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TECHNIQUES DE DOSIMETRIE DES NEUTRONS THERMIQUES ET
DU RAYONNEMENT vy DANS IES PIIES

par M, J. SUTTON (1), I. DRAGANIC (2), H., HERING (3),

1e=~ Les études de chimie sous radiation faites dans les piles exigent d*Etre
suwries par dosimétrie, Lorsque les irradiations sont effectués - c'était notre cas -
dans le réflecteur, la ; oportion des neutrons épithermiques est faible (1 ), ainsi
que 1'a montré la comparaison des activations de cobalt exposé sous grarhite ou sous
cadmium, On peut donc se limiter & doser le rayonnement Y d'une part, les neutrons
de ltautre,

2o~ Les méthodes décrites ci-dessous, d'emploi courant dens les laboratoires du
Commissariat 4 1'Energie Atomique, comportent certaines nouveautds de principe ou de
détail qui ont déja fait 1'objet de publications préliminaires ( 4, 5, 7).

3= Pour la dosimétrie du rayonnement y une modification “aérée" du dosimetre
3 sulfate ferreux de Fricke (4) convient jusqu'a des doses d'environ 10 6 rep, Ltem-
ploi de solutions aérées dtacide oxalique antérieurement décrit par 1ltun de nous (5)
permet d'atteindre 107 Trep,

4.~ Lla dosimétrie de. neutrons thermiques a été faite avec des solutions de sul-
fate de cobalt ou du papier filtre imprégné de ce sel, L'effet chimique total du
tayonnement y et des neutrons lents est obtenu avec des solutions de sulfate ferreux
additionné de sulfate de lithium; les particules lourdes issues de la réaction °Li
(n a)BH, agissant, en quelque sorte, comme "révélateurs chimiques™ des neutrons lents,
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5.~ Le présemt ménoire se borne a détailler les méthodes expérimentales,

6.~ Produits chimiques, les produiis emplinyée ot de marquy Prolabo R.P., saudf
le sulfate de lithium iAnalar, BDH). }is so¢@ ¢ utilisés sans autre purificationm,
des essais préliminsires ayent meniré que ces recristallisations n'apportaient aucun
changement détectable % leur comportement sous radiation,

Le sel de Mohr contenait moins de 10 pepems de Ou'¥ (dosage polarographique),
ce qui est bien inférieur a la quantité minima qui pourrait influencer les résultats,
L'eau était distillée, en courant d'azote, avec KéCr207-ﬁHZSO , puis avec
KInO, + NaCH, ct, finalemert, sans réactif discous, uans un appareil entitrement cors-
truit en silice, Le sulfate de cobalt était exempt de Ni,

8,- liéthodeg. Pour repérer 1l'internsité en diverses pogitions autour d'une source de
7,5 curies de ~ Co ncus avons utilisé des sclutions 107“M én sel de lNohr et 0,8 N en
acide suifurique ; 10 ml., de la solution aérée étaient introduits dans des tubes a
essais de pyrex de diamitre et d'éraisseur constants, fermés avec des bouchons de
polychlorovinyle. Les solutions ¢+sient soignemsement mélangées avant dosage (6). Cette
précaution Lanale est spécialement nécessaire, Les dimensions finies de la source (ey-
lindre de 12 mm de diamttre, et de mfme ‘auteur) et celles des tubes & essais font en
effet que la densité¢ de rayonnement varie guelque veu d'un point & ltautre des échan-
tillons., kn admettant 4+++ = 15,6 nous trouvons des densités de rayonnement variant,
suivant les points, entre 1017 et 1014 eV/s/ml,

g,= Dans les réflecteurs des piles, ol les doses totales regues sont beaucoup
plus fortes, le dosimeétre & sulfaze ferreux est utilisable suivant la {echnique de
Rolin (7) que nous avons employée en substituant des ampoules de silice & celles de
verre dort les flux actuels des piles frangaises prohibaient l'emploi, Les ampoules
étaient nettoyées avec un mélange sulfonitrique chaud, lavées a 1'cau distillée, 2
1teau tridistillée, et sécnées 2 120° C; pul: ~lles étaient environ & demi-remplies
de la solution, refroicdies dans l'zzote liguile jusqu'a ce qu'un peu d'oxygene se fit
condensé; elles étaient alors rapiderent scellées avec une petite flarme gaz-oxygéne,
Plusieurs ampcules ainsi préparées ont €té ouvertes sans irradiation; nous avens cons-
taté l'absence de toute oxydation pendant le scellement, Par ce procédé nous avons me-
suré des doses atteignant 1c6 rep en solution acrée, avec des intensités variant de
4 311 x 1014 eV/s/ml dans la pile de €hAtillon et de 14 & 70 x 1014 eV/s/ml dans
celle de Saclay, suivant la distance de l'ampoule & la cuve a eau lourde,

