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, REMARQUES PRELIMINAIRES 

Lors de sa réunion des 27, 28 et 29 septembre 1965 le Groupe 
do trovail pour la mesure des radionucléides a décidé de confier 
10 rédaction du rapport final de cette comparaison internationale 
<" plusieurs de ses membres: 

A.P. Baerg, N.R.C., Ottawa, a étudié l'influence des impuretés sur 
l'étolonnage du 54Mn, 

P.J. Campion, N.P.L., Teddingt"on, a examiné les résultats obtenus, 
en vue d'orriver à une estimation de la meilleure valeur de l'activité 
massique du 54Mn, 

13. Grinberg, C. E. N . S. , Saclay, a ragporté les expériences effectuées 
pour déceler la contamination par le 3 S, 

A. Spernol, B.C.M.N., Geel, a examiné l'exactitude et la reproductibilité 
des diverses méthodes utilisées, ainsi que les problèmes relatifs au rendement 
de fluoresc,,,nce du 54Cr. 

A partir de ces contributions individuelles, H.M. Weiss, P.I.B., 
Ilraunschweig, a composé le présent texte en langue allemande qui a été 
traduit" par les soins du Il.1. P. M. 
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ABsTRACT 

ln March 1965, the CENS distributed ampoules of a solution of 
54Mn to 18 national and international laboratories for an international 
comparison organized by the BIPM. The participants were free to apply 
the methods they preferred. sixteen laboratories reported 29 results on 
forms prepared by the BIPM. 

3 An occidental contamination of the distributed solution by about 2% 
of 55 gave rise to troubles and loss of accuracy in many of the measurements. 
However, it also initiated discussion on how to overcome this problem. 

The methods applied con be grouped into: X-ray measurements, 
coincidence measurements and the comparison of the y-emission rate 
of the contaminated solution with that of a pure 54Mn solution calibrated 
by 4'IT(X,A)-y measurements. 

The large spread in the results of the X-ray measurements of about 
13% is mainly due to diffjculties in the determination of the self- and 
foil-absorption and in the extrapolation to 100% efficiency. 

similarly, rather large deviations occurred also in the coincidence 
measurements. They are primarily causee! by the 35 5 contamination. 
ln addition, the often applied linear extrapolation to 100% efficiency 
seems to lead, in the case of a 54Mn solution contaminated by 2% of 35 5, 
1"0 activity values in excess by about 0.4%. 

ln the present case, the y-ray comparison with a pure solution 
can be considered as the most reliable procedure. The results of this 
group show a tol"al spread of about 2%. Consie!ering only those values 
based On a sl"andardization of the pure solution at a time close to the 
reference Hme, the spread falls even below 1 %. This leads to a "best" 
value of the specific activity of 

-1 -1 
884 s mg on April 1st, 1965, 0 h 00 UT. 

From this value and the mean specifie X-ray emission ral"e as 
obtained by the measurements of the first group, and together with 
PK ~ 0.900, a value of (Al K ~ 0.279 can be deduced for the 1< 
fluorescence yield of 54Cr. 
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1. INTRODUCTION 

Dans le cadre des comparaisons internationales de radionucléides 
or(]unisées par le Bureau International des Poids et Mesures, les mesures 
prévues pour l'année 1965 étaient les premières concernant un élément 
i) copl'ure d'électrons. Le 54Mn avait été choisi à cause de l'émission y 
,;imullanée à protiquement 100% d'intensité qui laissait prévoir un éta­
lonnoge relativemenl' sûr par 10 méthode des coincidences. On n'ovoit 
l'OS envisagé de problèmes spéciaux de préporation de sources ou autres. 
En oulre, choque parl'icipant pouvait choisir la ou les méthodes qui 
lui convenaient. 

le laboratoire de Mesure des Radioéléments du Centre d'Etudes 
Nucléaires de 50clay (C. E. N. 5.) s'était chargé de préparer et de dis­
Iribuer les ampoules de solution. Entre le 16 et le 26 mars 1965 il 0 
''Ilvoyé deux ampoules à chacun des 18 laborataires nationaux et inter­
llol·ionClux. Ces Clmpoules contenClient une solution de 54Mn d'une 
Clclivité d'environ 24 IA'C i g-l. LCl dClte de référence était le 1 el' avril 
1965, à 0 h 00 T. U . 

