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RAPPORT CEA-R-5582 - Jean MOREL, Bruno CHAUVENET

"INTERCOMPARAISON DES MESURES DE COMPOSITION ISOTOPIQUE DU
PLUTONIUM PAR SPECTROMETRIE X ET GAMMA ; RESULTATS DE L'ACTION
PIDIE, RAPPORT FINAL"

Sommaire - Ce présent rapport récapitule les résultats de l'intercomparaison
appelée exercice PIDIE et initiée par le Groupe de Travail ESARDA sur les
Techniques et Références pour les Analyses Non-Destructives.
L'objet de cet exercice entrepris courant 1988 a été de tester les méthodes de
spectrométrie X et gamma utilisées pour déterminer la composition isotopique du
plutonium, cela pour une gamme étendue de rapports isotopiques. Des jeux de sept
échantillons de plutonium de composition isotopique différente ont été mesurés par
neufs laboratoires. Les résultats définitifs et les indicateurs d'incertitude sont
présentés ; ils sont comparés à des résultats provenant d'analyses destructives.
Une analyse des paramètres et des causes d'erreur influençant les résultats est
proposée. De cet exercice, aucun biais important n'a été observé. Un notable progrès
a pu être relevé grâce, à la fois, à des méthodes d'analyse de spectre plus élaborées et
à de meilleurs appareillages.
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RAPPORT CEA-R-5582 - Jean MOREL, Bruno CHAUVENET

1INTERCOMPARISON OF PLUTONIUM ISOTOPIC COMPOSITION MEASU-
REMENTS BY X-AND GAMMA-RAY SPECTROMETRY ; RESULTS FROM THE
PIDIE EXERCISE, FINAL REPORP1

Summary - The present report summarizes the results from the intercomparison
called PIDIE exercise which has been initiated by the ESARDA Working Group on
Techniques and Standards for Non-Destructive Analysis.

The aim of this exercise carried out in 1988 was to test the X-and gamma-ray spectro-
metry methods used to determine the plutonium isotopic composition in a large
range of isotopic ratios. Sets of seven samples with different isotopic composition
were measured by nine participating laboratories. The final results with uncertainty
ndicators are presented ; they are comparated with results from complementary

destructives analyses.

An analysis of the parameters and the error sources influencing the results is
jroposed. No important bias has been observed from this exercise. Appreciable
jrogress have been recorded from both more elaborate spectrum analysis methods
and better equipment.

!991 - Commissariat à l'Energie Atomique - France
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AVANT-PROPOS

Ce rapport final conclut l'action PIDIE (Plutonium Isotopic Détermination
Intercomparison Exercise) qui a été une "expérience d'évaluation des méthodes de

mesure" par spectrométrie gamma, suivie d'une brève comparaison des résultats

d'analyses destructives effectuée dans le but d'établir des valeurs de référence pour les
analyses non destructives - NDA -.

L'action PIDIE a été l'un des projets internationaux organisés par le Groupe de

Travail ESARDA sur les Techniques et Références pour Analyses Non-Destructives, et

lancé comme contribution au développement de références internationales utiles aux

procédés de détermination de la composition isotopique du plutonium par spectrométrie

gamma. Les résultats de l'action PIDIE devraient être une aide dans la définition des

futurs développements nécessaires aux garanties et à la métrologie.

Dans le domaine des garanties, les mesures non-destructives jouent un rôle

croissant en permettant aux inspecteurs d'effectuer, en toute indépendance, des mesures

et des observations pour vérification. Pour interpréter correctement les mesures de

quantités du plutonium obtenues, soit par comptage de coïncidence neutronique, soit par

calorimétrie, il est nécessaire de connaître la composition isotopique du plutonium

contenu dans ces échantillons. Dans de tels cas, une spectrométrie gamma précise peut
jouer un rôle important.

Les mesures de teneur isotopique sur l'uranium par spectrométrie gamma, qui

donnent des résultats comparables à ceux de la spectrométrie de masse, ont été rendus

possibles par l'utilisation de matériaux de références certifiées CRM's(*)). Dans le cas

des mesures de teneur isotopique sur le plutonium, pourrait-on obtenir des résultats

analogues par spectrométrie gamma ? Au début de l'action PIDIE, la technique de

mesure, et, ce qui est encore plus important, l'évaluation des spectres gamma, ne se

situaient pas en fin d'un processus de développement. Lorsque PIDIE a commencé à

prendre corps dans le cadre des réunions du Groupe de Travail NDA à la fin des années
70, le problème principal était d'en déterminer les possibilités.

C*) CRM's: Certified Reference Materials.



PREFACE

This final report concludes the PIDIE (Plutonium Isotopic Determination
Intercomparison Exercise). It consists of a "Measurement method evaluation experiment"

for gamma-spectrometry followed by a small intercomparison by destructive analysis,

intended to establish reference values for the NDA part.

PIDIE is one of the international projects organised by the ESARDA Working Group

on Techniques and Standards for Non-Destructive Analysis, as a contribution to the

development of international standards for the determination of the abundances of the

plutonium isotopes by gamma-spectrometry. The results of PIDIE should help to specify

further development needs for safeguards and metrology.

Non-destructive measurements play an increasing role in safeguards to enable

inspectors to conduct the independent measurements and observations for verification.

For correct interpretation of measurements of the mass of plutonium samples by either
neutron coincidence counting, or by calorimetry, it is necessary to know the isotopic

composition of the plutonium in the samples. Accurate gamma-spectrometry can play an

important role in such situations.

Uranium isotopic abundance gamma-measurements, which yield results comparable

with the results of mass spectrometry, have been made possible by the use of special
Certified Reference Materials (CRM's). Could gamma-spectrometry also yield similar

results for plutonium isotopic abundance measurements? At the start of PIDIE the

measurement technique and even more important, the evaluation of the gamma-spectra

was not at the end of a development process. When PIDIE was first formulated in the

meetings of the NDA Working Group in the late seventies, the main question was to

determine what should be possible.



Une précédente évaluation des possibilités de mesure de l'isotopie du plutonium

par spectrométrie gamma avait été lancée sur la base des matériaux de référence

SRM 946-948 certifiés par le NBS et avait été terminée en 1981. La teneur la plus élevée

en plutonium 240 des échantillons mesurés était de 18 % alors que, dans le cycle du

combustible, des teneurs supérieures sont fréquemment rencontrées, d'autant plus que Ie

taux de combustion est élevé. Suite à un premier exercice, l'action PIDIE a donc été

conçue en tant qu"'expérience d'évaluation des méthodes de mesure" dans la plus large

gamme possible de composition isotopique.

Des résultats préliminaires du l'action PIDIE ont été publiés lors du Symposium

ESARDA qui s'est tenu à Luxembourg en 1989 ; ils ont été également l'objet d'une

présentation détaillée, comprenant l'historique du projet et effectuée au nom de

l'ESARDA et avec la collaboration des membres du Groupe de Travail NDA, lors de la

réunion de l'INMM à Los Angeles en 1990. Par la suite, d'autres résultats sont parvenus ;

Ie présent rapport indique donc Ie détail des résultats transmis, fournit leur synthèse et

les conclusions correspondantes.

Comme le prouvent les résultats de l'action PIDIE, ces dernières années ont vu

apparaître d'importantes améliorations, et les résultats des mesures "NDA" (Non-

Destructive Analysis] deviennent tout à fait comparables aux résultats des mesures DA

[Destructive Analysis) obtenus par spectrométrie de masse et spectrométrie alpha. Des

durées de mesure très brèves, de l'ordre de dix minutes, peuvent déjà suffire pour

obtenir de bons résultats. Concernant la teneur en 241 Am, les résultats PIDIE font

apparaître une différence systématique, non expliquée, entre les valeurs "DA" et les

valeurs "NDA". Les résultats concernant la teneur en 238pu pourraient également être

affectés par un effet similaire, bien que moins prononcé.

21



An earlier evaluation of the performance of gamma-spectrometry for determination
of the isotopic composition of plutonium was based on the NBS certified reference

materials SRM 946-948, and was concluded in 1981. The highest value of the plutonium-

240 abundance of these samples was 18%, while in the fuel cycle much higher
abundances were becoming mor<~ common since fuel burn-up reached gradually higher

values. Hence PIDIE was formalized as a "Measurement method evaluation experiment"

in which a larger range of isotopic compositions should be investigated.

Preliminary results of PIDIE were published at the ESARDA Symposium in

Luxembourg in 1989. On behalf of ESARDA, and with co-operation of the members of

the NDA Working Group, a comprehensive presentation including the historical

development of the project has been given at the INMM annual meeting in Los Angeles in

1990, based on those preliminary results. This final report gives in detail the results of
the participants, the evaluation and its conclusions.

As the results of PIDIE demonstrate, important improvements have been achieved

in the last years. The results of NDA measurements are becoming quite competitive to

the results of the DA analyses by mass spectrometry and alpha spectrometry. Very short
measurement times in the order of ten minutes can be already sufficient to reach good

results. The PIDIE results of the determination of the 241^m abundance show an

unexplained systematic difference between the results of DA and NDA methods. A similar
but less pronounced effect may be influencing the 238pu abundance results too.



Le présent rapport représente une étape dans le débat sur le besoin de procédures

types et de matériaux de référence. Les questions fondamentales suivantes se posent
donc :

- Existe-t-il un réel besoin de Matériaux de Référence Certifiés pour déterminer la

composition isotopique du plutonium par spectrométrie gamma, ou peut-on se

contenter de codes de calcul convenablement validés ?

- De quelle manière peut-on établir la liaison avec les unités fondamentales du système

SI?

Lors de la réunion du Groupe de Travail ESARDA NDA, qui s'est tenue à Cadarache

du 9 au 11 octobre 1990, l'examen de ce sujet a donné lieu à une proposition

préliminaire préconisant la constitution de lots importants, mais en nombre limité, de

matériaux de référence certifiés, à partir desquels quelques gros échantillons seraient

confectionnés à l'intention de certains laboratoires d'étalonnage particuliers, tels que

PERLA. De ces mêmes lots, on tirerait également des petits échantillons destinés aux

étalonnages ainsi qu'aux travaux de recherche et de développement effectués dans un

plus grand nombre de laboratoires. Cette proposition a été inspirée par la nécessité, pour

les organismes chargés des contrôles des garanties, de disposer d'étalons répondant Ie
plus fidèlement possible aux conditions de mesure existant "sur le terrain", et de

résoudre le problème général posé par la distribution de quantités croissantes de

plutonium à de plus en plus de laboratoires. Le débat sur cette question se poursuit

encore.

Dans le domaine de la normalisation des procédures, plusieurs codes de calcul ont

été mis au point et les résultats obtenus ces dernières années avec certains de ces codes

indiquent que des solutions pragmatiques ont été trouvées. Même si la procédure
implique une connaissance préalable et plus ou moins précise des données nucléaires,

notamment des probabilités d'émission photonique, une comparaison des résultats avec

des valeurs étalons permet de corriger les codes jusqu'à l'obtention d'excellents résultats.
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The present report is a step in the further discussions about the need for both

procedural and materials standards. Basic questions are:

- Is there a real need for Certified Reference Material to determine the isotopic

composition of Pu by gamma-spectrometry, or are well established calculation codes
sufficient?

- In which way could traceability to the basic Si-units be established?

In the ESARDA NDA Working Group meeting at Cadarache from 9 to II October

1990, the development of this subject resulted in a preliminary proposal of having a

limited number of large batches of Certified Reference Material, from which a few large

size samples are made for some specific calibration laboratories like PERLA. Also small

samples should be produced from the same batches of material for calibration, and
research and development purposes in a larger number of laboratories. Background of

this proposal was the need of the safeguards inspectorates to have calibration samples

which are reflecting as near as possible the "in field" measurement conditions, and the
general difficulty to distribute such larger amounts of plutonium to more

laboratories. Discussions on this issue are continuing.

In the area of procedural standards several calculational codes have been

developed, and the remarkable achievements of the last years with those codes are

indicating that for the practical measurement problems pragmatic solutions are achieved.

Even when the development has to start with less accurate knowledge on basic nuclear

data like the photon emission probabilities, comparison of results on well calibrated
samples allows adjustments to the codes which finally are giving excellent results.
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Certains participants ont corrigé leur procédure d'évaluation en modifiant les

valeurs des probabilités d'émission photonique suite à des mesures précises faites sur des
échantillons pilotes ; ils ont ainsi obtenu de meilleurs résultats. Cependant, dans le cas

présent, le but recherché n'est pas de déterminer les véritables valeurs des constantes

nucléaires, mais de trouver la meilleure solution pratique pour le problème posé. Bien

que du point de vue fondamental, ceci puisse constituer une impasse pour Ie progrès de
la science, il n'en reste pas moins que les techniques de contrôle bénéficient

quotidiennement des solutions récemment mises au point.

Le programme PIDIE a été rendu possible grâce à l'enthousiasme et la persévérance

manifestés par les organisateurs et les participants. Malgré les réorganisations

intervenues au cours des dix dernières années, les participants sont parvenus à
maintenir leur contribution telle qu'elle était prévue à l'origine. Toutefois, les progrès

enregistrés dans les différents domaines de l'expérience, du matériel et des codes de

calcul, se sont traduits par différentes manières de parvenir aux résultats. Pour

l'évaluation définitive, ceci conduit à grouper les résultats en sous-ensembles dont

l'importance est insuffisante pour permettre de tirer des conclusions nettes. Dans les

comparaisons futures, un trop faible nombre de participants pourrait être un obstacle à

une évaluation statistiquement valable, à moins que la participation ne puisse être

élargie.

En tant que responsable du Groupe de Travail ESARDA pour les Techniques et

Références pour Analyses Non-Destructives durant le déroulement de l'action PIDIE,

l'invitation à rédiger cet avant-propos a été pour moi un honneur et un plaisir. PIDIE a

marqué une longue période de coopération agréable et constructive, pour laquelle je

désire exprimer, à titre personnel, toute ma gratitude.

EI.J.S. HARRY
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Some of the participants applied corrections on their spectrum evaluation by

directly adjusting the photon emission probabilities, based upon measurements on
accurately defined "pilot samples", and obtained accordingly "better" results. In the

present safeguards research the objective is not to find the scientific true values of

nuclear constants, but to find the best workable solution to the existing measurement
problem. Fundamentally this may be a blind alley for the development of science, but

safeguards daily benefits from the recently developed solutions.

PIDIE has been made possible by the enthusiasm and perseverance of its organisers
and participants. In the course of the ten years organisational structures have changed

but the contributors found a way to maintain their initial announced

participation. However, the developments of experience, equipment, and calculations!

codes, caused differences between the ways in which results have been obtained. For the

final evaluation this leads to a grouping of results in too small subsets, which don't

allow to draw firm conclusions. For future intercomparisons, the number of participants

may become the bottleneck for a statistically sound evaluation, if not a wider

participation can be found.

Being convener of the ESARDA Working Group on Techniques and Standards for

Non-Destructive Analysis during the period in which PIDIE developed, it was a honour

and pleasure to be invited to write this preface. PIDIE marked a long period of pleasant

and constructive co-operation, for which I like to express my personal gratitude.

R.J.S. HARRY
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1 - INTRODUCTION

Au cours de plusieurs réunions, le Groupe de Travail ESARDA* sur les Techniques

et Références pour Analyses Non-Destructives a exprimé le besoin d'évaluer les perfor-

mances des différents procédés mis en oeuvre pour déterminer la composition isotopique
du plutonium. A la suite d'un exercice interlaboratoire fondé sur des mesures de Maté-

riaux de Référence Certifiés de plutonium (CRM's) et achevé courant 1981 [ I J , il a été

décidé d'organiser une comparaison internationale dénommée exercice "PIDIE" (Pluto-
nium Isotopic Détermination Intercomparison Exercise). Cet exercice devait notamment
répondre à la demande du Groupe de Travail de disposer, pour l'intercomparaison,

d'échantillons présentant une gamme étendue en isotopie. La préparation des échan-

tillons et leur expédition furent confiées à l'établissement AERE Harwell de l'UKAEA ;

quant au LMRI, il fut chargé de la collection des résultats, du dépouillement et de leur

synthèse.

Les participants à l'exercice PIDIE reçurent leur jeu d'échantillons et procédèrent

aux mesures courant 1988. Après une synthèse des premiers résultats fournis par huit

participants, un rapport préliminaire fut rédigé et transmis aux participants en 1989 [2].
Un neuvième participant ayant transmis ses résultats avant la date limite, il fut possible

de les inclure dans le rapport définitif. Après collection de tous les résultats d'analyses

non-destructives, résultats NDA, des mesures comparatives par spectrométrie de masse
sur des fragments de chaque lot de plutonium furent effectuées en 1989 et 1990 par six

autres laboratoires afin de compléter l'analyse des résultats obtenus par spectrométrie X

et gamma.

