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CALIBRACION DE UNA FUENTE DE RA-BE

Por A. H. W, ATEN (Jr.) v V. J. KOWALEWSKI

Trabajo recibido parn sn publicacién el 9 de agosto de 1954

SUMMARY

The number of neutrons emitted by second and in all directions by a source
of 50 mg. of radium with beryllium was determined by the manganese bath
method. The problem of the absolute measurement of the low activity of
manganese was solved by means of an intermediate activity. The correction due
to the finite volume was calculated on the basis of already published neutron
distribution curves in water. The result obtained was:

Q = (5,0 + 0,5). 10° n/sec.

INTRODUCCION

La calibracién de una fuente de neuntrones del tipo Radio-Berilio-
consiste en determinar ¢l namero de éstos emitidos por la fuente por
segundo, en todas direcciones. Como en la mayoria de las mediciones.
de la radioactividad y dela fisica nuclear, la determinacién absoluta
de una magnitud resulta siempre més laboriosa que la determinacion
relativa, o sea, la comparacion de una fuente con otra.

El método a utilizar para efectuar la calibracién absoluta de una
fuente depende de su naturaleza y de suintensidad. Para cada caso
particular se han desarrollado diferentes técnieas (1), (2), 3) y (4).

Las fuentes que presentan un espectro complejo se calibran gene-
ralmente por el método de la «integracién en el espacio» (3), y se
reducen, en dGltima instancia, al problema de la calibracién absoluta
de una fuente radioactiva (6), (7), (8), (9), (10), (1), (12).

En el caso presente las dificnltades son considerables, en parte
por la naturaleza de la radiacién a medir, y en parte por la relativa-
mente baja intensidad de la fuente. Tratase de 50 mg. de radium,
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bajo la forma de sal (Br Ra), mezclados con berilio (metal) en polvo,
en una proporcién aproximada de 1: 8. Bl conjunto estd comprimido
en forma de una pastilla y encerrado en una doble envoltura de
platino de 0,56 mm de espesor ¢/u. Por razones de seguridad y como-
didad de manejo este cilindro de platino, de aproximadamente 1 cm
cubico, fué cerrado herméticamente en una cdpsula de bronce, cilin-
drica, de aproximadamente 2 X 3 cm.

PRINCIPIOS DEL METODO DE MEDICION

Una fuente de neutrones como la descripta emite fundamental-
mente neutrones rapidos. Bl espectro de energia no es bien conocido.
Tiene una energia media de alrededor de los 5 Mev y una energia
mixima de unos 12 Mev, La presencia de neutrones se detecta por
la radioactividad que inducen en algunos elementos al incorporarse
a los nacleos de los mismos. lsta incorporacion es, en general, tanto
méas facil cnanto méas lentos son los neutrones. Para algunos elemen-
tos como por ejemplo el manganeso, que es el utilizado en estas
experiencias, esta incorporacién y la consiguiente activacién es
maxima cuando los neutrones no tienen casi nada de su energia
inicial y se mueven casi solamente por la agitacién térmica de las
moléculas y 4tomos (neutrones térmicos E = 0,025 eV). En el caso
del manganeso la absorcién de neutrones no térmicos es casi despre-
ciable. La reaccién que se observa es la siguiente :

5 56 1=2,59hs 55

55 1
Mn, + n= Mn - Fe + £ (2,86 Mev).
2 0 26

La energia de la reaccién 8 emitida la hace ficilmente detectable.

En el presente caso no hay entre el manganeso y los neutrones
reacciones de otro tipo que la indicada. El manganeso no posee
is6topos, que podrian interferir con reacciones colaterales.