Peu de temps après le début des mesures, plusieurs laborCltoires 
(N . P. L., N. R. C., A. E. C . L.) onl' observé une contClmination sensible 
de 10 solution distribuée, due à un émetteur ~ pur à faible énergie 
(probablemenl 35 5) de l'ordre de 2%. Dans sa circulaire du 14 avril 1965, 
le B .1. P. M. informa les autres participants de cet accident et proposa 
de continuer quand même les mesures et d'appliquer, le cas échéant, 
les correcl'ions appropriées. Sans tarder, une étude soigneuse fut entreprise 
petr le laboratoire distributeur (C. E. N. 5., voir section suivante), et 
confirma qu'il s'agissait de 355; un taux de contamination d'environ 2% 
fui dél'erminé. 

1. 2 .1.~vesligct!J.?ns ~fectué~..E..~~~' N . S,.:_~~-.!.~ nat~~..!.-.I_~_!:9..~ 

de contamination 

La solul'ion de 54Mn distribuée pour cette comparaison avait été 
préparée par dilul'ion d'une solution mère fournie par la Nuclear Science 
ond Engineering Corporation, Pittsburgh, U. S. A. Le 54Mn ovait été 
obtenu par bombordemenl' neutronique d'un échantillon de 54Fe enrichi 
'" 97, 4 Sic. , par la réoction 54Fe (n, p)54Mn. La pureté radiochimique était 
n'HOnl'ie par le fournisseur à 99,5% au moment de la livroison. 
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Avant la dilution et la mise en ampoules, le C. E. N. S. examina 
la pureté de la solution mère par des mesures par coincidences X-y. 
Cette méthode est insensible aux rayons ~; mais le mode de production 
rendait une contamination par un émetteur ~ pur extrêmement peu 
probable. Les seules impuretés qu'on pouvait raisonnablement attendre 
étaient le 59Fe, dont la présence toutefois n'a pu être décelée, ainsi 
que le 55Fe dont la teneur était sûrement inférieure à 0,8%. 

Après la distribution des ampoules, lorsque plusieurs participants 
eurent signalé une contamination ~ sensible, le C. E. N. S. procéda à 
des déterminations qualitatives et quantitatives de celle-ci. 

1.2. 1. 5.t..':'9.<:".9l:'..aJ.i..!CI.!.!.v~_d~J9.~5?~.<:'.~i.::'9.1J.<:.n....: Tout d'abord, 
le C. E. N. S. prépara des sources à partir de la solution distribuée, ainsi 
que d'une solul'ion de 54Mn plus ancienne, stockée au même laboratoire 
et d'origine différente. Les spectres d'électrons de ces sources furent 
enregistrés à l'aide d'un détecteur à ionction au silicium (barrière de 
surface, épaisseur maximale 1,5 mm},et sous des conditions géométriques 
identiques. Le spectre obtenu avec la solution distribuée pour la compa­
raison (fig. 1) a montré dans le domaine d'énergie au-dessous de 200 keV 
une intensité plus forte que dans le cas de la solution ancienne (fig. 2). 
La différence des deux spectres normal isés sur le fond Compton représentait 
un spectre ~ continu d'énergie maximale entre 150 et 200 keV. Pour 
confirmer la supposition que cette différence était due à un rayonnement ~ 
mou, un deuxième spectre relatif à la solution de la comparaison fut 
enregistré après avoir interposé un absorbeur de 20 mg cm-2 entre la 
source et le détecteur. Le spectre ainsi obtenu était conforme à celui 
de la solution ancienne. Ceci a montré clairement que la solution de 54Mn 
distribuée était contaminée par un émetteur~. 