Certains participants ont remis plusieurs jeux de résultats en faisant appel à diffé-

rentes voies de détermination de la composition isotopique du plutonium, si bien qu'en
tout, seize jeux de résultats ont été pris en compte dans l'évaluation finale.

* European Safeguards Research and Development Association
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1 - INTRODUCTION

In several meetings, the ESARDA* Working Group on Techniques and Standards
for Non-Destructive Analysis has expressed the need to evaluate the different methods

used for the determination of the isotopic composition of plutonium. After an earlier

interlaboratory exercise based on measurements of plutonium Certified Reference Mate-
rials (CRM's) and completed in 1981 (I] , it was decided to organize the international

comparison called "PIDIE", i.e., Plutonium Isotopic Determination Intercomparison Exer-

cise. At the time, a request of the Working Group was to have intercomparison mate-

rials, with an extended range of isotopic composition, available. AERE Harwell of the

UKAEA was given the responsability of preparing and dispatching these materials ; LMRI

accepted the task of collecting and analyzing the results.

The PIDIE participants received their sets of plutonium samples and carried out
their measurements in 1988. After a synthesis of the first results provided by eight parti-

cipants, a preliminary report was written and sent to the participants in 1989 (2). A

ninth participant sent his results before the deadline, these results are included in this
final report. Following the receipt of NDA (Non-Destructive Analysis) results, a mass-

spectrometry intercomparison on small samples of each plutonium batch was carried out

in 1989 and 1990 by six other laboratories to complete the final analysis of the
X/gamma-ray spectrometry results.

Some participants gave results using different methods for the determination of the

isotopic composition of plutonium. In all, sixteen sets of results are available for this

final evaluation.

* European Safeguards Research and Development Association
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2 - DESCRIPTION D'ENSEMBLE DE L'EXERCICE "PIDIE"

2.1 - Objet

Au cours des récentes années, un intérêt accru s'est manifesté pour les méthodes
non-destructives de détermination de la composition isotopique du plutonium [3 à 10).

Ces méthodes reposent sur l'analyse du rayonnement X et/ou gamma émis par les iso-

topes Pu238, Pu239, Pu240, Pu241 et Am241 ; elles présentent l'avantage de rendre

superflu l'emploi d'étalons extérieurs.

L'exercice PIDIE a donc eu pour objectif de tester les récentes méthodes X et

gamma de caractérisation du plutonium dans une large gamme de composition isoto-

pique, afin, si possible, de les perfectionner, de mieux comprendre les causes d'erreur et

d'améliorer la connaissance des probabilités d'émission photonique. LJn objectif supplé-

mentaire de l'action PIDIE a été d'étudier les éventuelles améliorations apportées par

l'emploi de références pilotes CBNM.

L'action PIDIE ayant été lancée il y a 10 ans environ, les objectifs décrits
auparavant ont été depuis quelque peu modifiés, le questionnaire reflète les problèmes

posés à l'époque. Ainsi, par exemple, aucun test portant sur des mesures à taux de

comptage élevés n'a été envisagé. Néanmoins, en raison des strictes conditions

d'anonymat et de secret, l'action PIDIE peut être considérée comme un test

véritablement impartial des possibilités actuelles (1989) de la spectrométrie gamma et

X pour les mesures d'abondance isotopique.

Les participants ont eu à déterminer la composition isotopique de 7 échantillons

de plutonium. Pour chacun d'eux, ils devaient effectuer trois comptages de durée suffi-
sante afin que la composante aléatoire de l'incertitude de mesure du 24Op11 ^ 160 keV

soit inférieure à 5 %. cela après corrections et pour un niveau de confiance de 68 %. Les

résultats définitifs devaient être remis à la date de référence du 1er janvier 1988 et

exprimés sur la forme de rapports atomiques Pu 238/P, Pu 239/P. Pu 240/P. Pu 241/P et

Am 241/P. P étant Ia somme des valeurs d'abondance des nucléides Pu 238 à Pu 241. Les

incertitudes correspondantes devaient être évaluées comme des écarts-type en se fondant
sur la règle de combinaison quadratique. En outre, les participants étaient invités à don-

ner les rapports Pu 242/pu obtenus par des corrélations isotopiques.
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2 - GENERAL DESCRIPTION OF THE PIDIE EXERCISE

2.1 - Purpose

In the last few years, there has been an increasing interest in non-destructive

methods for determining plutonium isotope abundances [3 to 1O]. These methods are
based on the X- and/or gamma-ray radiation emitted by the isotopes 2^8Pu, 239pu
240Pu, 241pu an(j 24lAm and they offer the advantage that the use of external stan-

dards is not essential.

The aim of the PIDIE exercise was, therefore, to test the recent X/gamma-ray
methods for measuring plutonium over a wide range of isotopic composition, to give an

opportunity to improve them, to investigate sources of error and, if possible, to improve

the knowledge of emission probabilities. An additional aim was to examine the possible

improvement of such measurements by using CBNM pilot reference samples.

Because the PIDIE exercise started about 10 years ago, the aims described above

have somewhat changed since then. Basically the questionnaire for the participants

reflects the problems faced at that time. For example, no part of the exercise was
devoted to measurements at high counting rates. Nevertheless, due to the strict anony-

mity and secrecy maintained, the PIDIE exercise can be considered as a real blind test to

confirm the present (1989) possibilities of X/gamma-ray spectrometry for isotope

abundance measurements.

The participants were asked to determine the atomic ratios for seven samples. For

each sample, they had to make three measurements with a counting time long enough to
obtain a random uncertainty component for 240pu aj IQQ ^6V of jess than 5% at a 68 %

confidence level after corrections. The final results were to be given at the reference
date of 1st January 1988. They were to be expressed in terms of atomic ratios 238pu/p
239PuTP, 240PuXP, 241PuTP et 241AmTP, where P is the sum of the abundances of the

nuclides 238pu to 241Pu. The corresponding uncertainties were evaluated as standard

deviations using the quadratic summation rule. The participants were also asked to give

the 242PU/PU ratios derived from isotopic correlations.
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Les participants devaient également décrire les caractéristiques principales de leur

appareillage et de leurs conditions de mesure. Ils devaient donner des informations sur

les méthodes utilisées, les procédés d'analyse de pics et d'étalonnage en efficacité ; ils

devaient aussi mentionner les valeurs des données nucléaires utilisées (périodes radio-

actives des éléments, probabilités d'émission X ou gamma).

2.2 - Description des échantillons de plutonium

Des jeux de sept échantillons de plutonium identiques ont été préparés et expédiés

par AERE Harwell de l'UKAEA. Bien que les conteneurs d'échantillons aient été conçus

il y a environ dix ans, et que la préparation des échantillons ait commencé peu après,

l'expédition finale a été retardée en raison de difficultés d'exportation des matières

nucléaires.

Chaque échantillon se présentait sous Ia forme d'une capsule soudée en acier

inoxydable, renfermant une pastille d'oxyde de plutonium, ayant pour masse en pluto-

nium une quantité de 0,45 gramme environ (figure 1). Les différents lots étaient carac-

térisés par les abondances isotopiques - en atomes pour cent - suivantes :

Lots '1
2

3

4

5

6

7

238PuXP = 0,01

0,02

0,05

0,1

0,1

1.0

1.3

239PuXP = 94

89

85

78

76

69

65

240PuXP = 6

10

14

20

21

25

27

241pu/P = o,2

0,4

1,0

1,8

2,0

5,4

6,8
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They were asked to describe the main characteristics of their instrumentation and

the measurement set-up. They had to give information of the methods applied, on peak

analysis and efficiency calibration procedures. They also had to report the values of the

nuclear data used (half-lives and X- or gamma-ray emission probabilities).

2.2 - Description of the plutonium samples

Sets of seven identical plutonium samples were prepared and dispatched by AERE

Harwell of the UKAEA. The sample containers were designed about ten years ago and

the prédation of the samples began not long after, but the final dispatch was delayed

due to obstacles encountered in the export of nuclear materials.

Each sample is in the form of a welded stainless steel capsule containing a pressed

plutonium oxide pellet - Figure 1. The weight of the plutonium in each sample is about

0.45 g. The batches are characterized by the following isotopic abundances in atoms %:

Batch '1
2

3

4

5

6

7

238PuXP = 0.01

0.02

0.05

0.1

0.1

1.0

1.3

239pu/P = 94

89

85

78

76

69

65

240PuXP= 6

10

14

20

21

25

27

241PuXP = 0.2

0.4

1.0

1.8

2.0

5.4

6.8
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2.3 - Participation

Neuf laboratoires ont participé à l'exercice de mesures par spectrométrie X/gamma

PIDIE. Un numéro de code arbitraire a été attribué à chaque participant ; un indice 1. 2

ou 3 a été ajouté au numéro de code pour ceux qui ont envoyé plusieurs jeux de résul-

tats.

La liste des participants est la suivante :

- ANMCO HARWELL (Royaume Uni)

G.M. WELLS.

- CEC/CBNM GEEL et SCK/CEN MOL (Belgique)

B. CARCHON - P. FETTWEIS - W. NAGEL - F. QUIK.

- CEC/JRC ISPRA (Italie)

G. CARAVATI - D. D'ADAMO

- ECN/PETTEN (Pays-Bas)

J.K. AALDIJK - R.J.S. HARRY

- ENEA CASACCIA (Italie)

P. CRESTI - C. VICINI

SAL - IAEA (Vienne)

J. PARUS - W. RAAB

LANL (U.S.A.)

M. CHAVEZ - J.L. PARKER - T.E. SAMPSON

LLNL (U.S.A.)

R. GUNNINK - W.D. RUHTER

DAMRI/LMRI (France)

B. CHAUVENET - J. MOREL - M. VALLEE.
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2.3 - Participation

Nine laboratories participated in the PIDIE exercise for X/gamma-spectrometry
measurements. An arbitrary code number was allocated to each participant ; a subscript
- 1, 2 or 3 was added to the code number of the laboratories which sent in several ques-

tionnaires.

The laboratories that participated are:

- ANMCO HARWELL (United Kingdom)
G.M. WELLS.

- CEC/CBNM GEEL and SCK/CEN MOL (Belgium)
B. CARCHON - P. FETTWEIS - W. NAGEL - F. QUIK.

- CEC/JRC ISPRA (Italy)
G. CARAVATI - D. D'ADAMO

- ECN/PETTEN (The Netherlands)

J.K. AALDIJK - R.J.S. HARRY

- ENEA CASACCIA (Italy)

P. CRESTI - C. VICINI

SAL - IAEA (Vienna)

J. PARUS - W. RAAB

LANL (U.S.A.)

M. CHAVEZ - J.L PARKER - T.E. SAMPSON

LLNL (U.S.A.)

R. GUNNINK - W.D. RUHTER

DAMRI/LMRI (France)

B. CHAUVENET - J. MOREL - M. VALLEE.
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3 - INSTRUMENTATION ET CONDITIONS DE MESURE

3.1 - Instrumentation

Les principales caractéristiques de l'instrumentation et des conditions de mesure

adoptées pour l'exercice PIDIE sont mentionnées dans Ie tableau 1. Un seul participant a

utilisé un détecteur coaxial au germanium de type n, les autres ont fait appel à de petits

détecteurs au germanium intrinsèque à structure planaire, de volume compris entre 1,4

et 10 cm3, afin d'avoir la meilleure résolution possible en énergie.

Les préamplificateurs, faisant partie intégrante de l'ensemble cryogénique, étaient

dotés d'une contre-réaction de type résistif ou de type opto-électronique. Dans la plupart

des cas, un module de rejection des empilements était incorporé ou connecté à

l'amplificateur.

Les systèmes d'analyse comportaient des convertisseurs analogiques-numériques de

type Wilkinson (80 à 450 MHz) ou de type temps mort fixe (3 à 10 us). Une mémoire

d'au moins 4000 canaux était nécessaire pour pouvoir travailler avec une sensibilité de

0,1 keV/canal environ.

3.2 - Conditions de mesure

La composition isotopique des échantillons de plutonium est déterminée avec une

précision qui est largement tributaire d'une bonne résolution en énergie, et, pour des

taux de comptage élevés, d'une bonne collection des charges. L'incertitude, qui affecte les

résultats de dosage du plutonium, peut être doublée lorsque la résolution à 208 keV

passe de 0,7 à 1,0 keV. Il est en général conseillé d'opérer avec un rapport expérimental

FWTM (largeur au dixième de la hauteur du pic considéré)/FWHM (largeur à mi-

hauteur) inférieur à 1,9 et aussi proche que possible de la valeur théorique de 1,82

obtenue pour un pic de forme gaussienne. L'un des participants a suggéré d'employer la

grandeur FWFM (largeur au cinquantième de la hauteur) pour mieux apprécier les

défauts de traînée à la base des pics.
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3 - INSTRUMENTATION AND MEASUREMENT CONDITIONS

3.1 - Instrumentation

The principal characteristics of the instrumentation and measurement conditions

used for the PIDIE exercise are given in Table 1. One participant used a coaxial n-type

germanium detector, the others used small-sized planar intrinsic germanium detectors,

1.4 to 10 cnv* in volume, which have the best energy resolution.

Preamplifiers are usually an integral part of the cryogenic assembly. They were

equipped with an opto-electronic or resistor feedback. In most cases, a pile-up rejector

module was included in, or connected to, the amplifiers.

The analysis equipment was provided with Wilkinson-type (80 à 450 MHz) or

constant dead-time type (3 to 10 us) analog-to-digital converters. A minimum 4000-

channel memory was required to ensure a channel width of about 0.1 keV/channel.

3.2 - Measurement conditions

A precise determination of the isotopic composition of plutonium samples is

strongly dependent on good energy resolution and, at high counting rates, on good

charge collection. The error made in plutonium parameters can be doubled when the

resolution at 208 keV goes from 0.7 to 1.0 keV. It is generally recommended to have the

experimental ratio FWTM (Full Width at Tenth Maximum)/FWHM (Full Width at Half

Maximum) lower than 1.9. as close as possible to the theoretical value of 1.82 obtained

for a Gaussian peak shape. One participant suggested that FWFM data (Full Width at

Fiftieth Maximum) are more appropriate to estimate the detector tailing.
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Le tableau 1 montre que la plupart des détecteurs utilisés dans le cadre de l'action

PIDIE avaient, à bas taux de comptage, une résolution meilleure que 600 eV à 125 keV et
700 eV à 208 keV. En raison de la faible quantité de plutonium contenue dans les

échantillons, il n'a pas été possible de tester l'instrumentation à des taux de comptage

élevés, la valeur maximale relevée ayant été d'environ 9000 coups par seconde. Cepen-
dant, pour un exercice ultérieur, il serait intéressant d'effectuer des mesures dans ce

domaine.

Les éléments caractérisant les conditions de mesure sont indiqués dans les

tableaux 2 à 11. La plupart des participants ont utilisé un écran de cadmium d'une

épaisseur de 1 à 2 mm, et parfois un écran supplémentaire en cuivre ; un seul partici-

pant a utilisé un collimateur.

Sauf pour la chaîne munie d'un détecteur coaxial, les échantillons ont été mesurés

près de la fenêtre du détecteur, la distance source-détecteur ayant été généralement infé-
rieure à 4 centimètres. Dans ces conditions, les taux de comptage étaient faibles,

quelques kilo-coups par seconde.

Pour avoir une précision suffisante sur le dosage de 24Op11 apres corrections, des

durées de comptage de plusieurs heures ont été nécessaires pour les procédés fondés sur

l'analyse du spectre gamma dans la région 120 à 500 keV, alors que des durées de

quelques minutes ont suffi pour les récentes méthodes utilisant principalement la région

des raies XK du spectre.
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From Table 1, it can be seen that most of the PIDIE detectors had an energy reso-
lution better than 600 eV at 125 keV and 700 eV at 208 keV at low counting rates.
Because of the small quantity of plutonium in the samples, it was impossible to test the

the instrumentation at high counting rates, the highest value was about 9000 counts per

second. It would be interesting to test this factor in a future exercise.

The details of the measurement set-ups are given in Tables 2 to 11. Most partici-
pants used a cadmium absorber, 1 to 2 millimeters thick, and, sometimes, a copper

absorber in addition. Only one participant used a collimator.

Except for the coaxial detector arrangement, the samples were measured close to

the detector window, generally, with a source-to-detector distance below 4 centimeters.

Under these conditions, the counting rates were low, a few kilo-counts per second.

