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par V.D. Huynh, L. Lafaye, C. Colas et C. Veyradier

Bureau International des Poids et Mesures, F-92310 S&vres

Dans |'expression du calcul du taux d'émission d'une source
de neutrons du type Ra-Be(a, n) ou Ra-Be(y,n), les valeurs des sections
efficaces d'absorption de neutrons thermiques pour |'hydrogéne et le
manganése apparaissent sous forme de rapport O‘H/O‘ n i aussi plusieurs
laboratoires ont-ils déterminé, non les valeurs indivMueHes, mais direc-
tement le.rapport de ces deux sections efficaces. En particulier,

le NPL []J et I'ANL [2] ont obtenu les valeurs suivantes:
NPL o*H/crMn = 0,024 95 + 0,000 08
ANL gy, /oy, =0,02531 +0,000 03.
Or, les valeurs individuelles généralement adoptées sont:
6y, = (0,332 +0,002) b

Gin = (13,254 0,10) b,

soit

o3,/ oy, = 0,025 06 + 0,000 25"

Nous avons donc décidé de déterminer ce rapport, & notre tour,
pour essayer de contribuer & ['amélioration de la précision sur la déter-
mination du taux d'émission de la source.

[1] Axton, E.J., Cross, P. and Robertson, J.C., Calibration of the
NPL standard photoneutron sources by an improved mangene
sulphate bath technique, J. Nuclear Energy 19, 1965, p. 409

[2] De Volpi, A. and Porges, K.C., Absolute calibration of neutron
sources having a wide range of emission spectra, Metrologia 5,

1969, p. 128



&

Princige

Rappelons que, dans la méthode du bain de manganése, le taux
d'émission Q d'une source de neutrons est donné par |'expression suivante:

]

Q:QMan,

QMn est le taux de capture des neutrons par les noyaux de manganése
contenus dans la solution,

f le rapport des neufrons capturés par les noyaux de manganése aux
neutrons capturés par tous les éléments,

k un facteur de correction qui comprend:
kg » |'absorption des neutrons dans la source (auto-absorption),
k, , l'absorption des neutrons rapides par réaction (n,p) et (n,a)
sur l'oxygéne et le soufre,
ke , la perte des neutrons hors du bain de manganése.

Dans le cas d'une source de Ra-Be(y, n) qui nous intéresse ici, seuls

kc| et ke interviennent.

{
Q est obtenu en mesurant, d'une part, l'activité & saturation A
de la solution activée par la source et, d'autre part, la constante d'étalon=
nage € du détecteur utilisé pour mesurer cetie activité:

_ A
QMn—-é—.

Rappelons également que
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Oy 7 Thmn et Gg sont les sections efficaces d'absorption de neutrons
thermiques, respectivement pour |'hydrogéne, le manganése et le soufre,

ny et ny,, sont les nombres d'atomes par unité de volume d'hydrogéne

et de manganése,

O“;V\n est la section efficace d'absorption effective du manganése qui

tient compte de la correction pour la capture des neutrons par
les résonances du manganése,

G est un facteur qui représente |'effet d'écran de la solution MnSO4
a |'énergie de résonance,



r est |'indice de densité épithermique,
s est un facteur de correction par rapport & un "détecteur en 1/v"

pour un spectre en "dE/E".

En remplagant les quantités Qp,, et 1/f par leurs expressions, on peut
écrire 1'équation donnant Q sous la forme suivante:
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on obtient I'équation d'une droite

Y, =axi+b.

Dans |'expression de b, le facteur (1 + G T s) est la valeur moyenne
de (1 + G 7 s); , car la variation de ee-dernier terme est trés faible. Ainsi,
si I'on effectue une série de mesures de y; pour différentes valeurs de (nH/nMn)
en faisant varier la concentration de la soluhon de sulfate de manganése,
on peut déduire la quantité G/ Op . du rapport a/b des paramétres
de la droite obtenue expérimentalement.

Exeérience

Ils ag;f de déterminer, pour chaque valeur de (nH/nM ) , les gran-

deurs 8 (k ) et (kg )

Dans l'expérience, nous utilisons la source Ra-Be(y,n) (beryllium
de 4 cm de diamétre) et la méthode de circulation pour mesurer l'activité
& saturation A de la solution.



La constante d'étalonnage &; du détecteur est déterminée par
groduc’rlon dans la petite sphere d'une petite quantité d'une solution
SMn dont 'activité massique est étalonnée par la méthode 4T B-y.
Rapfelons que, pour chaque étalonnage, un grain d'environ 2,5 mg

SMn métal est irradié dans un canal de la pile EL3 du Cen’rre d'Etudes
Nucléaires (Saclay) durant cing minutes; lle débit de fluence de neutrons
thermiques dans le canal est de 0,95 x 10 3 em=2 57!, Liactivité totale
du grain & la fin de l'irradiation est de 5,6 x 107 Bq environ. Ensuite,
le grain est dissous dans 5 cm3 d'acide nitrique dilué (5N) et on y ajoute
10 cm3 d'eau distillée pour obtenir la solution de ““Mn.