Comme la mise en ampoules de cette solution datait déià de 
novembre 1964, il s'agissait donc d'une contamination par un radionucléide 
à période relativement longue. En tenant compte en outre de l'énergie 
maximale déterminée expérimentalement, les seuls corps possibles étaient 
donc, selon toute vraisemblance, le 14C et le 35 5. L'hypothèse ,,14C" 
ne semblait pas pouvoir être retenue pour des raisons chimiques (solution 

. acide) et en raison de l'activité massique considérable (~100\A-Ci g-I). 

Pour prouver qu'il s'agissait vraiment de 35 5, le contenu d'une 
ampoule a été attaqué par de l'acide phosphorique et de l'acide iodhydrique, 
pour que le soufre éventuellement présent se transforme par réduction en 
5H 2 qui a été recueilli dans de l'ammoniaque. Après concentration préala­
ble On a préparé une source qui montrait clairement la présence d'un 
rayonnement ~ d'énergie maximale d'environ 165 keV (fig. 3). On avait 
donc la preuve qu'il s'agissait d'une contamination par le 35 5. 
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1.2.2. DéI"ermination 'lYantitative de la contamination. Trois 
procôdûs i ndél;~-;,d;nt;-';-~t -é té arr f;q\;i~ 6 -ce t;;- ff;;ï-: -- - - --

0) On a préparé deux séries de sources sur films minces dorés, 
l'une à partir de 10 solution de la comparaison, l'autre à partir de l'ancienne 
solulion supposée pure. Dans un compteur propori"ionnel à géométrie de 4"[\, 
i"t circulol'ion de méthane sous pression atmosphérique, on a mesuré le 
loux de comptage massique en util isant une seule moitié du compteur 
oiin d'éliminer les électrons Auger. Dans ces conditions, la différence 
enlre les deux solutions se manifeste particulièrement bien, à cause de 
10 foible efficacité aux rayons X K . Compte tenu de l'auto-absorption 
01 de l'absorption par le supsort, le taux de contamination par le 35 5 
n 61é évnlué ici à 1,6% du 4Mn. 

b) Pour le deuxième procédé de mesure trois séries de sources ont 
616 préporées: une série à partir d'une solution étalonnée de 35 5, et une 
s6rio à parl"ir de chacune des deux solut"ions de 54Mn utilisées pour les 
Illo:;ures décritos dans le paragraphe précédent. Les sources déposées sur 
dos filins minces aluminés furent ensuite recouvertes de films semblables 
servrml cI'absorbeurs. Les mesures se faisaient dans un compteur propor­
lionnel rempli d'un mélange argon-méthane (9: 1) sous une pression de 
70 N crn- 2 . Le niveau de discrimination était placé à 10 keV, de façon 
ô 6viler le compt'age des photons X K . De ces mesures résultait un taux 
do conl'arninai"ion cie 1,74%. 

) U '", d' . . dl' '" 1 t' 35 5 f c ne trolSleme etermlnatlon e actlvlte re a Ive en ut 

oblenue en analysant le spectre d'électrons de la solul"ion de la comfa­
rn;son à l'aide de la méthode des moindres carrés. Ici l'activité du 55 
["li" ropporl" à celle du 54 Mn doit de 1,8%. 

l.o moyenne de ces trois mesures indépendantes donne pour la 
solulion de !)4Mn distribuée un taux de contamination par le 35 5 de 1,7% 
(lU 15 Clvril 1965, ou d'environ l,8°l à la date de référence (1 er avril 1965). 

Ce taux d'irnpurel"és a él"é confirmé par la mojoril"é des participants. 
Les diH6re."li"es voleurs obtenues sont contenues dans le tableau IV (pour 
les erreurs systématiques de l 'impureté ~ dues à l'analyse linéaire des 
mosures par coïncidences, voir section 2.3.). Les contaminations observées, 
dues à d'aul"res radionucléides, étaient plus pel"ites de plus d'un ordre de 
urnndeur (voir 2.1.1.). 