In order to have a sufficient precision on the determination of 240pu after

corrections, measurement times of several hours were required for the computer pro-

grams using the 120 to 500 keV region, but only few minutes were necessary for recent

computer programs using mainly the XK-ray region.
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4 - DETERMINATION DE LA COMPOSITION ISOTOPIQUE

4.1 - Principes généraux

A l'exception du 242pu> tous les isotopes du plutonium sont émetteurs gamma, par

conséquent, le mode opératoire utilisé pour déterminer la composition isotopique du

plutonium repose sur la mesure du rayonnement X et gamma émis par ces isotopes, et
deux autres produits de décroissance : l'237u et l'24lAm. En combinant les informations

de différents pics du spectre X et gamma avec les probabilités d'émission corres-

pondantes et les périodes radioactives, il est possible de connaître les rapports isoto-

piques, cela après un étalonnage en efficacité relative sans faire appel à des étalons exté-

rieurs (5,6).

Deux types de procédés ont été testés lors de l'intercomparaison PIDIE. Le premier

et le plus récent (3] repose, pour l'essentiel, sur l'analyse des raies X et gamma dans la

région 94 à 104 keV (figure 2), complétée par l'analyse de quelques raies gamma pré-
sentes dans d'autres régions ; pour ce faire, l'étalonnage en efficacité relative doit tenir

compte de la discontinuité K du plutonium observée à 121 keV. Le deuxième type

regroupe la plupart des méthodes [4 à 10] qui exploitent le spectre dans la région 120 à
500 keV (figures 3 et 4). Une des principales sources d'incertitude est liée à la détermi-

nation de l'abondance du 240pu d'après le rayonnement gamma émis à 160 keV, peu

intense et perturbé par les interférences.

Pour différencier chaque ensemble de résultats selon le procédé ou les données
nucléaires employés, une lettre a été affectée à chacun d'eux. La lettre A a été attribuée

aux méthodes du premier type et les lettres B, C, D à celles du deuxième type : B

lorsque les résultats reposent sur l'utilisation des données nucléaires UCRL-52139 |11|

ou UCRL-53506 |4], C lorsque des références pilotes CBNM ont été employées |7| et D

dans le cas d'autres données nucléaires. Plusieurs participants ont utilisé un même code

avec des données similaires (5.A, 6.3.A et 8.2.A ; 6.1.B et 8.1.B). D'autres ont utilisé un

même code plusieurs fois, mais avec des données nucléaires différentes (3.B et 3.C ; 12.B,

12.C et 12JD ; 13 B et 13.D).
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4 - ISOTOPIC COMPOSITION DETERMINATION

4.1 - General principles

Except for 242pUi an trie isotopes of plutonium emit gamma rays; for this reason,

the general procedure used for determining the plutonium isotopic composition is based

on the measurement of the X and gamma radiations emitted by these isotopes and, also,
by the two other decay products, 23?u and 241 1̂n Combining the information from

different peaks in the gamma spectrum with their specific X- or gamma-ray emission

probabilities and the half-lives, the atom ratios can be determined after a relative

efficiency calibration without the use of external standards [5,6].

Two types of methods were used in the PIDIE exercise. The first and most recent
type (3] exploits the X and gamma-rays in the 94 to 104 keV region, see Figure 2, with

some gamma rays from other regions; the efficiency calibration has to take account of

the discontinuity at the K-absorption edge at 121 keV. The second type is related to

other methods [4 to 10], where the data processing mainly uses several peaks in the 120

to 500 keV region, see Figures 3 and 4. One of the main sources of uncertainty is the

determination of the 240pu abundance by its sole gamma ray at 160 keV, which is not

very intense and is perturbed by the interferences.

A letter was assigned to each method to characterize each set of final results. The

results. The letter A is for the methods of the first type, the letters B, C, and D for the

methods of the second type, B when UCRL-52139 111) or UCRL-53506 [4| nuclear data
were used, C when CBNM pilot reference samples [7] were used to get corrected para-

meters and D when other nuclear data were used. Several participants used the same

analysis code with similar nuclear data (5.A, 6.3.A and 8.2.A ; 6.1.B and 8.1.B). Some

participants used the same analysis code several times, but with different nuclear data

(3.B and 3.C ; 12.B, 12.C and 12. D; 13 B and 13.D).
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4.2 - Analyse des pics

Pour évaluer la surface des pics, les participants ont fait appel à différentes

méthodes. Celles-ci peuvent être classées comme suit :

- les événements de la région du pic sont totalisés après déduction du fond, ce dernier
étant décrit par une fonction échelon lissée ; cette procédure est combinée avec un

simple ajustement de courbe de Gauss,

- une fonction gaussienne est ajustée, de manière élaborée, aux données du pic corrigées

d'un fond décrit par une fonction échelon lissée,

- une fonction gaussienne, modifiée avec des fonctions traînes pour pallier les défauts

d'asymétrie observés du côté basses énergies du pic, est utilisée ; le fond est représenté

par une droite, une fonction échelon lissée ou par d'autres fonctions,

- une fonction Voigt (Lorentzienne convoluée avec une gaussienne), comprenant une ou

deux composantes de traîne, est employée pour décrire les pics X et une courbe de
Gauss, incluant des paramètres d'asymétrie similaires, est utilisée pour les pics gamma.

Concernant la déconvolution des multiplets, d'une manière générale, les hauteurs
des pics ont été des paramètres laissés libres lors de l'ajustement en vue de leur déter-

mination selon le principe des moindres carrés. Pour faciliter le calcul, les paramètres

de position et de forme (largeur et termes d'asymétrie), déduits d'un étalonnage
préalable et réalisé avec quelques pics intenses sélectionnés, ont été imposés dans le

piocessus.

4.3 - Etalonnage en efficacité relative

L'étalonnage en efficacité relative est une étape importante. Il s'effectue au moyen
des surfaces de quelques pics sélectionés du 239pu et/ou du 241pu avec \-237\j çes sur.

faces, divisées par les probabilités d'émission photonique correspondantes, sont ajustées

à un modèle selon la méthode des moindres carrés. Les fonctions employées ont été les

suivantes :

n
a) - In 6f = Z a.-.On E)J

J=O

où Sf est l'efficacité relative et E est l'énergie ; généralement, le degré n de la relation est

égal à 3.
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4.2 - Peak analysis

The participants used different methods to evaluate peak areas. They can be

classified as follows:

- the counts in the peak region are summed after subtraction of the background des-

cribed by a smoothed step function; this procedure is combined with a Gaussian func-

tion fitting,

- a Gaussian function is fitted to the peak region after subtraction of the background

described by a smoothed step function,

- a Gaussian function, modified by tailing functions on the low-energy side of the gamma

peak, is used; the background is described by a linear function, by a smoothed step

function or by other different functions,

- a Voigt function (Lorentzian line convoluted with a Gaussian function), including one

or two tailing components, is used for describing X-peak shapes in the low-energy

region, and a Gaussian function with tailing parameters is used for gamma-peaks.

For multiplet deconvolution, the peak height was generally the only free parameter

in the fitting by a least-squares procedure. The peak position and the peak shape para-

meters (peak width, asymmetry parameter) are imposed in the fitting process after a

calibration using selected intense peaks.

4.3 - Relative efficiency calibration

The relative efficiency calibration is an important step in the measurement process;

it is carried out using selected peak areas of 239pu and/or 241pu with 237jj. The peak

areas, divided by photon emission probabilities, are fitted by a least-squares method.

The applied functions were of the following types:

n
a) - In ef = I a.-. (In E)J

J=O

where 6f is the relative detection efficiency and E is the energy; generally, the degree n

of the relation ship is equal to 3.
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2
b) - In 6f = a + p.ô + Z a,-. (In E)J

J=I

c) - In €f = ao + -— + Z aj.(in E)J •*-
E2 j=l

3
d) - In 6f = Z a;. (E)-J + p.5

J=- 1

Remarque : pour les modèles d'efficacité relative b, c et d, les paramètres Q, &\ et 62

normalisent les données du 239pu à celles du 241pu en équilibre avec l'237u ; ies valeurs

ô, 5 1 et 02 sont égales à 1 ou O.

4
e) - Sf = Z aj/E)

J=O J

f) Pour une autre méthode, les valeurs de l'efficacité relative sont combinées avec

plusieurs variables dans l'équation suivante :

Pu
Cd pj.PU

3/4 -Mj.CD (1-e )
AJ = Z (Bi k.Xk)-(e ) --- ef(Ej).(l H- bEj + cEj2)

k=l Pu

où AJ est la surface du pic d'indice j, Bj ̂  est la probabilité d'émission photonique cor-

respondante pour Ie composant k, X^ est l'activité de ce dernier, Ef(Ej) est l'efficacité de

détection estimée à. l'énergie Ej et obtenue à partir d'une courbe standard.

Cd Pu
Les paramètres MJ et Uj sont les coefficients d'atténuation massiques du

cadmium et du plutonium et CD et PU sont les épaisseurs massiques de l'écran de

cadmium et de l'échantillon de plutonium. Les variables inconnues XK, PU, b, c sont

déterminées à partir d'un processus itératif par les moindres carrés, prenant en compte

la discontinuité K de la réponse du détecteur imputable à la présence du plutonium.
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2
b) - In ef = oc + p.5 + Z aj.(In E)J

0I 3

c) - In ef = cxo * - + * aj-C'n E)J
E^ j=l

3
d) - In ef = Z a,-.(E)-J + p.5

Remark: For the relative efficiency functions b, c et d, the parameters B, or 6j and 62,
normalize the 239pu data points to the 241pu/23?u <jata points and 6 , O j and 62 equal

1 or O.

4
e) - ef = Z as/EJ

J=O

f) For another method, the relative efficiency values are combined with several

variables in the following equation:

Pu
Cd Mj.PU

3/4 -pj.CD (1-e )
AJ = Z (Bj>k.Xk)-(e ) --- ef(Ej).(l + bEj + cEj2)

k=l Pu

where A; is the area of peak j, B; ̂  is the photon emission probability of peak j and

component k, Xj4 is the activity of component k, Gf(Ej) is the estimated detection

efficiency at energy Ej obtained from a standard curve. Les variables PJ and Uj are the

mass attenuation coefficients for cadmium and plutonium, CD and PU are the masses of

the cadmium absorber and the plutonium sample. The unknown variables X^, Pu, b, and

c are determined by an iterative least-squares fitting taking account of the discontinuity

in the detector response at the K-absorption edge of plutonium.
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4.4 - Données nucléaires

a) Périodes radioactives :

Les valeurs de périodes radioactives exprimées en années et utilisées par les

participants se récapitulent ainsi :

Isotope Réf. 3,4,11 Réf. 12 Réf. 13 Autres valeurs

238Pu

239Pu
240Pu

24Ip11

242Pu

241Am

87,79

24082

6537

14,35

434,1

87,7

24110

6563

14,35

373500

432,7

87,74

24119

6564

14,348

376300

433,6

87,7

24120

6540

14,40

433

87,74

24119

6550

14,35

376300

432,6

Colonne 1 : pour 2.B, 6.1B. 8.1B, 17.B

Colonne 2 : pour 3.B ou C, 13B ou D

Colonne 3 : pour 4.B, 6.2B

Colonne 4 : pour 5.A, 6.3A ou 8.2A

Colonne 5 : pour 12.B, C ou D

b) Probabilités d'émission photonique :

La plupart des participants ont adopté les données UCRL-52139 [11] ou UCRL-

53506 [4J. Certains d'entre eux ont obtenu d'autres valeurs de rapports isotopiques du

plutonium sur la base d'autres données nucléaires (12,14).

4.5 - Utilisations d'étalons pilotes CBNM

Afin d'examiner les améliorations dues à l'emploi d'échantillons pilotes de réfé-

rence, le questionnaire suggérait aux participants possédant de tels échantillons de

transmettre une série complémentaire de résultats obtenus après utilisation des échan-

tillons pilotes en tant qu'étalons. Deux laboratoires ont ainsi fourni de tels résultats ; les

facteurs correctifs, déduits de l'étalonnage avec ces échantillons, ont été appliquées soit

aux valeurs isotopiques individuelles pour un laboratoire, soit aux valeurs définitives
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4.4 - Nuclear data

a) Half-lives:

The half-lives in years used by the participants are shown as follows:

Isotope Réf. 3,4,11 Réf. 12 Réf. 13 Other values

238Pu
239Pu

240Pu

241Pu
242Pu

241Am

87.79

24082

6537

14.35

434.1

87.7

24110

6563

14.35

373500

432.7

87.74

24119

6564

14.348

376300

433.6

87.7

24120

6540

14.40

433

87.74

24119

6550

14.35

376300

432.6

Column 1: for 2.B, 6.1B, 8.1B, 17.B

Column 2: for 3.B or C, 13B or D

Column 3: for 4.B, 6.2B

Column 4: for 5.A, 6.3A or 8.2A

Column 5: for 12.B, C or D.

b) Photon emission probabilities:

Most participants adopted the UCRL-52139 [UJ or UCRL-53506 [4] data. Some

participants recalculated the plutonium isotope ratios on the basis of other nuclear data

[12,14].

4.5 - Use of CBNM pilot reference samples

To examine possible improvements using reference samples, the questionnaire sug-

gested that participants possessing CBNM pilot reference samples for Plutonium Isotopic

Composition give any additional results obtained by using them as standards. Two labo-

ratories gave such results. They calculated correction factors obtained from a calibration
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pour l'autre. Un troisième laboratoire a effectué des mesures de composition isotopique

sur ces étalons, puis a comparé les résultats obtenus aux valeurs certifiées. Les écarts
observés ayant été considérés comme négligeables, aucune correction n'a alors été

apportée aux résultats des échantillons du test PIDIE.

5 - REGLES D'EVALUATION

5.1 - Préliminaire

Pour le jèrne résultat du jème composant donné par le participant k, les principales

incertitudes affectant la détermination de la composition isotopique proviennent de pos-

sibles incertitudes aléatoires S; ; ̂  = est (0"ij,k) dues à la statistique de comptage et à la

détermination de l'efficacité, et d'incertitudes systématiques Uy^ liées à la détermina-

tion de la surface d'un pic, à la détermination de l'efficacité, à l'évaluation des facteurs
de correction et à l'utilisation des données nucléaires. L'incertitude finale affectant un

résultat peut s'écrire :

D'une manière générale, les participants ont utilisé différentes méthodes pour éva-
luer les incertitudes, par exemple :

- le laboratoire 3 a transmis des résultats et incertitudes correspondantes pour des

mesures effectuées dans différentes conditions,

- les laboratoires 4 et 5 n'ont fait état que des résultats définitifs et incertitudes

associées,

- les participants 6.1 et 6.2 ont mentionné des incertitudes déduites du procédé et des
écarts-type (sur une détermination) évaluées d'après des mesures répétées. Pour le

participant 5.3, chaque résultat partiel indiqué était la moyenne de 24 mesures, l'erreur

correspondante était !'écart-type.

- les laboratoires 8, 12, 13 et 17 ont indiqué des résultats partieis et les incertitudes cor-

respondantes déduites du procédé. Pour le laboratoire 13, les incertitudes mentionnées

semblent surestimées puisqu'il a été pris en compte les incertitudes affectant les pro-

babilités d'émission gamma et non pas les incertitudes affectant les rapports

d'émission.
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with these samples, one applied to individual isotopic ratios and the other to final

results. A third laboratory communicated only the results of measurements made on
these standards compared to certified values but corrections were not applied to the
PIDIE, as the biases were considered negligible.

5 - EVALUATION RULES

5.1 - Preliminaries

For the itn result of the jtn component given by participant k, the major uncer-

tainties which occur in the isotopic composition arise from possible random uncertain-

ties SjJ1J4 = est (Oj i k), due to counting statistics and to the efficiency determination and

from systematic uncertainties Ujjik associated with the peak area determination method,

the efficiency determination, the evaluation of correction factors and the use of nuclear

data. The final uncertainty associa*->d with a result can be written:

AX iJ>k - |(SiJ>k)2 H- (U,jfk)2|K

In the general case, the participants used different methods for evaluating the

uncertainties, for example:

- laboratory 3 gave results and uncertainties obtained by measurements under different

conditions,

- laboratories 4 and 5 quoted only the final results and corresponding uncertainties,

- participants 6.1 and 6.2 indicated the uncertainties predicted by the process and the

standard deviation of a single result calculated from repeated measurements. For

participant 6.3, each partial result was the average of results from 24 measure-
ments; the corresponding error was the standard deviation of a single result.