1D.- Rolin (7) a également décrit la dosimétrie des neutrons thermiques avec des
disques de papier filtre imprégnés de sels de cobalt. lious avons ameélioré la précision
de cette méthode en employant une micropipeite Agla pour imbiber les disques, et en
analysant soigneusement la solution cobaltique par électrolyse, Ces moniteurs, reproduc-
tibles & + 0,5/ pres, contenaient | mg de Co dans une pile et 10y dans 1'autre,le papier,
entiérement mouillé par la solution emplovée ¢tait séché sous une lampe i rayons infra-
rouges,.Chaque ampoule irradiéeportait une rondelle protégée par deux carrés de papier
filtre, et fixée par du ruban adhésif, Le comptage £tait fait 15 jowrs apres la fin de

(6) par absorption de lumiére & 304 my.

(7) Rolin K. Décomposition i'ewu pure et de solutions de corps organigues par irradia-
tion & la pile J, Chim, Phys. 51, 35 (1%54).




1tirradiation powr laisser décroitre les activités i courte période, Ces moniteurs ce
conservent bien dans la pile de Chitillon; mais au-del: d'une cemaine dans celle de
Saclay (doses supérieuwres a 8,101 r ) ils deviecrrent fragiles, et sont difficiles a
monter powr faire le comptage, Celui—ci étai. c:fectué avec un compteur cloche et un
montage trés reproductible, L'ensemble a été étalonné avec des rondelles imprégnées
a'une solution de sulfate de cobalt actif, étalonné par une méthode absolue de coinci-
dence par les soins de li, Grirberg., les flux de neutrons ainsi déterminés dans nos
diverses expériences varient de 0,8 x 1011 a 1,0 x 101 neu'fl‘ons/cm.?/sefonde
pour le réflecteur de la pile de Chitillon et de 0,1 x 1012 & 1,0 x 10'® neutrons/cm2/s
powr celui de la pile de Saclay,

11.~ Résultats I) lNous résumons les résultats obtenus (8) avec les solutions de sels
ferrewx et de lithium, Quelques échantillons de 1 ml de solutions ue sel de MNohr 0,02 .
enacide sulfurique 0,8 N, et 0,09 N, 0,45 N ou 0,9C N en sulfate de lithium, ont été
scellés sous pression d'oxygene dans des ampoules de verre ardinaire, Celles-ci ¢taient
irradiées dans le réflecteur de Zoé avec des am oules semblablement remnlies d'une
solution de sel de lohr exempte de lithium, et d'autres contenant { ml d'une solution
de sulfate de ocobalt en acide sulfurique 0,8 N et avec quelques moniteurs de papier au
cobalt, Dans une méme irradiation, la quantité de sel ferreux oxydée croit linéairement
avec la conceniration en lithium, Pour une concentration donnée en lithium elle croit
linéairement avec la 3sse de neuirons abs.roée, .déterminée, malgré une géométrie in-
cormode, par 1'activité provoquée dans les solutions de sulfate de cobalt), En utilisant
la valeur Gpe = 15,6 powr 1l'oxydation de {er ferreux par le rayonnement y, on obtient
pour le rendement de 1%oxydstion par les fragments de fission du noyau 6Li la valewr de
5,0 + 0,6 en assez bon accard avec les résultats d'autres auteurs (9)s Quelques irradia-
tions taites &4 1tintériewr d'une brique de bismuth ont montré que la différence des quan-
tités de Felt oxydées en mrésence et en absence de lithium était indépendanté du flux vye
Par contre en irradiant sous eadmium, la quantité de Fe?¥ oxydée était constante qu'il
y elit ou non du lithium dans les solutions. Ce qui achéve de démontrer que l'excés d'oxy-
dation trouvé sous bismuth ou sous graphite est vraiment dii aux neutrons. lLes solutions
dessl de Molr et sulfate de lithium dans 1l'acide sulfurique 0,8 N sont donc d'excellents
dosimeétres pour les rayonnements 7y associés aux neutrons lents,

12,- II) L'irradiation par rayonnement y de solutions aérées d'agide oxaligue
a été faite avec Jdes sources de 6Oqu;:la.ns les réflecteurs des deux piles,
60