3' Aucune expl ication sur l'origine de cette contamination par le 
"'5 n'Cl pu êlTe trouvée. D'après les renseignements obtenus auprès du 
producteur, le 54Fe enrichi avait été exposé durant 5 mois à un flux de 
neulrons d'un débit de fluence de 2,5 x 10 14 s- l cm-2 pour des neutrons 
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14 -1 -2 
thermiques, et de 2 x 10 s cm pour des neutrons rapides. A port 
l'enrichissement de la cible, aucune séparation chimique n'a été effectuée. 
Les seules impuretés signalées par le producteur, et seulement en quantités 
minimes, étaient des métaux alcalins, terres rares, Ni, Cr et V. 

2. ANALYSE DES RESULTATS 

Quinze laboratoires avaient soumis leurs résultats à la dote du 
10 juillet 1965. Les informations principales contenues dans les formulaires 
et circulaires sont rassemblés dans un rapport du B.I.P.M. du 2 août 1965 (1). 
Par la suite, un seizième laboratoire a transmis trois résultats, tandis que 
plusieurs autres appliquaient des corrections aux leurs. Le tableau 1 
montre la liste des laboratoires ayant communiqué leurs résultats au 
Bureau 1 nternal"Ïona 1. 

Lors d'une "table ronde" organisée à Vienne le 15 octobre 1966 
par l'A.i.E.A. et le B.I.P.M., la comparaison a été soumise à un examen 
critique par C.E. Granados (J.E.N.) (2). Les deux trovaux mentionnés 
ont été largement utilisés pour rédiger le présent rapport. 

2.1.1. Considérations générales. Les comparaisons de résultats et 
de méthodes d~-m~s;,rëpo;;ré~;Iü"e;.I~~ fiabilité, et la combinaison de 
valeurs obtenues par différentes expériences pour déterminer un résultat 
final considéré comme "le meilleur", sont souvent effectuées en physique 
et sont des procédés très importants. Sans eux on serait en présence d'une 
multitude de systèmes de grondeurs physiques fondamentales au lieu 
d'un seul. D'autre part, ces analyses sont toujours basées sur des idées 
de nature statistique; mais l 'hypothèse fondamentale de toute théorie 
statistique, notamment le caractère aléatoire de tous les effets en jeu, 
n'est jamais rempli entièrement, en pratique. Voilà pourquoi une évalua­
tion "statistique"des résultats expérimentaux doit être effectuée avec le 
plus grand soin, et doit se baser sur toutes les informations disponibles . 

. Dans la plupart des cos cela veut dire qu'une discussion approfondie 
des erreurs systématiques et statistiques doit être complétée par des 
hypothèses intelligentes et des preuves indirectes provenant de sources 
aussi nombreuses que possible (3). 

Choque discussion critique des erreurs est liée en premier lieu à 
la condition que "toute indication de la fiabilité d'un résultat soit 
accompagnée d'informations suffisantes pour permettre une interprétation 
dél'aillée"(4). En outre, il est indispensable (el' obligatoire dons une 
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expérience bien conçue) de réserver le temps suffisant et une attention 
porliculière à une recherche d'erreurs systématiques qui, le plus souvent, 
sonl les causes d'incertitude les plus importantes (5). Enfin, une expé­
rience comparative entre plusi",urs labaratoires devrait être projetée 
do manière qu'une analyse factorielle des paramètres les plus importants 
01 une détermination de leurs contributions relatives aux variances 
carrespondantes (6, 7,8) soient possibles, et que l'influence de ces 
paramètres soit aussi aléatoire que possible (9). 

Comme la plupart de ces conditions ne sont pas remplies dans 
le Cas présent, il n'est possible d'effec'tuer ni une analyse factorielle 
"Ore, ni une analyse simple basée sur les résultats fournis par les parti­
cipanl's. Ces données sont en général incomplètes et calculées en utilisant 
dos critères très différents. L'information souhaitée peut être recueillie 
lHlÎquement en appliquant quelques corrections aux résultats obtenus, 
01 en introduisant de nouvelles erreurs calculées selon des critères 
unifiés. Prendre de telles mesures après que les expériences sont 
I<Hlninées soulève un grand nombre de problèmes d'ordre philosophique, 
lechnique et psychologique (10); on risque de tirer des conclusions 
erronnées (11). 