- laboratories 8, 12, 13 and 17 mentioned the partial results and the corresponding
uncertainties given by the procedure. The uncertainties given by laboratory 13 seem

over-estimated because the gamma-emission probability uncertainties were taken into

account instead of only the corresponding ratio uncertainties.
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5.2 - Compilation des résultats individuels

Pour le participant k mentionnant le jème résultat partiel, désigné par Xjj(j< pour

le jème composant, et une incertitude correspondante désignée par ̂ xy^, le résultat

final retenu est donné par la moyenne pondérée Xi^ estimée comme suit :

m
I

xj,k =
m 1
y ^__^^_

i=l (ÛXjj,k)2

(m : nombre de mesures)

Une correction de normalisation mineure a été appliquée lorsque la somme
238Pu/p + 239Pu/p + 240Pu/p + 241Pu/P était différente de 1.00 (100 %).

Ls nombre d'expériences étant limité [3] et les participants ayant évalué les incer-

titudes selon des règles différentes, l'attribution d'incertitudes finales comparables n'a
pas été évidente. A condition de considérer les composantes systématiques de

l'incertitude comme prépondérantes, il a été possible d'admettre que la répétition des

mesures dans des conditions identiques n'améliorait pas les incertitudes de manière
significative. Aussi, l'incertitude affectant chaque résultat final a été prise comme étant

la valeur maximale entre d'une part, la moyenne des incertitudes des résultats partiels

annoncées par les participants, et d'autre part, !'écart-type sur la moyenne pondérée :

où !'écart-type sur la moyenne pondérée s'écrit

.k - xj,k)2

m-1 m 1
I

1~ 1 l_J»î î

et la valeur moyenne des incertitudes est :
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5.2 - Compilation of individual results

For participant k giving an itn partial result designated Xjjpk for the jtn compo-
nent, and a corresponding uncertainty designated iXj j^, the final result adopted is given
by the weighted mean Xs k estimated as follows:

m

i=i (ûxy.k)2

m
Z

(m : number of experiments)

A minor correction for normalization was applied when the sum 238pu/p +
239PuXP + 240PuXP + 241PuXP was different from 1.00 (100%).

Because the number of experiments was limited [3] and the participants evaluated
their uncertainties following different rules, the attribution of comparable final uncer-
tainties was not obvious. Provided that systematic components were considered predo-
minant in most cases, it was considered that repeated measurements under identical
conditions could not improve the uncertainties significantly. Then, the uncertainty in
the final result was taken as the maximum value of the mean of the uncertainties in the
partial results quoted by the laboratories, and the standard deviation of the weighted

mean:

where the standard deviation on weighted mean is given by:

.k - xj.k)2

m-1 m 1
Z

1A

and the mean value of the uncertainties is:
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5.3 - Résultats définitifs

Considérant les résultats de chaque participant, il a été possible de calculer, pour

le jème composant, les valeurs moyennes et incertitudes suivantes :

- moyenne simple (non pondérée)

" xJ-kX J =

k=l
(n = nombre de résultats)

- écart-type relatif sur une mesure (à partir de la moyenne simple)

Vi
1 n (Xj>k - Xj)2

k=

- écart-type relatif sur la moyenne simple :

8X

- moyenne des incertitudes relatives :

1 n AX: k
M X j = _ . Z -£-

" k=l xj,k

où est l'incertitude affectant le résultat

- moyenne pondérée :

n Xj>k

c. ,\2
XHJ =

n 1

k=l (iX
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5.3 - Final resuJts

Taking account of the results of each participant, it was possible to calculate the

mean values and various uncertainties for the j^1 component defined as follows:

- unweighted mean:

n Xj

k=l
(n = number of results)

- relative standard deviation of a result (from the unweighted mean):

Vt
1 n (Xjpk - Xj

k=l (n-D

- relative standard deviation of the mean (from the unweighted mean):

8Xj
SX]= -J

J /ÏT

- average of relative uncertainties:

1 n AX1- kMX.- = —• z -^-
n k=l xj,k

where AXj(k Js the uncertainty in the result X; ̂ .

- weighted mean:

" Xj.k

k=l

n 1
Z
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- écart-type relatif sur la moyenne pondérée (appelé aussi erreur externe)

n (Xnj - Xj(k)2

k=l

n 1
Z
k=l (AXjik)2
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- relative standard deviation of the weighted mean (also called the external error):

n (X11J-Xj(k)2
Z -
k=l

n 1
I
k=l
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6 - RESULTATS

6.1 - Résultats individuels du 23Sp0 au 24Ip0 obtenus par spectrométrie

X-gamma (résultats N.D.A.)

Les résultats NDA (Non-Destructive Analysis) concernant la détermination des rap-

ports isotopiques 238PuXP, 239Pu/P. 240PuXP, 241PuXP, 241AmXP des échantillons n°l à

n°7, récapitulés dans les tableaux 2 à 8, sont présentés de la manière suivante :

- moyennes simples et pondérées calculées pour l'ensemble des résultats obtenus par

spectrométrie X-gamma, avec indication des écarts-type relatifs sur une mesure, sur la

moyenne simple, sur la moyenne pondérée (voir chapitre 5.3),

- moyennes simples calculées pour l'ensemble des résultats obtenus par spectrométrie de

masse, avec mention des écarts-type relatifs sur une mesure et la moyenne simple

(voir Annexe A),

- rapports des moyennes simples des résultats d'ensemble de spectrométrie X-gamma à

celles des résultats de spectrométrie de masse avec indication des écarts-type relatifs

correspondants.

Les figures 5 à 11 permettent de comparer visuellement les résultats individuels

obtenus par spectrométrie X-gamma aux moyennes simples. Le regroupement de ces
résultats selon le type de procédé employé fait apparaître une moindre dispersion dans

le cas des procédés reposant essentiellement sur l'analyse du spectre de plutonium dans

la région des raies X (procédé A).

En considérant l'ensemble des résultats de spectrométrie X-gamma, la dispersion

observée en fonction des abondances isotopiques est illustrée par la figure 12 ; les

rapports isotopiques ont ainsi été déterminés avec une précision d'environ :

1 à 4 % pour Pu 238XP

0,2 à 1,4 % pour Pu 239XP

2 à 3,5 % pour Pu 240XP

1 à 2 % pour Pu 241XP

3 à 5 % pour Am 241XP
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6 - RESULTS

6.1 - 23Sp11 to 24Ip11 individual results by X- and gamma-ray spectrometrv

(N.D.A. results)

The NDA (Non-Destructive Analysis) results for the determination of 238PuXP,
239PU/P, 240Pu/Pi 241Pu/p( 241Am/P of samples 1 to 7 are listed in Tables 2 to 8 with

the following data:

- individual results and, in brackets, their relative uncertainties,

- for all X- and gamma-ray spectrometry results, the unweighted and weighted means
with the relative standard deviations on a single result and on the mean (cf. section

5.3),

- from mass-spectrometry measurements, the values of the unweighted means with the

corresponding relative standard deviations on a single result and on the mean
(cf. Appendix A),

- the ratios of X/gamma-ray spectrometry unweighted means and mass spectrometry
unweighted means and the corresponding relative standard deviations.

A comparison of individual results with the unweighted means is illustrated by
Figures 5 to 11; the correlation of individual results with the type of method used indi-
cates smaller dispersion for the methods using mainly the X-ray region (type A).

The dispersion obtained in all the X/gamma-ray spectrometry results versus atom
ratios is shown in Figure 12; isotopic ratios were determined with a standard deviation

on a single result of about:

1 to 4% for 238Pu/P

0.2 to 1.4% for 239Pu/P

2 to 3.5% for 240PuTP
1 à 2% for 241PuXP

3 à 5% for 241AmXP
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6.2 - Résultats individuels du 23Sp11 au 241pu obtenus par spectrométrie

X-gamma en utilisant un écran additionnel

Ii était demandé aux participants de mesurer les échantillons n°2 et n°6 en utili-

sant un écran additionnel afin de réduire l'efficacité de détection aux basses énergies.

Les résultats de cette expérience sont donnés dans le tableau 9 pour l'échantillon n°2 et

le tableau 10 pour l'échantillon n°6 ; les résultats mentionnés au tableau 11 ont été

remis par deux participants qui ont mesuré l'échantillon n°7 au lieu de l'échantillon n°6

comme indiqué dans le questionnaire.

6.3 - Résultats provenant d'analyses destructives (résultats D.A.)

Afin de comparer les résultats obtenus par spectrométrie X-gamma avec d'autres

valeurs obtenues différemment, plusieurs fragments d'échantillons PIDIE ont été distri-

bués à plusieurs laboratoires en vue d'analyses destructives - D.A. - (Destructive Analy-

sis). La spectrométrie de masse a été utilisée pour déterminer l'abondance de tous les

isotopes du plutonium, à l'exception du 238pu; des comptages alpha et une autre tech-

nique ont été employés pour le dosage du 238pu et de l'24lAm.

Sept jeux de résultats, collectés récemment (15), sont présentés dans les tableaux
Al à A7 de l'Annexe A. Pour le 239pu et ie 240pu ja dispersion observée sur le dosage

est très faible, d'environ 0,01 à 0,02 % pour le rapport 239pu/p et o,05 à 0,1 % pour le

rapport 240pu/p Pour les autres nucléides, ce paramètre est plus important, 0,2 à 2 %

pour le rapport 24*Pu/P, 0,6 à 4 % pour le rapport 238pu/p et 1 à 4 % pour le rapport

6.4 - Détermination du 242pu par corrélations isotopiques

La spectrométrie X/gamma ne permet de mesurer directement le 242pu Cependant,

le questionnaire comportait une question optionnelle à l'intention des participants qui

accepteraient de donner la teneur de cet isotope à partir de corrélations isotopiques.

Neuf résultats, provenant de six laboratoires,ont été reçus - tableau 12 - ; une dispersion

assez grande (écart-type relatif d'environ 20 %) peut ainsi être observée. Ce défaut peut

s'expliquer en partie par les différentes manières d'apprécier les corrections de décrois-
sance à partir du rapport 24lAm/241pu Par ailleurs, pour les faibles abondances, un

biais notable par rapport aux valeurs d'analyses destructives est observé (environ 100 %

pour des abondances en 242pu inférieures à 0,2 %) ; ce biais peut être en partie dû à la
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6.2 - 238pu to 24Ip1] individual results from X/gamma-rav spectrometry

using an additional absorber

The participants were asked to measure samples n°2 and n°6 with an additional

absorber, thus, reducing the efficiency for low-energy peaks. The results of this experi-
ment are given in Table 9 for sample n°2 and in Table 10 for sample n°6; the results

mentioned in Table 11 were submitted by two participants who measured sample n°7

instead of sample n°6 as suggested in the questionnaire.

6.3 - Results from destructive analyses (DA results)

In order to compare the X/gamma-ray spectrometry results with other values

obtained by other measurement technique after the NDA-intercomparison, special small

PIDIE samples were distributed to a number of laboratories for destructive analysis

- DA - Mass spectrometry was used to determine the abundances of all the plutonium

isotopes except 238pu an(j aipna counting or another technique was used for the measu-

rement of 238pu ancj 24lAm abundances.

The results of seven sets of PIDIE destructive analyses collected recently [15] are
given in Appendix A, Tables Al to A7. For 239pu ancj 24Op11 abundances, the standard
deviation of a single result is very low, about 0.01 to 0.02% for the 239pu/p ratj0 and

0.05 to 0.1% for the 240pu/p ratio. For other nuclides the same parameter is larger, 0.2
to 2% for the 241Pu/P ratio, 0.6 to 4% for 238Pu/p ratio and j to 4% for 241Am/p ratio

6.4 - Measurement of 242pa ^y isotopic correlations

242pu cannot be measured by X/gamma-ray spectrometry. The questionnaire

included an optional question for participants willing to give a result for 242pu usjng

isotopic correlations. Nine results from six laboratories were received - Table 12. Rather

large dispersion can be observed (around 20% relative standard deviation) for the

results. This may be explained by the different ways of dealing with the 241 Am/241 PU

ratio correction. A significant bias relative to the destructive analysis results may be

noted for low abundances (around 100% bias below 0.2% 242pu abundance) that could

be partially explained by the unknown history and mixed origins of the samples. But
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méconnaissance de l'historique des échantillons et au fait qu'ils proviennent de diverses

origines. Néanmoins, cette situation pourrait être représentative des situations futures

qui seront rencontrées avec les mélanges, comme par exemple, les combustibles recyclés.

Aussi, l'une des principales conclusions de l'exercice (bien que l'étude des corrélations

n'ait pas été l'objet principal de l'action PIDIE) pourrait être la nécessité de rechercher

de nouvelles formules de corrélation.

6.5 - Résultats définitifs

a) Comparaison des résultats définitifs :

Le tableau 13 et les figures 13 à 19 font apparaître les paramètres suivants :

- moyennes simples, écarts-type relatifs sur une mesure et sur la moyenne, pour

l'ensemble des résultats NDA et DA, puis pour l'ensemble des résultats regroupés selon

chaque type de méthodes A.B.C.D. Compte-tenu du nombre trop limité (-2-) de

résultats transmis pour les procédés C et D, les écarts-type relatifs, non significatifs, ne

sont pas transcrits,

- moyennes pondérées et écarts-type relatifs correspondants (erreurs externes) calculés

pour l'ensemble des résultats NDA,

- moyennes des incertitudes relatives calculées pour l'ensemble des résultats NDA et

pour les résultats spécifiques à chaque type de méthodes A,B,C,D.

b) Commentaires :

Les résultats présentés précédemment donnent lieu à plusieurs remarques :

- reposant sur des objectifs définis il y a dix ans environ, l'exercice PIDIE n'a pas permis

de bien prendre en compte les avancées technologiques récentes. Ainsi, les nouveaux

procédés ont été testés en nombre trop limité pour permettre la mise en évidence de

leurs éventuels biais ;

- beaucoup de paramètres : conditions expérimentales, appareillage, données nucléaires.

régions d'intérêt, procédures,...se sont avérés différents d'un participant à l'autre, si

bien que les conclusions ne peuvent porter que sur des généralités. Maintenant, des

conclusions plus précises seraient possibles en définissant préalablement un protocole,

tenant compte des récentes évolutions et limitant le nombre de paramètres influençant

les mesures :
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this could be representative of future actual materials, such as re-cycled fuels. A pos-
sible conclusion of this exercice (which was not the main purpose of PIDIE) is the need
to study new isotopic correlation formulas.

6.5 - Final results

a) Comparison of final results:

The following parameters are given in Table 13 and Figures 13 à 19:

• unweighted means with the corresponding relative standard deviations of a single
result and of the mean for all DA and NDA results, and results from the X/gamma-ray
spectrometry methods A1B1C and D. Because the number of results available for
methods C and D is limited, i.e., 2, the relative standard deviation is not significant
and is not, therefore, given.

• weighted means for all NDA results with, in the Table, the corresponding relative stan-
dard deviations of the mean (external errors) ;

• average of the relative uncertainties for all NDA results and for the methods A.B.C and
D, separately.

b) Comments:

Several observations can be made with respect to the above results:

The PIDIE exercise is based on aims which were defined about ten years ago, therefore
it is not designed to take account of recent technologies at best. New analysis tech-
niques which are tested are utilized by a number of participants which is too limited
for studying a possible specific bias.

Many parameters, such as measuring conditions, equipment, nuclear data, range of
energies, softwares, differ from one participant to another, so that conclusions relate to
general points only. Nowadays, it could be possible to obtain more specific conclu-
sions, by limiting the number of influencing parameters and taking account of recent

developments.
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- d'une manière générale, !'écart-type sur une mesure est du même ordre de grandeur

que la valeur moyenne des incertitudes relatives, ce qui signifie que les participants
ont plutôt bien évalué ces dernières ;

- excepté l'24lAm pour lequel le biais est analysé par la suite (section d), les résultats

NDA sont, dans l'ensemble, en accord avec les résultats DA. Toutefois, ces derniers sont
caractérisés par une très faible dispersion des rapports 239pu/p_ 240pu/p et 241pu/p ;

- concernant le dosage du 240pu quj s'avère délicat par spectrométrie gamma, les résul-

tats d'ensemble sont en accord avec les valeurs D.A. Cependant, un examen plus fin

montre que les résultats obtenus avec les procédés de type B sont, en moyenne, plus

faibles que les valeurs DA alors que le contraire se produit avec les résultats des pro-
cédés de type A. En contre-partie, les résultats du dosage du 239pu avec les procédés

de type B sont plutôt supérieurs aux valeurs DA.

- par rapport aux autres méthodes de spectrométrie gamma, un progrès notable est

constaté avec les méthodes de type A. Les résultats obtenus, en accord avec les valeurs

DA, se caractérisent par des indicateurs d'incertitude : écart-type relatif sur une

mesure, moyenne des incertitudes relatives, nettement inférieurs à ceux obtenus avec

les autres méthodes. De plus, les méthodes de type A apparaissent plus précises que
les méthodes destructives pour le 238pu> 1'241.Am et parfois le 241pu .