Si sobre una cierta cantidad de material indicador (manganeso en
este caso), hacemos incidir un flujo de neutrones, éstos son absorbi-
dos por el manganeso a razén de R, por segundo. Se forman de este
modo R, 4tomos radiactivos por segundo. Si exponemos el material
durante un tiempo t, lo sacamos luego del flujo de neutrones y
medimos su actividad durante un intervalo de tiempo comprendido
entre t, y t;, obtenemos un cierto ntimero de descargas en el conta-
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dor, C(t,, ¢y, t,) del cual podemos deducir la razén de formacién de
los 4tomos radiactivos R,, o sea el nimero de neutrones que absorbe
la muestra por segundo, mediante la expresion :

1 C(l, 1 o)

Ry= =
0 /- (1_ e—tc/-,) (0—t,/1 — 6—12/-.)

en esta formula es:

R, = N° de neutrones absorbidos por segundo por la muestra
igual a la actividad absoluta de la muestra al cabo de un
tiempo infinito de irradiacién, llamada también actividad
de saturacién o saturada,

S = factor «geométrico» del contador (< 1) que permite pasar
del nfimero de descargas observadas a actividades absolu-
tas, y que incluye factores tales como la geometria, la
absorcion de la ventana del detector y otros. Es el factor
méas dificil de determinar y de mantener invariable de una
medicién a otra.

C = ntimero de impulsos del contador registrados entre el
tiempo t, y el t,. (t,—t, = tiempo de contaje).

¢, = tiempo que permanece expuesta la muestra al flujo de
neutrones.

t, = al instante de tiempo en el que se comienza a contar,
contando a partir del momento de la extraccion.

t, = id. 1d al terminar de contar.

7t = vida media del material radiactivo que se forma y que
emite la radiacion que se detecta con el tubo contador.

Para detectar todos los neutrones emitidos por la fuente se usa
el método llamado del baito de agua. Se coloca la fuente de neutrones
en el centro de un recipiente lleno de agua (o de alguna solucion
adecuada) de dimensiones que por ahora consideraremos infinitas.
Lios neutrones ripidos emitidos sufren repetidos choques y van per-
diendo rapidamente energia (especialmente en los choques con los
dtomos de hidrégeno). Recorren un cierto trayecto, son frenados
hasta las velocidades térmicas y absorbidos luego, sea por el Lidré-
geno (para formar deuterio con emisién de radiacién gamma), sea
por otros Atomos en solucién. (E! efecto del oxigeno es completa-
mente despreciable). Se tiene asi un estado de régimen (al que se
llega casi instantidneamente) en el que un cierto niimero Q, de neu-
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trones es emitido por segundo por la fuente y ese mismo nimero es
absorbido por segundo por el liquido. 181 método més sencillo para
determinar el nimero de neutrones que por segundo absorbe el bafio
moderador consiste en disolver homogéneamente en el mismo una
cantidad conocida de un material que se activar4d al absorber
parte de los neutrones y medir dicha actividad. En el presente
caso se ha utilizado sulfato de manganeso cristalino (SO,Mn 4 4.H,0)
Meroﬁk pro analisis. La presencia del azufre es también despreciable
desdé el punto de vista de la absorcién de neutrones, de modo que
tendremos:

Ne de n. absorb. por el Ny . on

Ne de n. absorb. por el Mn ~ Ny, . sy

En esta expresién es:

Ny = N° de 4tomos de hidrégeno del baiio.

Nam = N°de 4tomos de manganeso en ¢l baiio.

g3 = seccién eficaz de absorcién del H para neutrones tér-
micos.

oym = id. id. del manganeso, de donde:

Ne total de n. absorb. por 1a sol.  Ny.on+ Nan-5am 1+ Ny.on
Ne de absorb. por el Mn - Nam - 6Mn Ny « 9:n

Evidentemente- el niimero de neutrones que desaparecen por
segundo en el bafio (ignal al ndmero de neutrones emitidos por
segundo por la fuente) es igual a la actividad saturade absolula del
magnaneso contenido en la solucién, multiplicada por la expresién
anterior. El problema se reduce asi a la medicién de la actividad
absoluta del manganeso de la solucién.

Para medir la actividad del manganeso, se extrae una muestra de
la solucién. Como la actividad especitica del Mn ser4d mayor en las
proximidades de la fuente que en la periferia del recipiente, al tér-
mino de la irradiacién se debe revolver intensamente la solucién
para asegurarse de que la actividad de la parte alicuota de la solucién
es proporcional a la actividad total de la misma (método de integra-
cién de Fermi) (8).

