 162 0,03 <JH/<TMn = 3,197 3,235 
juin 1959 

0,02497 

moyenne 3,230 3,269 
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Tableau VIII 

Analyse des mesures effectuees par la methode du bain de manganese 
affectees d lune erreur partielle pour tenir compte 

d'erreurs systematiques communes 

laborato ire erreur erreurs systematiques erreur resultats 
totale % resultante (janvier 1966) 

% 
abs. par 0 et S a- % 6 

lO n s 
-1 

ETl 3,0 0,7 05 , . 2,9 3,328 ~ 0,097 

!KO 1,45 0,4 0,4 1,33 3, 21 1 ~ 0, 043 

CENS 1,52 0,7 0,5 1,25 3, 3 1 0 ~ 0, 041 

IMM 1,53 0,5 0,3 1,41 3, 289 ~ 0,046 

SRE 1,85 0,5 0,5 1, 16 3,267~0,038 

BIPM 0,92 0,5 0,5 0,59 3,268 ~ 0,019 

AEET 2,49 1,5 0,4 1,95 3,235 ~ 0,063 

NRC 0,92 0,5 0,5 0,59 3,260 ~ 0,019 

NBS 1,24 0,5 0,6 0,96 3, 223 ~ 0,031 

NPl 0,95 0,5 0,5 0,63 3, 235 ~ 0,020 

moyenne arithnietique 
(janvier 1966) 3,269 ~ 0,03 
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Tableau IX 

Comparaison des mesures du taux d1emission 

de sources de neutrons Ra-Be (0(, n) par differentes methodes 

laboratoire methode resul tat 

ETl activation Mn dons SO 4Mn 1,495,::, 0,06 

activation Au dans 11eau 1 , 460 .::. 0, 045 

IKO activation Mn dans 50
4 

Mn 1,500 .::. 0,012 

activation Na dans acetate 
de Na 1 ,524 .::. 0,020 

IMM activation Mn dans 50
4 

Mn 3,26 .::. 0,05 

activation Au dans Ileau 3,22 .::. 0,07 

Ra-Be comparee Cl T(d, n)4 He 
dans le graphite 3,27 + 0,05 

BCMN activation Au dans 11eau 3,290 ~ 0,06 

moyenne arithmetique des 
resul tats par activation Mn 
dans SO 4Mn 3,230,::, 0,03 

NRC activation Mn dans SO 4Mn 3,220 :!: 0'05J 
Ra-Be (c::( , n) comparee Cl juillet 

19 22 + 0 10 1958 Po- F(ex,n) NadansS0
4

Mn3,16 - ' 

NBS activation Mn dans SO 4 Mn 1 ,256 :!: 0, 025] 
activation d1indium dans 1955 

I'eau, etal"onnage par 10B(n,0() 1,274 .::. 0,04 
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Spectre de neutrons d 'une source Ra-Be (0( In) 
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Figure 2. Schema de desintegration du 56 Mn 
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Correction appliquee Cl e»Mn pour la capture des neutrons par les resonances du manganese 
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Estimation par les laboratoires des pertes de neutrons 
hors de la solution de sulfate de manganese 

Le trace de la droite represente k = 2,0 exp( -R/9, 7) 
en abscisses: rayon de la sphere tae meme volume en cm 
en ordonnees: pertes de neutrons hors de la solution en % 

I: IKO 
; 

I--. 
............ r----. SREl ~ 

~ fj ~ ~ 
B ~ --- "'" --~ NBS ~~ AEE 

~ r-.... 

44 46 48 50 52 54 56 

36 

CENS 
-~ -..... ...... 

58 



~ 

Figure 5 

Resultats des mesures du taux d1emission de la source de neutrons Ra-Be (OC,n) du NRC nO 200-1 normalises a janvier 1962 
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Annexe 1 

Rendement en neutrons Be (0( , n} d 'une c ible epaisse 

pour les emetteurs ex. d'une source de radium 

emetteur 0( periode energie neutrons pour 10 6 

MeY Anderson et Runna lis et 
Feld (1947) Boucher (1956) 

--
226

R 88 a 1 620 a 4,777 55 46 

222R 
86 n 3,8 i , 5,486 90 76 

218 
84Po (RaA) 3 min 5,998 120 105 

2 ~1Po (RaC I) -4 1,64 x 10 5 7,687 200 258 

210p 84 0 138 i 5,305 80 67 
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Annexe 2 

Taux de croissance de la source Ra-Be(o(, n) du N. R.e. 