- apportant des progrès significatifs, l'analyse du spectre du plutonium dans la région

des raies XK apparaît cependant limitée en présence d'écrans. Aussi, les procédés
traditionnels s'avèrent être le complément indispensable dans certaines applications

comme la mesure des déchets nucléaires ou des rétentions. D'ores et déjà, d'autres

expériences portant sur des épaisseurs différentes d'écrans, des faibles quantités,...
semblent souhaitables.

c) Corrections basées sur l'utilisation des références pilotes CBNM :

Le nombre de participants ayant utilisé les étalons pilotes CBNM étant trop limité,

il n'est pas possible de tirer des conclusions générales. Cependant, d'après les tableaux 2

à 8 et les figures 5 à 11, on relève que les écarts entre les résultats NDA et les valeurs
DA ont été réduites d'un facteur 3 pour le 239pu> je 240pu et \e 241pu
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- In general, the relative standard deviation for a single result is of the same order of

magnitude as the average of the relative uncertainties, which means, on average, that

the latter have been correctly estimated.

- Except for 241 Am where the bias is analyzed below (section d) the NDA results are,
overall, in agreement with the DA results. The latter are, nevertheless, characterized

by a very small scatter of the 239PuXP, 240Pu/P and 241PuTP ratios.

- With respect to the determination of 24^Pu, which turns out to be rather difficult by

gamma-ray spectrometry, the results are in agreement with the DA values. Neverthe-

less, it can be shown after a careful analysis that the results obtained with the type B

methods, are, on average, lower than the DA values, while the results obtained with

type A methods are slightly higher. As a consequence, the results of the determination

of 239pu from the type B methods are somewhat higher than the DA values.

- With respect to the other methods based on gamma-ray spectrometry, signficant pro-

gress can be seen with the type A methods. The results obtained, in agreement with

the DA values, are characterized by uncertainty levels, relative standard deviation of a
single result and average of the relative uncertainties, definitely lower than those

obtained with the other methods. In addition, for the determination of 238Pu, 241Am

and occasionally, for the determination of 241Pu, these type A methods appear to be
more precise than the destructive methods.

- The analysis of Pu spectra in the KX-ray energy region, which provides significant
improvements, appears to be limited in the presence of screens. Then, usual methods

turn out to be an indispensable complement in some applications, such as the measu-

rement of nuclear wastes of hold-up. Other experiments relating to screen thicknesses
and low quantities measurements, seem worth while.

c) Corrections based on the use of the CBNM pilot reference samples:

As too few participants used the CBNM pilot reference samples, it is not possible to

draw general conclusions. However, from Tables 2 to 8 and Figures 5 to 11, it can be
seen that the differences between the NDA results and the DA results were reduced by a
factor of 3 for 239put 240Pu and 241Pu
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d) Dosage de T241Am :

La figure 20 permet de comparer l'ensemble des résultats obtenus par spectromé-

trie X/gamma à l'ensemble des résultats d'analyses destructives. Les rapports des valeurs

moyennes NDA aux valeurs moyennes DA sont ainsi représentés avec les écarts-type

résultant de la combinaison quadratique des écarts-type élémentaires. Une différence

significative apparaît alors dans le cas du dosage de l'24lAm ; à faibles concentrations,

les résultats du dosage obtenus par spectrométrie X/gamma sont plus faibles que ceux

obtenus par analyses destructives, l'inverse est vrai aux concentrations élevées.

En se référant à la figure 21, on note que ce biais s'observe de façon similaire avec

les méthodes de type A, celles de type B et celles de la spectrométrie de masse faisant

appel à la technique du double traceur. Cette constatation laisse supposer qu'une erreur

systématique puisse apparaître au niveau des comptages alpha.

e) L'exercice PERLA :

A cause du grand nombre de facteurs différents d'un participant à l'autre : appa-

reillage de spectrométrie X/gamma, conditions expérimentales, procédés, données

nucléaires, l'action PIDIE n'a abouti qu'à des conclusions générales. En figeant certains

de ces facteurs : même appareillage, mêmes conditions de mesure, mêmes échantillons,

l'exercice PERLA, lancé plus récemment [16], se révèle être un prolongement utile

puisqu'il permet de valider principalement les procédures et d'analyser leurs biais spéci-

fiques.

7 - CONCLUSION

A partir de cette comparaison, il ressort qu'aucun biais important n'a été observé

entre les valeurs obtenues par la spectrométrie X/gamma et les valeurs issues d'analyses
destructives, exception faite pour le 242pu et 1'241^m.

Des progrès sensibles en précision et en exactitude ont été constatés, grâce à la

fois, à de meilleurs équipements et à des procédés plus élaborés, comme ceux fondés sur

l'analyse du spectre X et gamma du plutonium dans la région des basses énergies.
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d) Determination of 241^m abundance:

The ensemble of the results by X/gamma-ray spectrometry can be compared with

the ensemble of those obtained by destructive analyses in Figure 20. The ratios of the

average NDA values to average DA values are thus represented with standard deviations
resulting from the quadratic summing of the primary standard deviations of the average

values. A significant difference can then be seen for the determination of 241 Am; at low

concentrations, the values determined by X/gamma-ray specrometry are lower than those
obtained from destructive analyses, on the other hand, the converse holds at high

concentrations.

From Figure 21, it can be seen that this bias is also observed with the type A

methods; in addition, it is similar to the bias observed between the results obtained by

mass spectrometry using the double spike technique and those obtained by alpha-

counting. This observation implies that there is a possible systematic error in the alpha-
counting.

e) The PERLA exercise:

Due to large number of factors influencing the measurement, X/gamma-ray spec-

trometry equipment, different experimental conditions, methods, and nuclear data, PIDIE

cannot be expected to yield general conclusions. By fixing some factors: same equip-

ment, same measurement conditions, same samples, the PERLA exercise, which was ini-

tiated more recently [16J, is turning out to be a valuable follow-up since it makes it pos-

sible to validate, in principle, the methods and to analyze their specific biases.

7 - CONCLUSION

From this comparison, it is evident that there is no significant bias between the

values given by X/gamma-ray spectrometry and the values provided by destructive ana-

lyses with the exceptions of 242pu an(j 241^m

Appreciable progress in both precision and accuracy have been recorded, due to a

combination of better equipment and improved procedures, as, for example, the method

based on the analysis of the plutonium X/gamma-ray spectrum in the low-energy region.
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Analysés et caractérisés par des méthodes différentes et indépendantes, les échan-

tillons PIDIE peuvent également se révéler être l'outil appréciable de validation des

procédés de détermination de la composition isotopique du plutonium.

Ainsi, l'exercice PIDIE a permis de mieux comprendre les possibilités offertes par la

spectrométrie X et gamma pour le contrôle des matières nucléaires.

REMERCIEMENTS

Les auteurs désirent remercier tous les participants qui ont trouvé les moyens

nécessaires pour apporter leur contribution à cet exercice. PIDIE représente

l'aboutissement du travail de nombreuses personnes, et, en particulier, de l'initiative de

Mr. A.S. Adamson et de sa contribution, ainsi que de celle de Mr. H. Ottmar pour la défi-

nition de PIDIE et l'obtention des matières nucléaires destinées à constituer les échan-
tillons. Nous désirons rendre un hommage particulier aux efforts constamment déployés

par feu Mr. F.J.G. Rogers au cours de la longue période qui a précédé l'expédition des

échantillons aux participants. Ce travail a été mené à bien par ses successeurs,
Mr. G.M. Wells et Mr. J.A. Cookson, qui ont également effectué des analyses destructives

complémentaires. Nous remercions aussi Mr. S. Guardini et Mr. R.J.S. Harry pour leurs

utiles conseils.



52

Characterized by different and independent analytical methods, the PIDIE samples

can turn out to be a very useful means for verifying the gamma-spectrometric analysis of

the isotopic composition of plutonium.

Thus, PIDIE has made it possible to understand better the possibilities offered by X

and gamma-ray spectrometry for the non-destructive monitoring of nuclear materials.
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TABLEAU 1 - Exercice PIDIE - Conditions de mesure et appareillage.

TABLE 1 - PIDIE exercise: Instrumentation and measurement conditions.
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TABLEAU 2

TABLE 2

- Résultats pour l'échantillon n°l.

- Results for sample n°l.
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TABLEAU 3 - Résultats pour l'échantillon n°2 (sans écran additionnel).

TABLE 3 - Results for sample n°2 (without additional absorber).
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2.3« 0.98%

10.051
0.34«

10.071
0.088% 0.033«

0.881
0.98%

(«)

240. Pu 241 J

M1Pu/P

0.4368 (0.84 «)

0.4488 (0.8 «)
0.4460 (0.3 %|

0.438 (1.8«)

0.4489 (0.6%)

0.4468 (021 «
0.4382 (0.12%

0.4438 (0.18%)

0.4492 (0.7«)

0.4407 (0.4 %)

0.432 (- 1 «)
0.438 ( • |
0.441 ( •

0.4471 (1.8«)
0.4817 (1.8%;

0.4429 (1.2%)

0.4431
1.9% 0.38%

0.4413
0.22%

0.4428
0.92% 020%

1.001
0.43%

Z41Am/P

02824 (1.4%)

02919 (1.3%)
02618 (1.8%)

0279 (42%)

0288 (0.7%)

02993 f>22%)
02978 (0.47%)

02968 (0.13%)

02588 (1.4%)

02987 (0.9%)

0.224 (-9«)
0.241 ( • )

0.238 ( ' )

02483 (3.3«)
02449 (3.9%)

0.23SS (2.3«)

02922
9.3« 1.3

0.2967
029%

02833
1.2« 0.48%

0.951
1.4«

A : method* ut log mtfnry Ih* X-ny
B : 120-500 IwV rtglofl «ntrytlt proctdurtt wwlh UCRL-52130 Or 53508 dtla
C : 120-500 IwV ragton tntryilt procédures afltr con tel ton wrth CBNM Pu ieltr«nce Mmplti

D: ISO 500 ktV ttglon «nilysli procedure with other dut*
(•: etch valut tt !ht rttuN for thrt* mttturtmtnts]
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TABLEAU 5 - Résultats pour l'échantillon

TABLE 5 - Results for sample n°4.

Ubotdory eod»
numb(f

2

3

4

S

•m
• «PI

•m

«m
t

•PI

12

13

17

Mdhod

(>yp*)

B

B

C

B

A

B
B

A

B

A

B
C
O

B
O

B

Numbwof
(xpwInKnhi

30

3

3

1

19
7

3

3

3

1

3

ComolMon fix 1 -ipKItomdrv rejulti :
UrMKtghWdmM
RddtM fKnddd

WdghUdRXMn
R(KMMM(HdM

MM-IPKtRXM

R(WtW «(ndM

CafflMiMonori

n M(UH X •

Count
duidtan

(mn)

Snl.8102

5 1 » t.3 to3

1114.21O3

1X30103

1>8.4

7 » 2.4 \<f

3 x 4.0 to2

3x33

SKID

I 1.1 x to3

1 3. 9.3 Id2

3x80

MEASURE*

Count
i(l(

He.'1)

2.8

2.2

1.0
1.8

0.12

2.8

2.3

3.8

88

1.7

1.7

2.8

EHT SET-UP

Source to
OM(CtOl

d!«(nc( (cm)

Z(IO

10

1

1

3.0

1.0

3.75

3.0

0.4

AbM

lyj»

I Cd
I Cu

Cd, Cu
Cd1Cu
Cd, Cu

Cu

Cd

.Cd
ICu
JCd
ICu

Cd

Cd

Cd

ICd
ICu

ICd
I Cu

AMI

IhIcKn(U
(mm)

2
0.5

1.8.055
1.0,1.0
1.8,1.0

0.29

1.9

2.0
0.29
1.2
Vi

1.9

1.9

1.9

1.7
2.0

2
1

ColHmdoi

Uncolllm(l(d

UrKOlIIm(IW

UnoolUiTWMd

UncoHlnxKd

Uncolllm(l(d

UncolllmiMd

Unco»!m(i(d

3.0cmx4 1.1 em
d)tt(ne( to
ddKtot 0.17 cm

UnCOtIIm(Md

Uncolllmdtd

d(vtdlon« on ( retuH Sx. (nd on unwdghtod nxt

AhJM JL. •
dtvtdkxn on «wlghltd m((n

n; Mluct :
HMlUMX-

n, Sx: ... .

9v_ • ...An

dnWlon» on ( mu* Sx, (nd on unwtighted m««

-(P(ctfom(trv (nd m(s»-(0(ctrom(trv mutt* :
NOA/DA idiot (tram unw(ig
RdMlM (Kndvd dmldloni

238Pu/?

0.1073 (1-4%)

0.1071 (1-0«)

01083 (1.3«)

0.110 (1-0«)

0.1109 (1-2«)

0.1077 (1,1 %)
0.1077 (1.1 *)

0.1120 (0.81 «|

0.1102 (3.0«)

0.1088 (1.5«)

0.107 1-9«)
0.100 ( • )
0.111 ( • )

0.1084 (3.8 %)
0.1083 (4.0«)

0.1087 (3.3«)

0.1081
1.4« (0.34«)

0.1082
(0.41»)

0.1088
1.2« (0.49«)

0889
0.98«

RESULTS AS

fP • Kim of (lomt of P
239Pu/P

78.05 (0.3« «)

78.13 (D.73«)

78.22 (0.73«)

77.84 (0.3%)

7824 (0.18«)

78.13 (0-34«)
78.64 (0.34«)

78.05 (0.88«)

78.15 (0.4 %)

78.38 (0.18«)

78.81 1-0.5«)
77.81 ( ' I
78.48 ( ' )

78.74 (0.77 «)
78.10 (0.80%)

77.78 (0.80 %)

78.288

0.51« 0.13«

78.29«
0.088«

78.237
0.017« 0.0089«

1.001
0.13«

ATOMIC RATIOS (*)

U 238, Pu 238, Pu 240, Pu
24°Pu/P

20.05 (1.5«)

18.82 (2.3 «|

18.84 (2.7«)

20.22 (1.3 «1

18.82 (0.8«)

18.84 (1.7 «)
18.48 (0.84 «)

18.88 (O J« «)

18.88 (1.5«)

18.71 (0.7«)

18.15 (- 1.5«)
!0.28 ( ' )
18.97 I • )

18.31 p.1 %)
18.80 (3.0«)

20.31 (2.5«)

18.771
2.0« 0.50«

18.888
0.28«

18.816
0.048 « 0.018 «

0.8M

0.50«

Î4I)

«'Pu/P

1.784 (0.71 «{

1.897 (0.57«)

1.838 (0.80«)

1.830 (1.1«)

1.8285 (0.5«)

1.823 (0.42«
1.781 (0.35«

1.848 (022«)

1.853 (0.8«)

1.828 (0.53«

1.83t (- 1 %)
1.820 ( • I
1.820 I *

1.842 (20%)
1.8B1 (2.0 «{

1.818 (1-3«)

1.831
1.2« 0.31«

1.831
0.32«

1.837
0.28% 0.11«

0.887
0.33«

*«w
1.578 (0.85«)

1.983 (1.4«)

1.821 (2.1«)

1.534 (10%)

1.502 (D.S «1

1.581 (0.54«)
1.988 (0.53«)

1.5*0 (0.18«)

1.602 (0.7«)

1.570 (0.59«)

1.432 (-5«)
1.488 ( ' )
1.484 ( ' )

1.827 (2.4«)
1.612 (2.4«)

1.543 p.ee %)

1.580
3.4« 0.89 K

1.975
0.25«

1.573
2.0« 0.83«

O.M2
1.2%

A : mdhodl uUng mdnly Ww X-Ky ngion
B : 120-900 U(V ngton (ndyilt proudum «tlh UCflL-52138 Ot 53508 d(l(
C : 120-900 MV iigkm (ndytli proc«Juf(i (fid correction wtm CBNM Pu rd(f(nc( Mmptas

D: 120-500 U(V region (n(ly«l| pioc(dure with oUwr d(K
{•: ((Ch v(tu( K th( result fof thre( m((surem(nts)



TABLEAU 6

TABLE 6

Résultats pour l'échantillon n°5.

Results for sample n°5.