Para extraer rdpidamente el Mn de la solucidén, se precipita el Mn
de la misma bajo la forma MngO,.

La medicién de la actividad absoluta del Mn,O, se ha hecho en el
presente trabajo por comparacién con la actividad de una cierta
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<cantidad de U 04 (Método del UX,) (13). En el caso presente no es
posible aplicar dicho método en forma directa ya que la actividad
especifica de la muestra de MngO, extraido de la solucién es demasiado
pequenia para su medicion directa, debido a la relativamente baja
intensidad de la fuente de neutrones. (En este tipo de experiencias
‘se utiliza habitualmente 500 mg. o mas de Ra, en vez de los 50
utilizados por nosotros). Debe tenerse en cuenta que se debe compa-
rar la actividad de un depésito muy delgado de Mn;O, con la de uno,
también muy delgado, de U O, para evitar los efectos de la auto-
-absorcién. Asimismo las mediciones deben hacerse colocando el ma-
terial radiactivo a una cierta distancia de la ventana del contador,
-definiendo el 4ngulo sélido subtendido mediante diafragmas adecua-
-dos, para evitar errores debidos a la diferente dispersién de las
particulas beta de ambos elementos radiactivos (diferente en ambos
-casos debido al diferente espectro beta).

Para evitar estos inconvenientes se ha usado un método de compa
racion indirecta. Se utilizé6 un intermediario bajo la forma de MngO,
de actividad especifica relativamente elevada, obtenido por irradia-
-cién, mediante la misma fuente de neutrones, de una cierta cantidad
«le permanganato de potasio y posterior precipitacién. Se obtuvo una
aetividad especifica fuerte colocando un tubo de ensayo con el per-
manganato en la vecindad inmediata de la fuente, todo dentro de un
Dbloque de parafina de grandes dimensiones.

Se han efectuado de este modo, un total de cuatro mediciones de
-actividad en la siguiente forma:

A) Se midi6 el n° de descargas que daba en un contador 0,5 grs de
Mn,0, extraido del baflo de medicién, colocado en una cipsula situada
bien préxima a la ventana de mica del tubo, para obtener asi, con
-esa capa gruesa y la pequefia distancia, un buen niimero de impulsos
y por consigniente, bajo error estadistico.

B) Se midi6 el niimero de descargas que daba en la misma posi-
-cién 0,5 grs del MngO, especialmente activado.

C) Se determiné el n° de descargas que daba el mismo manganeso
-especialmente activado colocado en una capa delgada (20 a 40 mg
por muestra) a una buena distancia del contador y bajo angulo sélido
‘bien definido.

D) Se determind el namero de impulsos que daban en la misma
posicion anterior una cierta cantidad de U304,

La comparaciéon de A) con B) es licita, a pesar de la fuerte auto-
absorcién y dispersion, por tratarse de muestras del mismo material
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y de la misma energia mdxima y espectro beta (y gamma). La compara-
cién de B) con C) da cuenta de dichos efectos de autoabsorcién y
dispersién (ya que se trata de la misma muestra). La comparacién de
C) con D) da finalmente el valor absoluto de la actividad de la
muestra auxiliar y, por ende, de la muestra del bafio de medicién.

RESULTADOS EXPERIMENTALES

Las experiencias se realizaron, como es natural, en un volumen
finito: Un recipiente cilindrico de 44,8 cmn de didmetro fué llenado-
con solucién de SO,Mn hasta una altura de 41,6 cm lo que equivale:
a un volumen de 65,5 Its. Este volumen de agua contiene

2.65,5.10%/18 = 7,26.10° at. gr.
de hidrégeno :

Nu = 7,26.103 at. gr.

Se disolvieron en el bafio 238,5 grs de SO,Mn 4 4.H,0. Esto.
equivale a 58,6 grs de manganeso, o sea:

NM“ = ],065 at. gr.