Les résultats des divers participants contenaient des facteurs de 
décroissance basés parfois sur des valeurs très différentes de la péri'52e . 
Ln lableau suivant rassemble les mesures récentes de la période du Mn. 

315,5,":O,7j 

303 + 1 j 

312,~,":O,6j 

312,I~O,3j 

~)12,4.~ 0,3 

312, 11 0,6 j 

312,21 0,9 j 

E.I. Wyatt et al., Nuc!. Sc. Eng . .!...!., 74 (1961) 

W.H. Martin, D.M. Clare, Nucl. Sc. Eng . .!..'!., 461 
(1964 ) 

J.S. Merritt, J.G.V. Taylor, Communication au BIPM, 
(1965) 

S.C. Anspach, L.M. Cavallo, S.B. Garfinkel, 
J.M.R. Hutchinson, C.N. Smith, NBS Misc. Publ. 
260-9 (1965) 

R. Vaninbroukx, G. Grosse, Int. J.Appl. Rad. 
Isotopes..!.Z, 41 (1966) 

K. F. Walz,Wiss. Abh., PTB ~ (1), 43 (1966) 

F. Lagoutine et al., Standardization of Radionuclides, 
Proc. Symp. IAEA, p. 603, Wien 1967. 
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En accord avec les deux rapports antérieurs (1 et 2), tous les 
résultats obtenus ont été ramenés à la date du 1er avril 1965 en adoptant 
une période de (313 + 3) jours, bien que la valeur la plus probable 
semble se situer maintenant entre 312,0 et 312,5 jours. 

En ce qui concerne le rendement de fluorescence K, /À)K ' et 
la probabilité de capture K, PK ' les résultats dépendant de ces 
constantes ont été ajustés à la base des valeurs indiquées dans le 
chapitre 2.4.: w

K 
= 0,280 2: 0,003 et PK = 0,900 2: 0,005. 

Les impuretés contenues dans la solution distribuée ont été 
chiffrées à: 

(1,82: 0, 18)% de 35S (voir 1.2.1. et tableau IV) 

0,09% 

0,07% 

de 46Sc (0,08%.AECL, O,09°/ç BCMN,~O, 1% IKO) 

de 55 Fe (0,1% AECL et 0,04% AAEC). 

2.1.2. Précision et exactitude des méthodes et des résultats. 
La fi obi 1 i té (so;:~ïé Id ,-;:,;:;; -;;~'ï;; ':;r-;;e~':;;'é;;;':; ëi \,;:;;;'é ih;;de-~pé':[ menta 1 e 
peut être caractérisée de manières différentes; en pratique, l'indication 
de l'exactitude et de la précision (12 à 17) semble convenir le mieux. 
On entend par exactitude une mesure de l'écart possible entre la valeur 
mesurée et la valeur vraie, mais le plus souvent inconnue, tandis que 
précision se rapporte à l'accord de plusieurs résultats entre eux, ou à la 
reproductibilité des valeurs d'une série de mesures. En fin de compte, 
l'exactitude est la seule grandeur qui naus intéresse; toutefois, sans 
connaître la précision, on ne peut pas l'évaluer raisannablement. L'exac­
titude est fonction des erreurs systématiques et des erreurs aléatoires, 
mais la précision - dans des conditions expérimentales bien définies -
ne dépend que des erreurs aléatoires. Les erreurs dites personnelles, 
rencontrées souvent dans la littérature, appartiennent en partie à l'une 
et à l'autre classes d'èrreurs. Le procédé souvent employé de deviner 
la fiabilité de résultats expérimentaux est insoutenable et insensé (18). 