Kbe* MOT cod*

numb*

«

3

4

a

«PI

KD
t

12

13

17

UWhOd

PVP«)

B

B

C

B

A

B
B

A

B

A

B
C
D

B
O

B

Numtwol

30

3

3

'

13

3

3

3

3

3

ComoUMlon for 7 -tDfCtromttrv raiulti :
UflMlghMdmM

) FWWlM flandwt

WdgMMmMn
FWWlM lUndm

Mua-tMctronwl

n nluM X •

Count
duiatlon

(urn)

3K1.6102

it » 1.3 103

1X42103

1X30103

t « 8.6 to2

8 > 2.4 10*

3x33

3x10

1 1.1 XlO3

I3K83102

3x60

MEASUREM

Count

26

2.0
1.0
1.6

0.12

3.4

2.9

9.0

9.0

1.»

1.2

3.1

:NT SET-UP

Souic* to
dllKlOf

Ittftnc» (cm]

zero

10
20
10

1

1.0

3.0

1.7

3.7

3.0

0.4

Ab»

typ»

I Cd
I Cu

Cd. Cu
Cd, Cu
Cd. Cu

Cd

ICd
(Cu
JCd

(Cu

Cd

Cd

Cd

I"JCu

ICd
JCu

row

thlctcntst
(mm)

2.0
05

1.6,1.0
1.0,1.0
2.0, 1.0

1.5

2.0
0.25
1.2
Oj

1.9

1.8

1.5

1.7
2.0

20
1.0

Colllmilor

UrKolllmiltd

Uncolllni«t«d

UncoUlnwtod

UnooHbnMd

Unco»rn«l«d

PbcoWmdor
3.0 cm x ̂  1.1 em
dlstanc* to
ditKtor0.17cm

Uncolllmdtd

Uncolllmitid

dtntMloni on • rMult Sy, and on unwilghtvd m«

dvvtatlont on w«lght«d mtan

fVMluM :
UtwwtBMnJ mnn wlun X :
FKWIM «uuMtard dwlatloni

ComMnwn Ol 1 -toKtromf
NOA/OA nltot (horn umMg
FWWlM tllndird dtvlilloni

Sv- •

on • mud Sx, and on unw«lg,ht*d mtB

*rv ind mui-tDKlrom«trv r*tulti :
MMl (TMW)B) '

236PuXP

0.1327 (0.62«)

0.1297 (0.03 K)

0.1320 (UK)

0.134 (1.6 K)

0.1329 (12«)

0.1264 (1.0«)
01288 (0.82X)

0.1351 (0.65«)

0.1314 (3OX)

0.1336 (1.4«)

0.129 (-5K)
0.130 ( - )
0.133 ( ' I

0.1333 (3.5K)
0.1342 (3.8 X)

0.1343 (22«)

0.1321
1.6« 0.40«

0.1318
0.43«

0.1330
1.1« 0.42«

0983
0.58«

RESULTS AS

(P • «urn of «tomi of P
239PuXP

78.75 (0.41 X)

77.3» (0.77 K)

78.45 (0.59«)

79.68 (0.4 X)

76.54 (0.2«)

78.52 (0.37K)
70.85 (0.39«)

78.33 (0.09 K)

7821 10.3 X)

78.42 (0.20 X)

77.15 1-0.5«)
75.64 ( ' )
78.71 ( ' )

78.62 (0.98 X)
76.03 (0.88X)

75.53 (0.61 K)

78.457
0.67 K 0.17«

76.307
0.094«

70.504
0.025K 0.009BK

0.89»
0.17 K

ATOMIC FlATlOS (K)

U 238, Pu 23B, Pu 240. Pu
240PuXP

21.0» (1.5K)

20.40 P-ZX)

21.36 (2.5K)

21.85 (18 X)

21.27 (0.6«)

21.31 (1.7 K)
20.92 (0.7» K)

21.48 (0.32«)

21.58 (1.7«)

21.37 (0.67«)

2066 (- 1.SK)
22.18 ( • )
21.08 ( ' )

20.97 p.1 X)
21.73 (3.0 «)

2229 (2.6«)

21.349
2.4« 0.00 X

21.353
0.33 K

21.300
0.070 K 0.027 K

1.002
0.8OK

!41|

241PuXP

2.028 (0.74«)

2.063 (0.97K)

2.058 (0.63«)

2.042 (1.6 K)

2.084 (0.5«)

2.049 (045K)
2.002 (0.40«]

2.074 (0.14 K)

2.087 (1.OK)

2.068 (0.53«)

2.063 (- 1 «
2.037 ( "
2.059 ( • ]

2.077 POX)
2.105 (2.1 K)

2.075 (0.66K)

2.091
1.3K 0.32K

2.064
0.27 K

2.063
0.27« 0.1OK

0.99»
0.34 K

241AmXP

1.756 (0.73«)

1.733 (1.1 K)

1.7*9 (UK)

1.6M (22K)

1.742 (05X)

1.736 (03» K)
1.785 (0 .50 X)

1.752 (022K)

1.756 (0.8K)

1.79» (0.57K)

1.S04 (-5K)
1.655 ( ' )
1.881 ( ' )

1.81» (2.4«)
1.603 (2.4X)

1.686 (1.OX)

1.735
3.3 K 0.64 K

1.791
022K

1.746
2.7 K 1.1«

0883
1.4 K

A : mtthodt uttng majnty iht X-tty rtgton
B : 190-900 MV region antrytlt ptoctdurtt wfth UCHL-5213» of &3508 datt
C ; 190-900 ktV rtglon anttytl* ptoctdurtt aftti contctlon with CBNM Pu ttltrtnc* umplti

0:120-500 ktV region analysii procvdutt with olhtr dttt
(*: «ach vatut Ii tht rttult for thrt* mtuurtmtnti]



su ta s pour ec an i on n sans écran a t onne

TABLE 7 - Results for sample n°6 (without additional absorber).

Ufextfoiy axM
numbM

>

3

4

«

•10
« «a

•n

8<ti
«

•PI

\t

13

17

fyp*>

e

B

C

B

A

B

•

A

B

A

B
C
O

B
0

B

Numbwol
tvptnnwnti

an

1

3

\

11

t

3

3

3

3

3

CornoHMIon (M 1 -toMnxiwUv muM :
UnHWgMwI m»

WMghtod nwin
RlWlW KWHlVd

Mjn.Kudroinl
Umwlgnlid mw

n W(UMX •

Count
durillon

|mn)

| IuBO
} î« OD

Î IuSSlO3

1 » 4.B ItJ3

1«8I 10?

8 « 4 2 IO9

3« 401O2

3. 13

3« IO

1 58X102

(3»8.310*

3x90

MEMUREM

Count
rat»

(te.»"1)

80
98

1.0
2.4

0.12

S3

57

82

• 0

3.0

1.2

1.2

HTSET-UP

SOUICB to
d«l«clot

IMinc* (cm)

ItIO

20
10

1

1.8

3.0

33

3.7

8.0

0.3

«bto

IVP*

|Cd
}CU

Cd. Cu
Cd1Cu

Cd

JCd
Jeu
(Cd
[Cu

Cd

Cd

Cd

JCd
Jeu

}Cd
(Cu

ItWl

Ihkkn.u
(mm)

2
O.S

28,10

32, 1.0

t. S

2
0.29
1.2
0.29

1.9

1.4

IS

1.7
2.0

2
1

CoHImdol

UncolllmtIM

U ncolllmHM

UncoHImlMd

UnccMmMd

UncoWmlM

UncoKlm4Md

UncoWnuHd

Pb cotHmahx
3.OCHiH^ t.lcm
dlttannto
d«tclOf0.17cin

UncoHlmMM

UncolllmaKd

dotation! on • imult Sx. «nd on umMlghtx) m*

niutt)̂ . •
dnttkxn

tvwJun:
n WIuM)I •

ComMifeonol •) -lotctionw
NOA/OA !«lot (Itom UIKWIS
ffcMlw MvKJird dnlMIoni

Xi wIghtoJ mwn

n SS-

ro_ : .... ....Aïl '" ' • ' '

an • muR Sx, «nd on umwlg.ht«d m«a

iv and mMi-io*cttom«1iv multi :
lttd nw*n.) *

238Pu/?

0938 (1.7 tt|

0.9S8 (1 .9«)

0.070 (I 7 X)

0.888 (2.3 K)

0.073 (0.5%)

0.036 (1.3«)
0.«S7 (11 «)

O »74 (021 X)

O.M3 (l.B»)

0.077 (IJ»|

0.058 (-3«)
0.898 { ' |
O.B73 ( • )

0.887 (5.1 %)
0.889 (5.2«)

0.875 (13%)

0.888
1.7« 0.42»

0.872
021»

0.8805
0.85% 0.29»

O.S9B
0.48»

RESULTS AS

[P • turn of Blomi ot P

*»Pu/P

88.4« (0.88«)

70.34 (2.0 «|

88.93 (2.1 %)

87.08 (1.2«)

«8.74 (0.3 %)

««.S3 (0.75«)
88.BB (12%)

«8.70 (0.11«)

SS 08 (0.43«)

8B.8I (0.55«)

70.27 (-05%)
88.8« ( • )
88.34 ( • )

88.12 (2.7 %)
88.07 (2.8 «|

80.17 (0.83«)

«8.070
1.0» 0.2« »

88.813
0.13»

«8.880
0.018» 0.0082%

1.003
0.28«

ATOMIC MATIM (»)

u 238, Pu 238, Pu 240, Pu

*°Puyp

24.38 (2.1 *)

23.11 (4.0»)

24.08 (42 «|

25.87 (2.7»)

24.B5 (0.8%)

29.31 P.0%)
24.08 (1.4K)

24.81 (0.»%)

2441 (2.7»)

24.88 (12»)

23.32 (- 1.9»)
24.78 ( ' )
24.30 ( ' )

24.33 (7.8»)
79.33 (7.3%)

24.41 (2.9»)

24.581
2.8» 0.73»

24.818
0.34»

24.703
0.048« 0.018»

0.884
0.73»

8411

241Pu/P

9.188 (I.S«|

9.523 (1.4K)

9.417 (1.4K)

5.378 (2.1 K)

5.43« (0.4 K)

9228 (1 t K)
5288 (1.2K)

3.423 (020 K)

9.204 (t.«K)

9.458 (1.OK)

9.452 (- 1 K)
5.3*3 ( *
9.3B1 ( '

9.584 (4.1 K)
9.814 (4.3 %

9.448 (1.1 K)

9.404
2.1K 0.53 K

5.419
0.23 K

9.438
0.2BK 0.11 K

0.884
0.54 K

"W

3.878 (1.4K)

3Mt (2.1K)

4.028 P 8 K)

3.7*4 (2.3«)

3.177 (0.4%)

3.851 (MK)
3.841 (1.Ï K)

3.870 (0.1(K)

3.840 (1.4 K)

3.889 (12«)

3.587 (-5K)
3.883 ( ' )
3.BB3 ( ' )

4.032 (3.8K)
3.883 (3.8K)

3.805 (1.3K)

3.880
3.3 K 0.82»

3.172
0.14«

9.779
4.1 » 1.7»

1.023
1.8»

CT.
M

A : mvthodt utlng mafnry in* X-ray rBglon
8:120-500 (MiV r«g)onanBtytripioe*dur*iwHhUCRL-5213B or 535OBdBIa
C : iaO-500 MV région analyito procBdurM aftBf correction wtlh CBNM Pu rtf*t«ncB Mmptot

D: 120-500 k*V region analyits procedure wiih other d
I': each value >• the returt lor three measurements]



TABLEAU 8 - Bêsultats pour l'échantillon n°7 (sans écran additionnel).

TABLE 8 - Results for sample n°7 (without additional absorber).

Ubonfcxycod*
numb*

2

3

4

a

6|ii
•tu

•
«01

•10
t

•P»

12

13

17

UWMd

fyp«)

B

B

C

B

A

B
B

A

B

A

B
C
D

B
O

B

Numtxiol
••ptrtmvnll

3(«)

t

3

1

12
»

3

3

3

3

3

ComDMkxi Iw "I -WldiomlllY riiul» :

FKIiMw «tndwH

WWghlidmun
FWrtlwUndlfd

Man-ipiclioinit

FW*»W«in4ini

ComMriMn ot 1

n wluwi il:
dnWkxn<

rnbnX,,:..
dnWlontl

IV W)UH :
n wliMt X'

Count
durillon

(mn)

3.VeIO2

!

1118.01O3

!«4.2103

1 « 7.2 102

• »4.8 10?

3 K 4.0 I02

3x33

3x10

| 4.4 .0*

(3K8.3I02

3«80

m • iitutt Sx. ind on umwlghtid mm

Sxn . UKJ on «•(

MEASUREMl

Count
III!

(Kc..-')

8.8

1.0

2.3

0.12

3.3

8.1

6.0

8.0

3.0

1.3

7.8

HT SET-UP
Souicl to
dilictoi

dlttinci (cm)

ZIlO

20

10

'

2.7

3.0

4.0

3.8

8.0

0.4

Ab«o

typ.

Cd
Cu

Cd, Cu

Cd. Cu

Cd

,Cd
Cu
icd
(Cu

Cd

Cd

Cd

(Cd
(Cu

}Cd
<Cu

•Ul

thkknra
(mm)

2
0.9

32, 1.0

3.8, 1.0

1.3

2
0.25
12
0.29

1.9

1.4

1.9

1.7
20

2
1

Collimtlof

uncolllmitid

uncolllmitld

uneomimMd

imco«lm«Wl

unconimMld

uncdllnuMd

uncolllnHlld

PbcoKlmiloi
3.0cmit^-1.7cm
dlstinci to
dilKtoi0.17cn<

uneollimitH]

uncolllinllld

• An ""

dnwiont on • IMUU Sx. nid on unvwlghttd m«

•tovdiomvlrv ind mut-ioicltomittv tnultt :
NOA/DA fMIot (tram urwtlo,)
RlWIw mndWd dmMkxn

*ttd mini)

!,S^-

238PU7P

1.2« (0.83«)

1.30« (1.7 %)

1.318 (1.8*)

1.3M (2.»»)

1.3» (D.BX)

1.280 (1.3%)
1.308 (1.7«)

1.381 (Oil X)

1.3« (1.0%)

1.3« (1.3 K)

1.337 (-S*)
1.3» ( ' )
1.353 ( • |

1.3» (5.4%)
1.391 (3.6*)

1.373 (1.3%)

1.333
2.OK 0.90%

1.344
0.33%

1.322
1.8%, 0.82%

1.010
0.80»

RESULTSAS

(P • $um Of «toml of P
238Pu/?

85.3« (0-33%)

88.09 (2.3%)

83.28 (2.9 %)

83.80 (0.5%)

85.28 (0.3%)

84.81 (O.B1 %)

08.41 C-7")

84.32 (0.13 %)

85.50 (1.4%)

65.10 (1.4%)

87.40 (-0.5%)
88.18 ( • )
88.28 ( • |

85.73 (3.0%)
84.38 (3.1 %)

84.73 (1.1 %)

85.42«
1.4% 0.34%

84.058
0.32%

85.132
0.008 K 0.032%

1.004
0.34%

ATOMJC RATIOS t»)

u 23», Pu 23». Pu 240. Pu
!<0Pu/P

28.84 (1.3%)

29.82 (8.3%)

28.73 (8.4 %)

28.13 (3.3X)

28.89 (0.3%)

27.41 (3.4 %)
29.71 (1.8%)

27.31 (0.32%)

2821 (2.8%)

28.7» (1.4%)

24.37 (-1.9%)
25.84 ( • )
29.82 ( • |

28.27 (7.0%)
27.38 (7.8%)

27.08 ,"3.0%)

28.498
3.3 % 0.87 %

28.888
0.84%

28.781
0.OM * 0.038%

0.8»
0.87«

241)

«'PU/P

8.474 (0.82«)

8.823 (1.8%)

8.871 (1.8%)

8.712 (2.8%)

8.784 (0.5%)

«500 (1.5%)
8.573 (028%)

8.824 (020%)

8.853 (1.8%)

8.770 (1.2%)

8.888 (- 1 %)
8.818 ( • )
8.770 ( '

8.833 (4.5%)
8.824 (4.8 %]

8.828 (1.2%)

8.738
2.0« 0.30»

8.73?
0.47«

6.789
0.25« 0.087%

0.888
0.51%

«'AHI/P

3.748 (0.87%)

3.708 (2.7%)

3.823 (2.8%)

3.888 (2.8«)

3.711 (0.9%)

3.72B (2.2%)
3.121 p.4%)

3.782 (0.30%)

3.874 (1.8%)

3.753 (12 %)

3.484 (-8%)
3.307 ( ' )
334» ( ' )

3.673 (42%)
3.784 (42%)

3.774 (1.3%)

3.708
3.1 « 0.7««

3.748
024%

3877
3.«« 1.3«

1.00»
1.7*

<J\

A : mithodl inlng mUnry IM X-ny ttguxt
B : 120.500 klV ragton inilyila (xocidum wnh UCRL-32138 Oi 33306 dlll
C : 120>900 IwV ngkm inilyilt proctdu'lt «n«i cO"lclkx> w(th CBNM Pu ntifincl Mmplii

D: 120-300 WV tiglon uwlyilt prociduil wtth othli dlll
(•: IKh vllul II 1IH muN foi thm miuurlminu)



TABLEAU 9 - Résultats pour l'échantillon n°2 (avec écran additionnel).