H1 cociente de las secciones eficaces de absorcién se deduce de los.
siguientes datos: (para neutrones térmicos) (5).

oym = 12,6 bn
su = 0,313 + 0,013 bn
Por lo tanto es :
1+ Ny .ox — 14 7,26.10%,0,313 171
Mg . oy 1,065.12,6 —

La solucién fué irradiada durante 21 horas (8 periodos), practica-
mente a saturacién. Después de 193 minutos de decaimiento, tiempo-
empleado en la extraccion de una parte de la solucién y trasnfor-
macién del SO,Mn en Mn,O,) se midié la actividad de 0,5 grs de-
6xido, en una capa gruesa y proxima al tubo, observéndose 66 des-
cargas por minuto. Teniendo en cuenta el decaimiento podemos
calcular (o determinar graficamente, como se hizo en el presente-
caso), la actividad especifica (por gramo) al tiempo cero, o sea al final
de la radiacion. Esto dié por resultado 300 descargas por minuto y-
por gramo.
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Como el tiempo de irradiacién es mucho mayor que el periodo de
desintegracion, esta actividad es precisamente la actividad de satu-
racién.

Para comparar la actividad del 6xido de manganeso con la del
uranio, se determind la actividad de una capa delgada de U304
(caso d), obteniéndose una actividad por miligramo de 60 descargas.
Extrapolando dicho valor a espesor cero de aluminio (usado como
absorbente de las radiaciones del Uy), se obtuvo una actividad de 76
descargas por minuto y miligramo.

En consecuencia la actividad de un gramo de Mn O, es, a menos
de la geometria y demés efectos, equivalente en actividad a: 300/76=
4,0 mgs de U;0,. (En una segunda determinacién se obtuvo el valor
de 4,6 mgs, de modo que podemos tomar ¢l promedio :

1 gr Mn,0, = 4,3 (40,3 mg de U,05) (error + 7°/,)

El factor geométrico y de autoabsorcion y dispersion se determing,
mediante la muestra de éxido de manganeso especialmente activado,
obteniéndose como resultado que: 0,5 grs de dxido, en capa gruesay
cercana al tubo, equivalen a 0,733 grs en capa delgada y lejos del
mismo. Esto da un factor geométrico de: 0,5/0,733 = 0,682.

Multiplicando el valor anterior por este factor geométrico tenemos
que: 1 gramo de Mn;0, tiene la misma actividad absoluta que 4,3 X
0,682 = 2,93 mgs de U,0,.

Como un miligramo de éxido de uranio se desintegra a razén de
682 des/min, tenemos como actividad absoluta del 6xido de manga-
neso: 2,93 X 628 = 1.840 des/min. gr. — (& 7°/,).

La actividad especifica del manganeso serd, teniendo en cuenta los
respectivos pesos moleculares: 1.840 X 229/165 = 2.510 des/min. gr.

La actividad de todo el manganeso del bafio es por lo tanto :
2.510 x 58,6 = 1,47 X 10° des/min., y por segundo es:

1,47 X 105/60 = 2,45 X 103 = 2.450 des/seg.

Este es el niimero de neutrones que absorbe por segundo el man-
ganeso de la soluecién. La solucién, por lo tanto, absorbe a razén de:
2.450 X 171 = 420.000 neutrones por segundo.
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"CORRECCION DEBIDA AL VOLUMEN FINITO

Como se ha dicho al comienzo de 1a seccién referente a los resul-
tados experimentales, se ha utilizado un bafio de volumen finito.
Podia habérselo considerado pricticamente infinito tomando, por ej.,
un tanque de 1.000 Its. de capacidad, pero eso implicaria la medicién
de una muestra de MnzO0, de actividad especifica demasiado baja para
ser medida, debido a la dilueién consiguiente. De modo que en rigor,
existe un cierto volumen éptimo: (cuyo valor exacto no vale la pena
determinar, sino guidndose por la experiencia), tal que: no es dema-
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Fig. 1. — Distribueién de nentrones térmicos en agua, en funcién de In distancia de
Ia fuente (Miscelaneous Physical and Chemical Cechmigues of the Lox Alumoes Project
V-3 por A. C. Graves ¥ D. K. Froman, pig. 119).

siado grande como para producir demasiada dilucién ni demasiado
chico como para hacer graves los errores por pérdida de neu-
trones.