Toutes les indications de précision sont basées sur l'écart-type ou 
l'écart-type de la moyenne' .11 convient de distinguer entre la précision 
d'une méthode (ainsi que la "précision" d'une seule mesure), et celle 
d'une série de mesures selon la même méthode. L'écart-type (d'une mesure 

isolée) 5 = [( L (Xi - -;.)2 )/(n -1)] 1/2 est l'écart moyen entre 

un résultat individuel Xi et la moyenne x i il ne dépend pas du nombre 
n de mesures et, par conséquent, caractérise la précision de la méthode 

* réf. (19) 
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('IIVi'd_JUÔe, L 'écart-j·ype de la moyenne 

)( 

, 
... - _2 J1/2 
(2:(x

i
-x) )/n(n-1) 

c";l IJne mesure de la preCISion de la moyenne d'une série de mesures 

'('1'(:1/'0" et peut être diminué en augmentant le nombre de mesures. 
Mui" il est peu ul'ile d'essayer d'augmenter la précision dès que les 
,,,r,,,.IIS systématiques sont prépondérantes. On en trouvera facilement 
,In" nxoll1plos dans cette comparaison. Il faut insister sur le fait qu'il 
t'st irnpossible de parler de précision sans ambiguité si le caractère des 
r6pôtitions effectuées n'est pas indiqué (20); ce détail apparemment 
silnplü est souvent· négl igé. 

Lu description numérique de l'exactitude d'une méthode ou d'un 
l(oscdt"t de mesure est un processus assez arbitraire, parce qu'il comprend 
tJl'''''jue touiours des effets non stal'istiques. Comme il n'est pas passible 
d" donner sans ambiguité une définition générale de l'exactitude, dans 
lu pluport des cas pratiques peu importe la définition utilisée, pourvu 
qu'"II" convienne au but de l'investigation (21). Mais il estd'une importance 
,upitnle que le procédé choisi sait décrit en détail, de manière à permettre 
de. "uivre les calculs pas à pas et de les appliquer à n'importe quelle 
",(dhode au mesure. La plupart des procédés élaborés proposés dans la 
littôroture pour déterminer les différentes sartes d'erreurs systématiques 
nt le" exactitudes (22 - 24) s'appliquent seulement à des expériences de 
corClctère assez aléatoire. Dans d'autres cas, et dans celui de la présente 
comporoison, seuls les procédés les plus simples de détermination de 
l 'oxoctitude sant iustifiés. Taus ces procédés doivent se baser sur des 
6tude" opprofondies des erreurs systématiques. La seule manière d'attaquer 
'n ,Hoblème crucial de la déterminotion des erreurs systématiques consiste 
,', étudier l'influence de chaque paramètre dont dépend le résultat final, 
l,,,; effets parasites et les conditions ambiontes (25, 26) "en utilisant 
de·" ''l'poreils différents pour les méthodes individuelles, en effectuant 
d"" rnesUres de manière spéciale au en les combinant de façon particulière, 
nn comparant des méthodes et des instruments très variés, etc." (5). 
Ain,,;, les différentes erreurs (individuelles) peuvent être estimées à 
portir des détails de ces expériences supplémentaires et être utilisées 
pour chiffrer l'exactitude du résultat final. Cependant, dans le cas présent, 
nous ne connaissons que peu de détails des expériences entreprises par 
les porticipants dans le but d'évaluer les erreurs systématiques. C'est 
pourquoi an peut seulement faire des estimations très généralisées qui 
cellClct6risent surtout les méthodes et non les différents laboratoires. 

!'"rmi les méthodes possibles de calculer l'exactitude, les suivantes 
"ont porticulièrement simples et ont l'avantage de s'adapter au problème posé: 
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a) On essaie d'appliquer toutes les corrections et on considère 
les erreurs qui subsistent'" i comme réparties statistiquement. On peut 
alors combiner les erreurs particulières suivant la loi de la propagation 
des erreurs pour obtenir une incertitude totale que nous appellerons 

a] = /'2.. '" ~. Les ~i sont les erreurs sur les différentes corrections; 

pour la détermination de l'exactitude d'une mesure (mais non d'une 
méthode) on peut y inclure l'écart-type de la moyenne. Si l'exactitude 
calculée a] est à peu près égale à l'écart-type mesuré, ce procédé est 
partiellement justifié . Cependant, comme il ya toujours des sources 
d'erreurs qui risquent de passer inaperçues, ce procédé donne parfois 
une exactitude trop élevée. 

b) Le deuxième procédé consiste à prendre la somme algébrique 
de toutes les erreurs systématiques et du triple de l'écart-type de la 
moyenne (pour des résultats de séries de mesures). Cette somme 
O