TABLE 9 - Results for sample n°2 (with additional absorber).

nulnktf

t

4

XD

12

13

17

•H

Mttho*

B

B

a

B

B

e

A

NumbffOt
ENpW IfMWI

Count
OmmWon

(mn)

stt

3

3

3

3

3 1 2.710*

3« SO

i.3102

3 »1.3 1C2

3.80

MCASUKIi

Count
mta

HTSET-W

Bourctto I Abtorbti

dttKtoc I typt
dMn» (cmj

0.1

3.»

0Ot

1.1

08

IWO

2.0

3.1

1.0

0.4

Cd
Cu
Pb

thtekntM
(mm)

CoWmMOi

2
OS
0.4

wMuddMonri
iMdabtorbtf :
0.3mm

(Cd
JPb

(Cd
(Pb

(cd
J Cu
|Pb

Cd
Cu
Pb

1.5
0.25

1.5
0.3

1.7
2.0
0.45

2.0
1

0.3

UncoWnxMd

UncoWnwMd

PbeoWnwkH
3.OM^ 1.1 cm
<rtl«nc«lo
d*t««1o! 02 cm

UncoWmMtd

Uncolllinitad

- OttW MldltkHUl MKMHlMl .

3 3 «10 4.2
_

LMdlmpoHlbl»;
Cd - 1.7 mm

Cd . 1.1 mm

UncolllmaMd

IKSULTS AS ATtRUC MTKM <%)

"•PU/P

0.0221 (4.1 «|

0.0234 (2.1 *)

O.O238 W.7*|

0.022 (-9Vt

00244 (11 *)

0.0183 (83*)

1 3 «

00230 (4«|

(P . WIRI Of ««M Of f
238Pu/?

N.30 (0.25%)

8B28 (02«)

86.32 (02 *)

80.12 1-5«)

88.87 (0.57«)

W. 12 (0.53 X)

8038
044« 053«

80.44 (0.10«)

u 23i. Pu 238. Pu 240, Pu

"«Pi,/?

10.14 (22«)

1027 (2.3«)

10.21 (0.1*)

0.44 1-1.5«)

10.S8 (4.7«)

10.41 (4.4«)

10 17
3 8 * 0.18 «

10.08 (0.7«)

241J
Ï4'PU/P

0.430 (0.88«)

0.431 (22«)

0.444 (22«)

0.421 (- 1 *)

0.451 (1.8«)

0.443 (0.88«)

0.4383
23« 084«

0.444 (0.8*)

"W

0280 (1.8*)

0281 (24«)

0257 (1.1 *)

0232 (-5%)

0234 (42«)

0280 (5.3*)

02552
7.4« 30*

0282 (0.7*)

A :mflnodiuilnginiMyll>iX4iyr*glon
B :120-SOO MV n«tanln«lyilipnx*duiMii«hUCN..S213Qoi 53508 dM»
I* : MCh «Mu* It *• KM* (oc Inn* mMturamintt)



TABLEAU 10 - Résultats pour l'échantillon n°6 (avec écran additionnel).

TABLE 10 - Results for sample n°6 (with additional absorber).

laacnatoiyaoda
nunttat

3

4

•PI

12

13

17

Mattnd

B

C

B

B

B

a

B

Numb* of

1

3

3

3

3

Court
duration

(mn)

1 « 3.9 103

3« 50

8310*

3 «8.3 10*

3>80

Mian VB(UH for rafufti from 7 -f px
Standard davtallortt on a ilngla rait

MEASUKEMENT SET-UP

Count I Souioafo I Ab*
rart I tfauctor I lypa

(KcV1) IdManca fern»

- IMd addMafial abaoibM •

2.1

57

009

1.3

2.3

10

3.0

3«

4.0

0.43

|?u
IPb

<tw

matnnt
(mm)

CoWmalor

1.«
1.0
0.5

Writ) additional
feadabaorbaf:

0.3mm

(Cd
JPb

(Cd
?Pb

JCd
JCu
JPb

JCd
JCU
(Pb

It SX, and on r

1.S
0.25

1.5
0.3

1.7
2.0
0.45

2.0
1.0
0.3

UncoWmalad

PbcoMlmator

distança to
dataclot0.17cm

UncoHrmatad

Uncorllmatad

238Pu/?

KESULTSAS

[P - «urn ot atomic* P
238PWP

ATOMIC RATIOS (X)

U 238, Pu 239. Pu 240, Pu

Z4°PU/P

241]
241Pu/? 241An,/?

0.972 (1.8«)

0983 (1.9«)

OMO (2.3«)

0.958 (1.4 «|

0.950 (-5X)

0.987 (5.3«)

1.023 P 3 X)

0.978
2.4« 0.91«

70.39 (2.1 X)

89.52 (2.4K)

88.28 (12«)

88.84 (Q.9H)

89.88 1-0.5«)

B9.B1 (2.5«)

87.80 (1.7«)

80.17
1.3« 0.49«

23.07 (4.OX)

23.9« (4.3«)

23.35 (2.9 K)

24.82 P.I %)

23.74 (- 1.5«)

24.13 (72«)

25.83 (5.1 X)

24.39
3.8« 1.4«

5.817 (1.4«)

9.918 1.8 X)

5.3*0 (22«)

3.3» (1.1 X)

9.444 (- 1 «|

5.391 p.» X)

5.548 (1.8«)

B.4BB
1.7« 0.84«

3477 P.8X)

3.967 p.8%)

3.1*3 (2.3«)

3.717 0.1 X)

3.7It (-5«)

4.059 (3.9«)

3.788 (4.0«)

3.988
3.3« 12«

•ottiir additional abaorbai -

•B A 3 3« 10 9.0 " Laad (mpoaalbla \
Cd • 1.7mm
kntaad
Cd - 1.1 mm

UncoHknatod 0.984 (12«) 88.71 (0.57«) 24.83 (1.4«) 5.473 (1.1 «) 3.924 (1.1X)

o\

A : matnoda utlng mainly Ih* X-ray n>gkm
B : 120-500 MV ragton analyllt praeadui» w«ri UCRL-52139 Oi H3500 data
C : 120-500 MV ngkm analyda pnmduni iflit callbnllon CBNM Pu nlaranc* umplM
0:120-900 MV ngfen analytli procadui* wtlh olhat data



TABLEAU 11 - Résultats pour l'échantillon n°7 (avec écran additionnel).

TABLE 11 - Results for sample n°7 (with additional absorber).

Ubonhxycod»
numbn
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i
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M»l

B

a

C

Numbnol

3D

1

Count
dutMfen

(mn)

3 » I * 10*

1 »13 Id3

M«an vilun fo* •
Mra-lpiclnynit

UEAIURCI
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r*«

Cc.',
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EHT(ET-UU

SOWCtIO
<M«cioi

dW«nc« (cm)

Mra
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Abu

IVP*

| Cd
/Cu
In

(M
?Cu

r

»fa*r

ItIlCkTWM
(mm)

2
O.S
0.4

1.6
1.0
O.S

Comnukx

uncoWrrwtad

uncoWintMd

138Pu/?

IjM (1.1 K)

1.332 (1.7«)

1.MS (2.0«)

1.322
1.K2

RESULTSA*

(P -lumoltiorniofF
238Pu/?

as.« (055%)

OMO (2.3 K)

9042 (2.5%)

W.4B
BS.13

ATOMICMTKMm

1U 23B. Pu 239, Pu 240. Pu
S*°Pu/P

28.40 (1.4 *)

24.4» (S.0«)

253? (5.3%)

ÏS.41

».7»

241]
Z41Pu/P

1.432 (O.flt «)

7.009 (1.6 «|

«681 (1.7«)

».773
8.763

"W

3.7*7 (1.0%)

3.101 (2.4%)

3.000 (2.»%)

3.134
3.*««

B : 120-500 MV ngtan «natyill pmcvluin with UCRL-3213* Ot 53509 du»
C : 120-500 k*V t»jtwi «ralylll ptocwlutn llllf comKtk» *«h CBNM Pu rafwMV» nmplM
(• : MCh wh» U Mi* nul toi ttHM mHluwnw)1il
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TABLEAU 13 - Résultats finals de l'exercice PIDIE exprimés sous forme de rapports atomiques 238Pu/P, 239Pu/P, 240PuXP, 2
241WP, où P représente le nombre total d'atomes de 238Pu, 23^Pu, 2/l0Pu, 241Pu.

TABLE 13 - Final results for the PIDIE exercise given as atomic ratios 238Pu/P, 239pu/P,
 2^0PuXP, 241PuXP, 24WP, where P is

the sum of atoms of ̂ 38Pu, *J9Pu, 240Pu, 241Pu.
n • numtMi ol illuHi
K 'InIInVtIuIOtItIuHt1Sx ulllivi sltndtid devitlion on t singli nsult. SJJ relilivi stindird deviation on mem
Mg • tvtltgl Ol ItW illttrvl uncttllmtilt on iiturls
lht IeHw "A" it tnnbulid to (hi methods using mlinly thi X i*y legion, foi Ihi method» using Ih1120 to 500 UiV legion, Iht letlei *B" is given whin iht UCFN.-32135 0133506 nucleli dut wtit usid. *C* when t couiction diiKitd fiom ItW CBNM Priot umptu MS tppHM. V whin othtt
prtton eoiliwoo pobtbiw»

Simple
itlio Pu/P

StmpHI
*MPu/P
*wPu/P
'"PU/P
*4lPu/P
*"Am/P

Simple Î
'̂ •pu/P
î3*Pu/P

*«Pu,P

*4lPu/P
M1Am/P

Simple 3
*MPu/P
>MPu/P
'«Pu/P
'*'Pu/P
*w
Sample 4
238Pu /P
"*Pu/P
"°Pu/P
M1Pu/P
M1Am/P

StmpltS
«•Pu/P
2MPu/P
!WPu/P
!<lPu/P
WIAm,P

Simples
««Pu/P
^Pu/P
*<0Pu/P
MIPu/P
!41Am,P

Simple?
238pu/p

«•PU/P
'«Pu/P
"Vu/P
M1Am/P

»s wtit ustd

MtSS sptcltomelry
!•suns |n 7)

» SxPM Sx(X)

OOtl t 36 15
93622 00069 00034
3 969 Oil (.043
01977 17 064
O 228' 32 13

O 0227 31 12
89463 0010 00039
10071 0068 0033
O 4428 O 92 O 20
O 2633 12 O 49

84635 0011 00041
14 128 0049 0018
U 9900 O 48 013
O 6?49 29 12

O IO96 12 045
'8?37 O017 OO065
19616 0048 0016

1 837 O 29 O i l
I3'3 20 083

01330 11 042
76 504 O 025 O 0096
21300 0070 0027
2063 027 010
1 746 27 Il

O 9695 O 65 O 25
66690 0016 00062
24703 0048 0018
5 438 O 29 Oi l
3 773 4 1 17

I 322 16 O 62
69132 0066 0032
28761 0094 0038
6 785 O 25 O 097
3677 36 15

FOI til iisults. unweighted meins
(n-16)

X SxIH) SxIK) MX|%)

OOIII 69 21 95
93873 021 0050 034
3919 34 084 24
01971 17 043 08
02204 44 11 22

00232 38 096 4 4
69552 028 0067 040
9 980 24 O 59 17
04431 15 038 067
02522 93 13 23

64 814 O 42 0 10 O 40
14148 29 063 20
09883 088 022 10
06062 32 079 22

O 1091 14 034 25
76289 051 013 056
19771 20 050 17

1 831 12 031 090
1 560 34 O 65 18

01321 16 040 23
76457 067 017 050
21349 24 060 17
2061 13 032 091
1735 33 064 19

09661 17 042 25
69070 10 026 11
24561 29 073 26
5 404 21 O 53 15
3880 33 082 29

1335 20 090 26
65 428 14 O 34 13
26496 39 067 32
6739 20 030 16
3 709 31 O 78 27

I

For III results, weignled
mtlns (n - 161

00108 14 55
93636 0022 034
3917 0023 24
O 1975 O 22 O 81
02237 024 22

00225 068 44
89431 0017 040
10051 034 1?
04413 022 067
O 2367 O 25 23

64 784 O 031 O 40
14133 023 20
09835 027 10
06130 021 22

01092 041 25
78J56 0089 056
19689 029 17

1631 032 080
1 375 O 25 18

01319 043 23
76397 0084 030
21353 033 17

2 064 O 27 O 91
1731 022 19

09716 021 29
68613 013 11
24 816 O 34 28

3415 023 15
3872 014 29

1344 033 26
64958 032 13
26689 064 32
6 735 O 47 16
3 746 O 24 27

mil IMuHt from X/1-ity speelromtuy

For type A methods (n - 3.
unweighted mitns)

T SX(«I SxI*) MxPK

00118 099 037 36
83801 0070 0040 0070
5993 10 060 075
01968 013 0075 032
02289 12 069 052

00229 34 20 21
69438 0070 0040 026
10073 064 037 033
04437 063 038 040
O 2613 2.2 13 044

64786 0040 0023 014
14170 028 013 052
09902 055 032 043
0617O 071 041 046

011O6 10 059 1?
78217 023 012 034
19840 071 041 052
1835 066 039 042
1S67 091 052 041

01336 097 056 12
78428 014 0081 016
21 368 O 45 O 26 O 53
2069 024 014 039
1 731 O 49 O 28 043

09747 021 012 064
86864 010 0096 032
24908 023 013 069
3439 033 019 033
3877 019 Oil 059

1342 062 047 070
84980 060 033 062
26913 13 073 074
8768 090 028 063
3742 073 042 067

ForlypeBmelhodi|n*B.
unwughlid meinsi

x" SxN SxI*) «xW

00110 103 34 62
93941 019 0063 035
9630 31 10 28
01963 19 062 080
O 2202 48 16 2 1

O 0230 41 14 49
69977 031 010 037
9938 27 092 1.7
04416 12 040 O 82
02319 60 2.0 22

84663 0.94 018 042
11103 33 11 23
09855 098 033 12
06052 37 12 20

0 1063 12 O 39 23
76372 063 O 21 046
19694 25 084 18

1 626 13 042 O 93
1 361 36 12 15

01314 17 057 21
76576 079 026 056
21233 28 094 19
2057 15 049 096
1732 35 U 16

09596 20 067 24
69 249 1 î O 40 It
24420 36 12 31

3 372 23 O 62 17
3662 32 11 24

1326 23 062 23
85343 16 053 13
26424 41 14 3.9
6699 24 079 17
3717 31 10 26

for lypt C melhods
(n - 2. unweighted mttns;

O 0101 3 3
83.800 0.85
3693 20
01876 080
O 2231 3 4

O 02323 3 3
69823 059
9810 IB
04410 075
02314 34

• _ _ — „

84703 030
14 265 19
08900 070
08015 40

01091 31
76 015 O 62
20050 2 1
I 628 O 60
1 359 35

01310 31
76045 055
21775 20
2048 082
I 723 34

09690 33
88210 13
24 420 28
3400 12
3848 36

1336 34
63 720 19
28183 38
6743 13
3888 41

FtMIv(U DmMhods
(n *2, unweighted mttns)

00113 7.1
83643 040
8141 31
02006 13
02066 40

00242 68
89910 034
10010 3.2
O 4314 14
02403 42

n IUHO ^ ̂
84749 099
14200 27
09965 14
09990 38

0 1102 45
78295 065
19735 22
1 651 IS
1 546 37

01336 43
78 370 O 70
21410 22
2062 13
1732 37

09790 31
66.703 1.8
24613 49
3496 28
3833 4.4

1332 33
83310 t8
28480 43
8847 28
3686 4«
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Rg. 1 - VIEW OF PIDIE SAMPLE
(Dimensions in mm)

020

Stainless steel plug

Stainless steel box

Pellet of plutonium oxide

Window 0.3 /0.5mm

S3
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Fig. 2 - THE 90 - TO 110 keV ENERGY REGION FROM PIDIE

PLUTONIUM SAMPLES

Be-Hp - fwhm: BOOeV at 122keV
Size: 3cc - Sensitivity: .09keV/channel
Absorbers: 1.7mm Cd + 2.0mm Cu