Le rendement en neutrons de la source comprend un terme Q 
independant du temps qui est dO Cl la reaction (<X, n) sur le 9Be 
des quatre premiers emefteurs alpha, et un terme croissant au cours 

d d A 210p 
u temps u au 84 0: 

Q (t) = Q + q (1 
o - e 

De meme 

d'ou 

Q (t + t
1
) = Q (t ) 

o 0 - At 
1 + 6 ( 1 - e 0) 

Cette formule donne le taux d'emission de la source Ra-Be (CC, n) 
au temps (to + tl) exprime en annees, connaissant le taux demission 
au temps to' Le rapport q/Q est calcule d'apres le rendement en 
neutrons d'une source en fonction de I'energie des divers emetteurs 
alpha. 

D'apres Anderson et Feld (annexe1), on aurait 

l 80 
Q = 465 = 0, 172, 

et d lapres Runna lis et Boucher 

....L = 67 - 0 138 Q 485 - , 0 



D'apres le NBS Handbook 85 (1964), clest ce dernier resultat 
qui est admis. On peut s'accorder sur cette formule de croissance 
des sources: 

[ 
- 0, 0357 (to + t 1 )] 

1 + 0, 14 1 - e 

Q (to + t 1) = Q (to) -0,0357 t 

1 +O,14{1 -e 0) 

40 

La source NRC a eM preparee en 1948. On calcule ainsi, 
pour la mesure de croissance apr~s t = 14 a (janvier 1962): 

o 

Q(15) 
k1 = Q(14) = 

pour t1 = 1 annee. 

1+0,14(1 

1 + 0, 14 (1 

- e 

- e 

- 0,0357 x 15) 
= -0,0357 x 14) 

1,003 

Le taux de cro issance du taux diem ission de la source de 
neutrons a ete calcule en prenant pour la periode du 210pb (Ra D) 
19,4 a; si lion adopte la periode de 21,96 + 0,51 a mesuree par 
H. Ramthun (1964), on trouve un taux de cr~issance de T, 0027 par an. 



Annexe 3 

Mesures de la periode du 56 Mn (decembre 1963 et avri I 1964) 

Methode des moindres carres avec poids statistique 

pour chaque observation 

.---------------,----------------~---------.--~~.------~ 

date compteur 4TI~ A erreur 

10-3 .-1 
mln 0/00 

~--------------+_----------.--~.----------------r__-------; 

decembre 1963 B 4,4803 0,7 

avril 1964 

moyenne 

A 

B 

A 

4,4774 

4,4856 

4,4821 

1,6 

1,5 

2 

\ -3 -1 0 
I\. = 4, 48 14 x 1 0 m i n + 1 /00 

T = 0,693147 - 154,672 min = 2,578 h.:!: 1 0/00 • 
A 

41 



(1) 

(2) 

(3) 

(1 ) 

(2) 

(3) 

Annexe 4 

Mesure d'activite de la solution de sulfate de manganese 

Pas de residu 

D!Jree d'irradiation 945 min 

Temps zeto de sortie de la source TZ 

debut de comptage 
TZ + min 

32 

99 

195 

duree 
min 

60 

90 

150 

comptage 

837276 

874469 

850861 

correction de 
temps mort 

1,00207 

1,00144 

1,00084 

mouvement 
propre 

6979 

10469 

17448 

comptage 
corrige 

832 030 

865 269 

834 128 

Norma I isation au seui I de discrimination de 734,6 keY 

seui I re~ere ~ar le !i1enerateur dlim~ulsions G etalonnage ~endant la mesure 

avant com~tage a~res com~tage seuil 0,840 MeV 1,810 MeV seu iI 
canal comptage seuil canal comptage seuil moyen canal nO canal nO keY 