2 
= 3 s + 2: '" i peut être considérée comme l'inexactitude maximale 

ou "erreur 3(f''', tandis que a] correspond à une "erreur l(f'''. 
Evidemment, la meilleure solution du problème consisterait à subdiviser 
toutes les erreurs (à la base d'une étude très complète) en erreurs aléatoires 
et systématiques, et à les traiter de façon appropriée. Toutefois ce 
procédé ne s'applique de manière satisfaisante que dans quelques cas 
très rares. 

c) Dans le cas où des considérations raisonnables permettent 
d'obtenir une meilleure valeur de la grandeur recherchée, l'exactitude 
d'un résultat ou d'une méthode peut être déduite par comparaison avec 
cette meilleure valeur que nous désignerons par 0

3
, Dans un tel cas 

on peut obtenir des valeurs objectives (quoique non nécessairement 
correctes) des erreurs systématiques en calculant, par exemple, l'écart 
moyen entre les résultats des différentes méthodes et leur moyenne 
générale pondérée, et en y ajoutant le triple de l'écart-type de la 
moyenne. La valeur ainsi obtenue est une mesure unique de l'exactitude 
de la comparaison entière. 

Aucun de ces trois procédés ne prétend à la perfection. Mais 
il n'est pas sage de prendre une attitude dogmatique en ce qui concerne 
les erreurs, tant que la détermination et la description des erreurs sont 
connues et que le procédé choisi est adapté au but envisagé. 

2.1.3. DescriEtion des méthodes de mesure. Les méthodes de 
mesure qui ontéïéütiÏisi~sp;:;rlëspârtT';ïp';-nt5éië cette comparaison 
se divisent en trois groupes principaux: 
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fi) 1II''';ure du l'aux d'émission de photons X
K 

' 

b) Inesure relative du rayonnement y, 

c) m,";ure par coincidences du rayonnement y avec les photons X 1< 
el les électrons Auger, ou avec les photons X

K 
seuls. 

Les différents procédés à ! 'intérieur de chaque groupe se ressemblent 
sl.dîisamment pour que nous puissions limiter la comparaison de la fiabilité 
dn" résultats à ces trois groupes principaux. Les détails expérimenl'aux 
des mesures, les résultats et les corrections appliquées, les erreurs et 
voleurs relatives à leur fiabilité ou sûreté sont consignés dans les tableaux 
Il Ô IV. Toutes les considérations suivantes sont basées sur ces données. 