Counts per channel

_ SAMPLE 1 - 239Pu : 94% , 240Pu : 6% , "1Pu : 0.2°/«

- SAMPLED - 239Pu : 78% . 240Pu : 20%,241Pu : 1.8%

SAMPLE 7 - 239Pu : 65% , 240Pu : 27% ,241Pu : 6.8%
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Fig. 3 - THE 120 - TO 170 keV REGION FROM PIDIE

PLUTONIUM SAMPLES

SB-HP - fwtim: 60OeV at I22kev
Size: 3cc - Sensitivity: .QSkev/ctiannel
Absorbers: i.7mm Cd + 2.0mm Cu

Count's per channel
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SAMPLE 1 - 239Pu : 94% , "0Pu : 6% , 241Pu : 0.2%

SAMPLE 239Pu ; 78% . "0Pu : 20% ,"1Pu : 1.8%

SAMPLE 7 - 239Pu : 65% , "0Pu : 27% , "1Pu : 6.8%
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Rg. 4 - THE 200 - TO 450 KeV ENERGY REGION FROM PIDIE
PLUTONIUM SAMPLES

Ge-Hp - fwhm: eooev at I22kev
Size: 3cc - Sensitivity: .09kev/channel
Absorbers: 1.7mm Cd + 2.0mm Cu

Counts per channel (log)
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SAMPLE 1 - 239Pu : 94% . 240Pu : 6% , 241Pu ; 0.2%

SAMPLE 4 - 239Pu : 78% , 240Pu : 2O0Xo1
241Pu : 1.8%

SAMPLE 7 - 239Pu : 65% , 240Pu : 27% ,241Pu : 6.8%
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Fig. 5 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N°1
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Fig. 6 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N°2
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Fig. 7 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N°3
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Fig. 8 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N°4
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Fig. 9 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N0S
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Fig. 10 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N°6
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Fig. 11 - INDIVIDUAL RESULTS FROM GAMMA-RAY
SPECTROMETRY FOR SAMPLE N°7
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Fig. 12 - RELATIVE STANDARD DEVIATION ON A SINGLE RESULT OBTAINED
FROM ALL X/t-RAY SPECTROMETRY RESULTS VERSUS ATOMIC RATIOS
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Fig. 13- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N°1
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82

Fig. 14- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N°2
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AU results Results from methods of:
/ l r t o | ^

« Ol
Q. Q.
>> >.

aiPu/P(0/.]

a'Pu/P(%)

2WPu/P(%)

2MPu/P(%)

ÎMAm/P|%)

vi.uo

0.023

0.021

89.9

89.5

89.1

10.2

10.0

9.8

0.450

0.445

0.440

0.27

0.26

0.25

0.24

' I 'I ^ j

-

' J

" * I - <
I

-

t

-

•

: + M
_

T

•I

r j r i
5 %

I
ill1I

•

p
•|. 4

a»

•

1 1

I
0.2 %

I
2 %

I
2 %

• I

f i ii I
5 %

LEGEND:

P : sum of abundances of 238pu to 241pu

— : relative standard deviation for a single result
: average of the relative uncertainties on result

D.A results : results from destructive analysis techniques
N.D-A. results : results from non-destruciive analysis techniques (X/y-ray spectrometry)
Type A : methods using mainly the X-ray region
Type B : 12O - 5OO keV region analysis procedures with UCRL data
Type C : 12O - 5OO keV region analysis procedures after correction with CBNM

reference samples
Type D : I2O - 5OO kcV region analysis procedures using other data



83

Fig. 15- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N°3
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Fig. 16- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N°4

D.A. results N.C.A. results
' •• » ' -• •»

All results Results from methods of:

i i I

231PuW/.)

239PUfPl0/,)

2MPu/P(%)

2MPu/P{%)

0.114

0.110

0.106

78.5

78.0

20.4

20.0

19.6

2MAm/P{%)

1.84

1.80

1.60

1.55

2

S-
< a, ^

W CTt W
* -s o-

LEGErJD :

P : sum of abundances of 23aPu Io 241f>u
— : relative standard deviation for a singe result

: average of the relative uncertainties on result
D.A results : results from destructive analysis techniques
N.D.A. results : results from non-destructive analysis techniques (X/y-ray spectromelry)
Type A : methods using mainly the X-ray region
Type B : 12O - SOO keV region analysis procedures with UGlL data
Type C : 12O - SOO keV region analysis procedures after correction with CBNM

reference samples
Type D : 12O - SOO keV region analysis procedures using other data

I
2 %

I
0.2 %

I
2 %

I
2 e/o

I
2 °/.



85

Fig. 17- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N0S
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Fig. 18- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N°6
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Fig. 19- COMPARISON OF MEAN VALUES FOR SAMPLE N°7
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LEGEND :

P : sum of abundances of 238pu |O 241pu

— : relative standard deviation for a single result
: average of the relative uncertainties on result

D.A results : results from destructive analysis techniques
N.D.A. results : results from non-destraciive analysis techniques (X/y-ray spectrometry)
Type A : methods using mainly the X-ray region
Type B : 12O - SOO kcV region analysis procedures with UCRL data
Type C : 12O - SOO keV region analysis procedures after correction with CBNM

reference samples
Type D: KO- 5OO ke V region analysis procedures using other data
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Fig,20- COMPARISON OF X/t - RAY SPECTROMETRY

AND MASS - SPECTROMETRY RESULTS
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Fig. 21 - BIAS OF 241Am RESULTS; COMPARISON OF X/Y-RAY

SPECTROMETRY RESULTS AND D.A. RESULTS
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LEGEND - (*): sample number
- P: sum of abundances of a*Pu to 24Vu
-NDA: results from non-destructive analyses (x/Y-ray spectrometry)
- DA : results from destructive analyses
- All results NDA / DA ratio: ratio of unweighted means calculated for all
x/Y-ray spectrometry results to unweighted means calculated for DA results
-Type A results/DA ratio: ratio of unweighted means calculated for results
of type A methods to unweighted means calculated for DA results
- Type B results / DA ratio: ratio of unweighted means calculated for results
of type B methods to unweighted means calculated for DA results
- DA-,/O A.: ratio of results given by double spike technique to alpha-
counting results
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ANNEXE A - RESULTATS PIDIE D'ANALYSES DESTRUCTIVES

Les résultats individuels, valeurs moyennes et écarts-type sur une mesure et sur la

moyenne correspondants sont mentionnés dans les tableaux Al à A7.

Exception faite du 238pu> jes abondances de tous les isotopes du plutonium ont

été déterminées par spectrométrie de masse. Les laboratoires A, B (Bj, 62), C, D et E ont

dosé le 238pu e^ 1'241^m par comptages alpha ; la spectrométrie de masse a été

employée par le laboratoire E pour une seconde mesure du 238pu LC laboratoire F a

toujours fait appel à la spectrométrie de masse pour doser tous les isotopes du pluto-

nium et l'américium, en se reposant notamment sur la technique du double traceur.

APPENDIX A - PIDIE DESTRUCTIVE-ANALYSIS RESULTS

The individual results, mean values, and relative standard deviations of a single

result and of the mean are given in Tables Al to A7.

Except for 238pu tne abundances of all plutonium isotopes were determined by

mass spectrometry. Laboratories A, B (Bi, 82), C, D and E used alpha counting to
determine the 238pu an(j 241^m abundances; mass spectrometry was also used by labo-

ratory E for a second determination of 23Sp0- Laboratory F always used mass spectro-

metry, with a double-spike technique to measure the isotopic distributions of the pluto-

nium and the americium/plutonium ratios.



TABLEAU Al - Résultats obtenus par spectrométrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°l.

TABLE Al - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample n°l.

RATIOS

238pu/po

239pu/P

240Pu/P

241pu/p

241Am(")/P

242Pu/Pu(*"*)

INDIVIDUALRESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory D Laboratory E Laboratory F
meuurement B/1 measurement B/2

0.0106 0.01OB1 0.01OB0 0.011 0.011 0.0120 0.0110

93.824Q 93.814 93.817 93.819 93.837 93.816 93.829,

5.8667 5.974, 5.9697 5.974 5.958 5.977 5.962g

0.19B5 0.201 16 0.202B7 0.195 0.194 0.195 0.1971

0.2253 0.2292 0.226 0.224 0.243 0.2244

0.0350 0.034S3 0.0373B 0.033 0.032 0.032 0.0352

FINALRESULTS

Means

0.011O6

93.8223

5.96B9

0.197B6

0.2286

0.0342

Relative standard
deviations for a
single result (%)

3.8

C.0039

0.11

1.7

3.2

5.7

Relative standard
deviations on mean

(%)

1.5

0.0034

0.043

0.64

1.3

2.2

VD
IO

* Normalized to sum 238Pu to 2<* ' Pu inclusive and backdated to 68.01.01.

** Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

••• Normalized to sum 238Pu to 242Pu.



TABLEAU A2 - Résultats obtenus par spectrométrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°2.

TABLE A2 - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample n°2.

RATIOS

238PU/P(*)

239py/p

240Pu/P

24tPu/P

2«W)/P

242Pu/Pu("*)

INDIVIDUAL RESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory D Laboratory E Laboratory F
measurement B/1 measurement B/2

0.0226 0.022S6 0.022S6 0.022 0.022 0.024 0.0233

B9.4572 69.452 89.457 89.479 89.469 89.466 89.461 g

10.0763 10.081 10.077 10054 10.067 10.072 10.07I7

0.4439 0.4449e 0.4439g 0.444 0.442 0.438 0.4431

0.2647 0.2685 0.263 0.259 0.263 0.2616

0.0941 0.09377 0.097O5 0.093 0.069 0.0909 0.0948

FINALRESULTS

Means

0.02272

89.4632

10.0713

0.4428

0.2633

0.0932

Relative standard
deviations for a
single result (%)

3.1

0.010

0.068

0.52

1.2

2.8

Relative standard
deviations on mean

(%)

1.2

0.0039

0.033

0.20

0.49

1.1

VO

* Normalized to sum 2^8pu to 241Pu inclusive and backdated to 88.01.01.

" Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

*** Normalized to sum 238Pu to 242Pu.



TABLEAU A3 - Résultats obtenus par spectrométrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°3.

TABLE A3 - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample n°3.

RATIOS

23»Pu/P(*)

239pu/P

24°Pu/P

241pu/p

24W)/P

24W,

INDIVIDUAL RESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory O Laboratory E Laboratory F
measurement B/1 measurement B/2

0.0472 0.047S5 0.04746 0.047 0.048 0.047 0.0483

84.83O9 84.821 84.828 84.834 84.849 89.841 84.8389

14.1312 14.137 14.131 14.125 14.116 14.131 14.122g

0.9907 0.9944, 0.99329 0.994 0.987 0.9810 0.9899

0.6257 0.6200 0.607 0.621 0.660 0.6158

0.2354 0.236S7 0.23220 0.236 0.209 0.2315 0.2369

FINALRESULTS

Means

0.0475

84.8347

14.1277

0.9900

0.6249

0.2311

Relative standard
deviations for a
single result (%)

1.0

0.011

0.049

0.48

2.9

4.3

Relative standard
deviations on mean

0.40

0.0041

0.018

0.18

1.2

1.6

\D
*>

• Normalized to sum 238Pu to 241 Pu inclusive and backdated to 88.01.01.

•* Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

•** Normalized to sum 238Pu to 242Pu.



TABLEAU AA - Résultats obtenus par spectrométrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°4.

TABLE AA - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample n°A.

RATIOS

2»Pu/P(*)

239Pu/P

240pu/P

241Pu/P

24WV
2«2Pu/Pu(*")

INDIVIDUALRESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory D Laboratory E Laboratory F
mtMuremint B/1 me«urem»nt B/2

0.1093 0.1092B 0.109I0 0.109 0.106 0.112 0.1107

78.2218 76.218 78.234 78.247 78.251 78.251 78.2363

19.82B1 19.830 9.817 19.806 19.808 19.810 19.8160

1.84O8 1.6423 1.B398 1.838 1.833 1.827 1.836g

1.582 1.551 4 1.536 1.592 1.622 1.553,

0.5623 0.56288 0.56168 0.560 0.559 0.5539 0.5629

FINALRESULTS

Means

0.1096

78.2370

19.8164

1.836e

1.5727

0.5604

Relative standard
deviations for a
single result (%)

1.2

0.017

0.048

0.29

2.0

0.57

Relative standard
deviations on mean

(%)

0.45

0.0065

0.018

0.11

0.83

0.22

VO

Normalized to sum 238Pu to 241 Pu inclusive and backdated to 88.01.01.

Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

Normalized to sum 238Pu to 242Pu.



TABLEAU AS - Résultats obtenus par spectrométrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°5.

TABLE AS - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample N0S.

RATIOS

238pu/p(*)

239pu/P

2«Opu/P

241pu/P

2*lAm(")/P

2«2pu/Pu(*">

INDIVIDUAL RESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory O Laboratory E Laboratory F
measurement B/1 measurement B/2

0.1354 0.13210 0.132B1 0.132 0.132 0.1350 0.1322

76.4965 76.506 76.475 76.484 76.523 76.527 76.5125

21.299g 21.296 21.323 21.319 21.287 21.285 21.2927

2.066g 2.0663 2-069S 2-066 2.059 2.053 2.0626

1.709 1.7418 1.725 1.744 1.842 1.7288

0.6970 0.69532 0.6944B 0.694 0.693 0.6912 0.6914

FINAL RESULTS

Means

0.1330

76.SOS7

21.30O3

2.0633

1.7484

0.6938

Relative standard
deviations for a
single resuR (%)

1.1

0.025

0.070

0.27

2.7

0.30

Relative standard
deviations on mean

(%)

0.42

0.0096

0.027

0.10

1.1

0.11

VD
0\

Normalized to sum 238pu to 241 pu jnc|usjve and backdated to 88.01.01.

Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

Normalized to sum 238Pu to 242Pu.



TABLEAU A6 - Résultats obtenus par spectrométrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°6.

TABLE A6 - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample n°6.

RATIOS

-wft
239Pu/P

240pu/p

241pu/p

242Pu/Pu("*)

INDIVIDUAL RESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory D Laboratory E Laboratory F
measurement B/1 measurement B/2

0.9782 0.966S1 0.96933 0.958 0.974 0.968 0.9719

68.87O5 68.892 68.894 68.897 68.882 68.906 68.89O1

24.71O5 24.702 24.702 24.679 24.709 24.716 24.70O5

5.44O3 5.439, 5.43S6 5.466 5.435 5.411 5.437S

*a opo «a OTfi. . . . 1 «î«îR T Kn ^ fini"! 1 f\A7

3.5249 3.5180 3.5162 3.521 3.521 3.509 3.52O2

FINALRESULTS

Means

0.9695

68.89O2

24.7027

5.4378

3.7755

3.51 B6

Relative standard
deviations for a
single result (%)

0.65

0.016

0.048

0.29

4.1

0.14

Relative standard
deviations on mean

0.25

0.0062

0.018

0.11

1.7

0.054

VD
-4

* Normalized to sum 2^8pu to 241 Pu inclusive and backdated to 88.01.01.

** Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

*** Normalized to sum 238Pu to 242Pu.



TABLEAU A7 - Résultats obtenus par spectrometrie de masse pour l'échantillon PIDIE n°7.

TABLE A7 - Results obtained by mass spectrometry for PIDIE sample n°7.

RATIOS

238pu/P(*)

239Pu/P

240pu/p

2«1pu/P

2«lAm(")/P

2*2pu/Pu("*)

INDIVIDUALRESULTS

Laboratory A Laboratory B Laboratory C Laboratory D Laboratory E Laboratory F
measurement B/1 measurement B/2

1.3427 1.3186 1.3245 1.286 1.347 1.303 1.3313

65.09I4 65.090 65.091 65.238 65.112 65.176 65.1244

26.7BS7 26.806 26.802 26.729 26.783 26.780 26.78O8

6.7772 6.78S0 6.7822 6.747 6.758 6.741 6.7634

«a PTi 1 ** Tin 1 ^1W lfinft ^ IVY7 1 fifil .

4.6336 4.6411 4.6394 4.612 4.626 4.618 4.626g

FINAL RESULTS

Means

1.322

65.13I8

26.7Bl3

6.7648

3.6770

4.62B1

Relative standard
deviations for a
single result (%)

1.6

0.086

0.094

0.25

3.6

0.23

Relative standard
deviations on mean

(%)

0.62

0.032

0.036

0.097

1.5

0.087

ID
OC

* Normalized to sum 2^Pu to 241 Pu inclusive and backdated to 88.01.01.

** Backdated to 88.01.01 after decay correction including the production by 241 Pu.

••• Normalized to sum 238Pu to 242Pu.
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