13e= Pour les irradiations au Co, les solutions étaient placées dans des tubes de
pyrex. Dans les réflecteurs on employait des solutions scellées dans des ampouies de verre
ou de silice avec un excés d'oxygene, Lfacide oxalique €tait titré a4 chaud en présence
dtacide sulfurique, avec une solution de KMnD,. Un échantillon de la solution origirale
était dosé en méme temps, la différence des deux valeurs donnant le résultat désireé,

(8) Draganic I,, Sutton J, Effets chimiques de 1'irradiation par des particules lourdes :
emploi du systeme sulfate ferreux - sulfate de lithium comme dosiméire simultané des
neutrons thermiques et de radistions ionisantes, J. Chim, Phys, sous presse,

(9) Hart E,J., Oxidation of acgycous ferrous sulfate solutions by charged particle radia-
tions,J.Am, Chem, Soc, 76, 2121 (I1954);
Ehrenberg L,, & Saeland E, (henical dosire:ry of radiations giving different ion

densities : An experimental determination of G values for Fet+ oxidation, Jener
Publication 8, Kjeller,




14,- A basse concentration et pour de faibles doses la méthode devient imprécise,
Ainsi pour titrer des solutions de 2 &2 10 mM¥/1 ayant regu des doses d'environ
3 x 1018 eV/ml il faut plus de KMnO, que pour le témoin, 4 cause de la formation de
202 qui se forme plus vite que 1'acide oxalique ne se décompose, lais cet effet devient
gligeable lorsque la concentration d'acide oxalique dépasse 50 m/l,

15,~ Nous avons cherché sans succds & ¢.celer des produits intermédiaires de la
décomposition de 1'acide oxalique, tels que le formaldéhyde et les acides formique,
glyoxalique et glycollique (10) : les produits de réaction paraissent &tre uniquement
COp et Hy (11)e Peut-&tre d'autres composés apparaissent-ils dans 1'irradiation de
solutions concentrées i trés forte intensité, Nous publierons plus tard les résultats
de telles expériences portant, en solution aérée ou non, sur de l'acide oxalique marqué,

16,- En raison de 1'imprécision de 1a détermination volumétrique de petites varia-
tions de concentration la limite inférieurc d'utilisation pratique est d'environ 101%eV/ml,
Des irradiations prolongées faites avec les sources de cobalt ont démontré que la rela-
tion entre la quantité d'acide dcamposée et la dose regue reste linéaire jusqu'a 102Vev/ml
au moins; le rendement G indiqué ci-dessus demeure le méme powr les concentrations ini-
tiales variant de 50 & 700 mM. Par ailleurs nous avons mesuré, dans P 2, des doses
atteignant 4.1021eV/m1 environ, 4 supposer gue le rendement d'oxydation reste constant
jusqu'a ces doses, Cette supposition est Justifiée par le fait que, pour chacun des
emplacements utilisés dans le réflectewr et étalonnés a 1l'aide de 1'activation du cobalt
et de 1!oxydation du sulfate ferreux, le rapport de 1'acide oxalique consomé A 1'acti-
vation du cobalt reste constant au moins jusqu'd la dose maximum citée ci-dessus, Les
résultats des expériences effectudes dans P 2 sont plus dispersés que ceux obtenus dans
Zoé ou avec des sources de cobalt, mais 1'accord entre les 3 séries reste acceptabie,

Si Gpg = 15,6 pour le rayonnement y, on trouve pour la décomposition de 1'acide oxali-
que 4,9 + 0,4 molécules/ 100 eV avec le rayonnement du cobalt, et 5,2 4 0,5 dans les
réflectewrs de Zoé et de P 2, Des irradiations sous bismuth et sous cadmimm ont montré
que les neutrons thermiques sont sans influence, Les solutions d'acide oxalique, ainsi
étudides entre les oconcentrations de 50 et 700 mM/1, dans des champs de rayonnement de
0,3 a 120 rep s™, constituent un excellent dosimétre y pour de longues irradiations dans

les piles, Elles mrésentent 1!avantage supplémentaire de ne mratiquement pas s'activer
dans de telles irradiations,

(10) Kailan A., Uber die chexischen Wirkungen der _durehiringenden Radiumstrahlung Die
o ire, Kaliumtetraoxalat und Kaliumchlorat, lionatshefte, 43, 1
e

(11) Fricke M., Hart E.J,, Saith H,P,, Chemical reactions of organic compounds with
X ray activated water, J. Chem. Phys, 6, 229 (1958)