nO G nO G 

124 1029 124 1445 

125 1972 124,7 125 1555 124,5 124,6 145,6 338 734, I 

124 2784 

124,5 125 218 124, I 124,3 145,2 337,5 734,6 

123 325 

124,1 124 2674 123,9 124,0 145,5 339 732,2 

activite 
au debut 

du comr.tage 
min- 1 

15813 

11683 

7636 

correction 

acti vi te 
Cl TZ 

18250 

18202 

18 288 

activite 
de comptage Cl TZ 

pour difference -1 
de seuil de 

min 

discrimination 

0,99928 18250 

18 202 

0,99626 18288 

moyenne 

Normalisation pour une irradiation Cl saturation et un seuil de 736,7 keY 

42 

activite 
corrigee 

. -1 
mln 

18 237 

18 202 

18 220 

18 220 

18452 
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Annexe 5 

Conditions de mesure des 6 sources comptees en coincidence 4rr~-y 

pour Iletalonnage du scintillateur dans le bain de manganese 

D ispositif de comptage 4Tf~-y decrit dans le rapport BIPM (Rytz, 1964) 

voie ~ 

voie y 

temps mort 't ~ 4,4 f-A-s 

11 

voie coincidence Ii 

6,8 11 

2,2 11 

fenetre 0,700 Cl 1,010 MeV 

temps de resolution 0,9 fLs 

Formule uti I isee (Campion, 1959) 

N 
o = ( 

N N 
~ y) x 
N 

c 

1 -1: (NI + NI 
R ~ moy. y moy. 

NI NI 
1 _ 2 't" ~ moy. y moy. 

R N 
c 

Le deuxieme terme entre parentheses corrige pour les coincidences 
fortuites: N lA est le taux de comptage moyen, mouvement 

t-' moy. 
propre non dedu it; de meme Ni i N est le taux de comptage 

y moy. c . 
de la voie de coincidence, mouvement propre deduit, au debut de 
chaque comptage. Le troisieme terme corrige pour le temps mort: 
L~ .c.. "C y ' clest 't'~ qui intervient. 

o 
Correction k = 1,3 /00 pour corriger de la dependance de 
Ilefficacite J6"scintiIlateur au rayonnement gamma (voir Axton, 1963). 



source 
o 

n 

2 

3 

4 

5 

6 

masse 

mg 

21,230 

18,595 

26,410 

36,210 

38,815 

54,915 
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N 
0 

-1 -1 
s mg 

448,93 

450,01 

452,07 

448,46 

449,02 

449,56 

moyenne 449,68 E = (mesure - moyenne) 

Ecart-type sur chaque mesure 

Ecart-type de la moyenne (J-x 
eren 0/00 0 = = 1,2 /00 • 

F 



.. 

L iste des references 

Amaldi, E., et Fermi, E. (1936). Phys. Rev. 50,899 • 

Anderson, H.l., et Feld, B.T. ·(1947). Rev. Se. Instr. 18, 186. 

Axton, E.J., and Cross, P. (1961). J. Nucl. En. A/B]2, 22. 

Axton, E.J. (1963). J. Nucl. En. A/B~, 125. 

Axton, E.J., Cross, P., and Robertson, J.C. (1965). 

J. Nucl. En. A/B~, 409. 

Baker, A.R. (1958). Proc. Roy. Soc. (London) A248, 539. 

45 

Bartholomew, R.M., Brown, F., Howell, W.D., Shorey, W.R.J., 

and Yaffe, L. (1953). Can. J. Phys.~, 714. 

Bishop, G.R., Wilson, P., and Halban, H. (1950). Phys. Rev. 77, 416. 

Bormann, M., Cierjacks, S., Fretwurst, E., Giesecke, K.J., 

Neuert, H., Pollehn, H. (1963). Z. Physik 174,1. 

Campion, P.J. (1959). JARI i, 232. 

Davis, E.A., Bonner, T.W., Worley, P.W., and Bass, R. (1963). 

Nucl. Phys. 48, 169. 

Davy, D.R. (1966). J. Nucl. En. A/B 20,277. 

De Juren, J.A., and Chin, J. (1955). J. Res. NBS 40,311. 

De Troyer, A., et Tavernier, G.C. (1954). Bull. Ac. Roy. Belgique 

40, 150. 

Geiger, K.W., and Whyte, G.V. (1959). Can. J. Phys. 37, 256. 



46 

Geiger, K.W. (1960). The status of the Canadian Neutron Standard. 

Can. J. Phys. 38, 569. 