D'autre part, & l'aide de |'une des deux chambres d'ionisation du
Systéme international de référence, on a également mesuré le courant
d‘lomsa’rlon correspondam‘ & une activité massique connue de la solution
de 9Mn. Il n'est donc pas nécessaire de recourir chaque f0|s & la méthode
4TI B-y pour déterminer I'activité massique d'une solution de 26Mn;

il suffit de mesurer le courant d'ionisation, ce qui simplifie énormément
le travail d'étalonnage.

Pour chaque concentration de solution MnSO4 , nous effectuons
toujours la mesure d'étalonnage entre deux mesures de |'activité & saturation
de la solution irradiée par la source Ra-Be(y,n) (soulignons que la source
est placée au centre d'une cavité en polystyréne de 8,9 cm de diamétre

et | mm d'épaisseur de paroi).

Les facteurs de correction (kq); et (ke)i sont essentiellement obtenus
par le calcul. Cependant, un long compteur du type De Pangher est placé
contre la petite sphére, ce qui permet d'estimer |'importance relative de
la perte des neutrons hors du bain de manganése en fonction de la concen-
tration de la solution.

Résultats

Nous avons effectué les mesures pour six valeurs de ( nH /nMn)
Le tableau 1 résume I'ensemble des résultats. Les facteurs (1 + G 7 rs),
(kq)i et (k e)i ont é1é pris dans les valeurs calculées par le NPL et les
incertitudes associées & ces grandeurs ont été estimées a + 0, 10%.
La constante d'étalonnage, 5; , est exprimée en taux de comptage (s~ ')
du détecteur pour une activité de la solution de 10° Bq et |'incertitude
relative sur E. est de + 0,05%. Toutes les activités & saturation, A; ,

ont été mesurees avec & peu prés la méme précision (écart-type relatif

de 2,5 x 1074,

Pour la détermination de a et b (et des écarts-types correspondants),
on utilise les formules habituelles d'ajustement d'une ligne droite par la
méthode des moindres carrés, mais en prenant comme poids statistique

= (0"‘5 + G->2< az)'] pour chaque couple de valeurs de x et y, ol o, et ay
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sont les incertitudes sur x et y. En ce qui concerne |'incertitude
du rapport a/b, on s'est servi des expressions suivantes: si 'on pose
a/b =z, la variance relative de z est

s s
@2)2 a \2 b \2

= ("a—) + ("b—) -alb- « cova,b),

avec éov (a,b) = - d__2 Lwxd
I 4 o D I

D =[w] [w xzj-[wsz

et 2=EW v2l
0% n -2 '

roo=

z z

[N

ou

On vutilise ici la notation usuelle o v =y - (ax + b) et [ ] indique
une sommation sur foutes les n mesures.

Les résultats de |'ajustement donnent:

a = 0,039 123 + 0,000 035,

/
b=1,6352+0,003 4,
T = 0,023 926 + 0,000 069.

Avec nos valeurs expérimentales données dans le tableau 1, le NPL a effectué
un calcul séparé en utilisant leur propre programme d'analyse. lls obtiennent:

Qa

0,039 122 8 + 0,000 035 00,

b

Il

1,635 229 + 0,003 409 5,

T =0,023 924 9 + 0,000 068"47."

On peut donc conclure que les deux programmes s'accordent trés bien.
En prenant

&, = (0,52 +0,02) b,

&

e = (13,25 +0,10) b

et

(1+Grs)=1,013+0,002,
on obtient finalement, pour le BIPM,

OH
0ﬂf\/‘\n

= 0,024 85 + 0,000 07 .



Aprés avoir effectué une correction sur sa valeur de 1965, due aux impuretés
de la solution de sulfate de manganése, le NPL obtient pour ce rapport

G"H /G“Mn , en utilisant un nouveau programme de calcul, la valeur révisée
suivante:

OH
6"M n

= 0,024 89 + 0,000 06.

D'autre part, J.R. Smith de I'INEL (Idaho National Engineering Laborcl’rory)
a obtenu récemment [3]

TH
SMn

= 0,024 86 + (= 0,3%).

Il semble donc qu'actuellement on ait une valeur assez précise du rapport

a0/ T,

[3] J.R. Smith, Communication privée & E.J. Axton, 1978

(Avril 1979)