Para comprender mejor lo antedicho veamos cudl es la distribu-
cién de los neutrones térmicos dentro del volumen del bafio. Esta se
estudia habitnalmente, sea con un pequefio contador de trifluoruro
de boro, sea por la activacién de hojuelas de indio 0 manganeso que
se colocan a diferentes distancias de la fuente. En la figura 1 se ha
representado la distribucién de neutrones térmicos provenientes de
una fuente como la utilizada en esta experiencia, en un bafio deagua
pura en funcidn de la distancia a la fuente. En la fignra 2 estfn re-
presentados los mismos valores (siempre relativos), de la densidad
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A de neutrones térmicos, pero multiplicados por el cuadrado de la
respectiva distancia. Debido a la simetria esférica de nuestro proble-

ma, la integral :
I=4z) A.r%.dr

da, a menos de la constante del detector utilizado, el nimero total
de neutrones que absorbe la solucién (o el agna en este caso) por
segando, ignal al ndimero de neutrones emitidos por segundo por la
fuente.

2

-

?4,6 . —

£, MuTRONES TERMCOS 4407

ol L1\
\

LN

/

|

I

ol |
/

' ~=—]
i —

] 10 20 30 40 50 60
DISTANCIA OF LA FUENTE fom)

> o = =t 7.

Fig. 2. — Distribucion de nentrones de una fuente de Ra-Be en agua. Las coordenadas
dan. a menos de una constante, la densidad de neutrones, muliiplicada por el cuadra-
do de la distancia a la foente (Experimental Nuclear Physies, vol. 11, E. Segre

¥y col., pdag. 397).
Bi utilizamos nn volumen finito esférien, el cociente :

4x\ A2 dr

F = _dJo

4:g A2 dr
Jo

«la la fraccion de neutrones absorbidos por la esfera de radio R, y
{1—1I) da el error cometido al utilizar Ja esfera finita de radio R.
En el presente caso el volumen utilizado tiene la forma de un cilin-
dro y el problema que se plantea es: ; Cudl es el radio de la esfera
equivalenfe a ese cilindro?

Como ya se ha dicho, 1a integracion se realiza agitando bien la
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solucion del bafio después del periodo de irradiacién, y como se obser-
va en las figuras 1 y 2, la contribucién de las partes periféricas del
bafio a la actividad total es evidentemente muy pequeiia debido a la.
distribucién del Aujo de neutrones, de ahi que no convenga utilizar-
un volumen muy grande.

Para calcular la correccién debida al volumen finito del baiio se
han hecho las siguientes suposiciones :

1* El ntimero de neutrones no térmicos que escapan del recipiente:
es despreciable.

2* Bs también despreciable la influencia de la discontinuidad del
medio agua-aire sobre la forma de la curva de distribucién de los.

120

100

! =
060 ,// [

A
94
b /
S
8

i
—

\

o0 ¢ 8 2 8 20 2% 28 R 3 40 4
A%

Fig. 3. — Relacién cntre la integral espacial para un radio finito a la integral al infi-
" nito, en funcion de dicho radio, para una fuente de Ra-Be, en agua O, ¥ en solucion
de dcido borico A, (d. id., pdg. 119),

neutrones en las vecindades de la superficie del cilindro. Esto se-
justifica dado el pequefio valor del camino libre medio de transporte
en agua, ~=4,26 mm por lo que el «radio extrapolado» del reci-
piente no difiere apreciablemente del radio real (14).

3* La forma de la carva de distribucion de neutrones esta dada,
en nuestro caso, por la figura 2. BEsto es aceptable si se tiene en
cuenta la poca influencia que sobre dicha curva tienen los materiales.
en solucién (véase la figura 3) y la poca cantidad de manganeso uti-
lizado en nuestro caso (que absorbe menos del 1 °/, del total de neu-
trones). Se suponen, ademés, idénticos los espectros de energia de la.
fuente presente y la correspondiente a la figura 2.
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En lugar de calcular la fraceién I' se ha calculado el vaior

\ A2, de

1—-Fp=29_

‘R\ A.r?.dr
JU .