Geiger, K. W. (1964). Communication au Groupe de travail des 

mesures neutroniques du B.I.P.M. 

Geiger, K.W., Hum, R., and Jarvis, C.J.D. (1964). 

Can. J. Phys. 42,1097. 

Geiger, K.W., Baerg, A.P. (1965). Can. J. Phys. 43,373. 

Gurfinkel, Y., and Amiel, S. (1964). IA-800. 

Hamermesh, B., Ringo, G.R., and Wexler, S. (1953). 

Phys. Rev. 90, 603. 

Hanna, G.C., et Runnalls, O.J.C. (1956). Can. J. Phys. 34,959. 

Hughes, D.J., et Schwartz, R.B. (1960). BNL-325, 2
e 

edit. 

Jaritzina, I.A., Constantinov, A.A., Fominikh, V.I. (1964). 

Energie Atomique~, 253. 

Jaritzina, I.A., Andreev"O.L., Kotchine, A.E., Stukov, S.M. 

(1964). Energie Atomique~, 255. 

Krumbein, A.D. (1957). NDA-92-2. 

Kuchle (1960). Nucl. Se. and Eng. ~, 88. 

Larsson, K.E. (1954). Arkiv. Fysik?., 323. 

Lockett, E.E., Thomas, R.H. (1953). Nucleonics"!,,!,, 3,14. 

Louwrier, P.W.F., Aten Jr., A.H.W. (1965). J. Nucl. En. A/B 

..!i, 267. 



J 

47 

Louwrier, P.W.F. (1966). These de doctorat de l'Universite d'Amsterdam. 

Mc Taggart, M.H. (1961). J. Nucl. En. A/B.!.i, 212. 

Mead, R.E., England, C.J., Collie, C.H., and Weeks, G.C. (1956). 

Proc. Phys. Soc. 69A, 469. 

Meadows, J.W., et Whalen, J.F. (1961). Nucl. Sc. and Eng.~, 132. 

Medveczky I L. (1961). Atomki Kozecmenyck Ill, 2-3 (Hongrie). 

Michikawa, T., Teranishi, E., Tomimasu, T., and Inoue, Y. (1959). 

Bull. E.T.L. 23,223. 

Murphey, W.M. (1965). Nucl. Instr. Meth. 37, 13. 

Naggiar, V., Lafaye, L, et Breonce, P. (1964). Rapport preliminaire 

sur la comparaison internationale du taux d'emission de la source 
o de neutrons Ra-Be (a,n) du N.R.C. n 200-1. 

N BS, Handbook 85 (1964). 

Noyce, R.H., Mosburg Jr., E.R., Garfinkel, S.B., and Caswell, R.S. 

(1963). J. Nucl. En. A/B~, 313. 

Ramthun, H. (1964). Z. Naturforschr. 19 a, 1064. 

Rumsey, V.H., and Ward, A.G. (1948). Non publie. 

Runnalls, O.J.C., and Boucher, R.R. (1956). Can. J. Phys. 34, 949. 

Rush, J.H. (1947). MDDC-1050, Phys. Rev. 73,157. 

Rytz, A. (1964). Description de I'ensemble de comptage par 

co i nc idences 4rr(C P) -y uti I i se au Bureau I nternationa I 

des Po ids et Mesures. Rapport BI PM. 



;i 

Rytz, A. (1965). Report on the international comparison of the 
60 

4TT~(PC)-y method by means of Co. Rapport BIPM. 

48 

Ryves, LB., and Harden, D. (1965). J. Nucl. En. A/B~, 607. 

Shahani, M.G., Join, N.C., Sharma, D., and Gupta, V.C. (1966). 

Proceedings of the Symposium on Radioactivity and 

Metrology of Radionuclides. 

Van Der Ei jk (1965). Communication privee. 

Von Dardel, and S jostrand (1954). Phys. Rev. 96, 1245. 

Walker, R.L. (1944). Argonne National Laboratory, MDDC-414. 

Walker, W.H., Westcott, C.H., and Alexander, LK. (1960). 

Can. J. Phys. 38, 57. 

Westcott, C.H., Walker, W.H., and Alexander, T.K. (1958). 

A.E.C.L.612. 

Wunderer, P. (1958). Z. fUr Phys. lQ, 537. 