Para caleular el valor numérico de (1 — F) se ha utilizado la curva
de lafigura 2, admitiendo, en base a las hipdtesis anteriores, que ella
representa con suficiente precisién la distribucién de neuntrones en
nuestra experiencia. Como el cociente I' (6 1 — F) es un nitmero abs-
tracto, independiente de la intensidad de la fuente, trabajamos sobre

Vs ™~

/ N

b g
L=

f‘um X /O'Z——
\&h-

AN
N

o
<

D
o 4 8 42 A6 20 24 28 R 36 W
1 1m) ——

Fig. 4. — La misma curva de la figura 2, para neutrones térmicos peroc en coordena-
das sem’logaritmicas, que demuestra que la funcién es exponencial por encima de un
cierto valor de = (id. id., pag. 490).

dicha curva suponiendo que las ordenadas dan directamente el ni-
mero de neutrones por em® y por seg. multiplicado por el cuadrado
de la distancia, o sea, tienen la dimensién : seg=*. cm™';

La integral del denominador se determiné con planimetro polar
extrapolando analiticamente hasta el infinito, dando por resultado,
para la figura 2 el valor: I{ = 384. em—! seg—1.

Se puede determinar analiticamente la integral del numerador ya
que la curva de la figura 2, 6 4 para valores de » mayores de 21 ¢cm
estd dada por la ecuacién A.r?=a.exp(— b.7r),a =15, 6seg tem™};
b=0,10 cm~1!) y por consiguiente la funcién A est4 dada por: A =a/r2
exp (— b. 7). La integral, que no es trivial debido a la forma del limite
inferior de integracién, tué resuelta por el Departamento de Mate-
méticas de la C.N. E. A. siendo su valor: para un cilindro de 41,6
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cm de alto y 44,8 cm de didmetro: I & = 59,4; em™!seg™'; es decir,
el 15,5 °/, del total.
El niimero total de neutrones emitidos por la fuente es, pues:

100
N=42,100——— = 5,0.10° n/seg
100 — 15,5 ’

Es dificil determinar la precision de esta determinacion. La see-
cién eficaz o estd afectada de nn error del 4 °/,; no se conoce el
error de gMn pero es probablemente del mismo orden ; la actividad
absoluta del Mn O, esta determinada con un error de aproximada-
mente 7 °/,. Kl factor (1 — F) es probablemente el qne est4 mejor deter-
minado. Todo esto da un error probable para el nimero de neutrones
emitidos por segundo por la fuente que estimamos en un + 10 °/..

El punto mas débil estd evidentemente en la medicién absolutade
Ias actividades y toda mejora en este sentido apareceria directammen-
te en el resultado final.

Como para la presente geometria el calculo del error por volumen
finito resulta poco prictico, es interesante ver algunos métodos apro-
ximados. Para ello calculemos el radio de la esfera equivalente al cilin-
dre utilizado, o sea, el radio tal que:

o oy .
5,6 SR ‘”—”i—j———w dv = 59,4 seg—! cm—1

Pasando a coordenadas polares se obtiene inmediatamente como
resultado R, = 24,7 cm.

Si calenlamos ahora el radio de la esfera de igual volumen que el
cilindro, obtenemos : R, = 25,2 em.

Otro valor interesante se obtiene si se calcula el radio cuadrdtico
medio, o sea el valor medio del cunadrado de las distancias entre Ics
puntos de la superficie del cilindro y su centro:

_ 9 (=2
r? == g r2.dy = (D . h/z)'? = 24,5 cm
T Jo

Como se ve, excepto para las mediciones de gran precisién, es su-
ficiente con tomnar esta ultima aproximaciéon y calcular la correccién
por integracién grafica de la figura 2, o mejor atn directamente de
Ia figura 3.
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