a) .0~2.u..!:<:..~':'...r:..a.l'~r:.~.r:!l.::r:.t_X_. Ces mesures ont été effecl'uées 
(1 l'aide de compteurs proportionnels à géométrie de 41T , ou d'un angle 
wlide petit et bien défini. Le compteur était rempli d'un mélange 
orgon-méthane. On faisait varier la pression du mélange ou la teneur 
en orgon. Comme le rendement de fluorescence WK et la probabilité PK 
de capl'ure K entrent pleinemenl' dans les calculs de l'activité, et 
I"dsque ces grandeurs sont encore assez mal connues, les résultats de 
ce groupe (tableau Il) sont peu certains et à peine comparables avec 
ceux des autres groupes. Dans de tels cas, où des méthodes de mesure 
de 10 même grandeur ont des exactitudes très différentes, il n'est pas 
indiqué de combiner leurs résultats. Mais c'est une situation typique 
qui permet de tirer des valeurs numériques pour des paramètres mal connus 
des méthodes moins exactes en les comparant avec les méthodes d'exac­
lilude plus élevée. Cela signifie, dans le cas présent, que les mesures 
de rayons X devraient être uHI isées en premier 1 ieu pour déterminer 
les valeurs numériques de (c.,)K PK) ou de (.) K' Mais les conditions 
optimales pour de telles déterminations ne sont pas idenHques à celles 
de l'étalonnage d'une solution. En particulier, on aurait besoin de sources 
i:. auto-absorption minimale qui demandent des méthodes de préparation 
non quantitatives comme le dépôt électrolytique ou l'évaporation sous 
vide (27). En outre, puisque l'exactitude et la précision finales ne 
dépendent que de peu de sources d'erreurs, il faudrait se servir de 
plusieurs méthodes dépendant de paramètres différents (28, 29). Toutefo is, 
une détermination de W K dans le cadre de cette comparaison n'était pas 
prévue. En d'autres termes, les participants n'ont pas tiré parti de la 
possibilité de faire une telle détermination. Aussi les résultats de ce 
groupe ne seront-ils pas discutés en détail. Ils sont résumés dans les 
lableaux Il et IV. Les conclusions concernant le rendement de fluorescence 
sont contenues dans la section 2.4. 
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b) .0!l~u.!:':..s_d.:!.!.:!.~o...!:.'2':..r12..e...!:.U:- Les mesures de ce groupe ont été 
effectuées avec des compteurs à scintillation de cristaux de Nol étalonnés, 
ou avec des chambres d'ionisation 4'ITy. Ces dernières permettent de 
mesurer des intensités plus élevées et, par conséquent, d'améliorer la 
statistique et de réduire le temps de mesure. Par contre, les spectromètres 
à cristal de Nal ont l'avantage de fournir des tests simultanés sur les 
impuretés y. La reproductibilité pour une même source est, dans des 
conditions expérimentales bien choisies, meilleure que 0,01% (30, 31) 
pour les deux méthodes. La préparation des sources ne demande pas de 
techniques spéciales. Les ampoules de solution ont l'inconvénient que 
leurs dimensions géométriques varient légèrement d'un spécimen à l'autre. 
Mais le contenu en solution peut· être déterminé plus exactement que 
dans les sources déposées sur films minces. Dans les deux cas il est 
possible d'atteindre, dans des conditions favorables, des exactitudes 
de 0,1%. Deux procédés différents d'étalonnage des détecteurs ont 
été utilisés: la comparaison avec une solution pure de 54Mn étalonnée 
par la méthode de coincidences 41T(X,A)-y et l'établissement d'une 
relation entre l'efficacité et l'énergie y en se servant d'un grand nombre 
de radionucléides étalonnés par la méthode 4'ïT~-y. Le dernier procédé 
inclut le premier et, par conséquent, est plus exact. 

Les mesures du rayonnement y ont l'avantage, spécialement dans 
la présente comparaison, d'être peu sensibles aux autres rayonnements. 
Il est rappelé que ces mesures ne demandent pas touiours un équipement 
spécial; elles sont également possibles avec un ensemble 4'lT~-y conven­
tionnel, pourvu que les résultats obtenus par la méthode des coincidences 
soient utilisés pour l'étalonnage du compteur à scintillation. Bien que cette 
méthode soit très simple et ne demande que très peu de temps, elle n'a été 
appliquée que par un seul laboratoire. Elle aurait sans doute permis de 
découvrir la contamination de la solution distribuée dès les premières 
mesures. 

c) .0!l~u.!:':..s_P.9!:..~':..5_r12..é..!~oj~~<!..e_~oJ~cJ<!..e_!1.s:~. La plupart des labo­
ratoires se servaient d'une ou de plusieurs méthodes de caincidences de 
natures différentes. Comme l'efficacité à la détection de capture K 
était partout considérablement plus petite que l'unité, ces différentes 
méthodes peuvent être traitées comme une seule. Le procédé utilisé le 
plus fréquemment est décrit dans ce qui suit comme la "technique normale"; 
les variantes de cette technique sont décrites dans le tableau IV. 

Les sources ont été préparées en déposant une goutte de 15 à 60 mg 
de solut-ion originale ou diluée sur un support de film mince (5 à 15f4g cm-2) 
de VYNS recouvert de part et d'autre d'une couche d'or de 10 à 20p..g cm-2 . 
En aioutant des agents mouillants on obt-enait des dépôts plus uniformes. 
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LM ,OIHees étaient inl'roduites dans un compteur proportionnel du type 
"pillbox" à circulation d'un mélange argon-méthane dans le rapport 9 
:;ous pression atmosphérique. L'efficacité de détection des photons X 
01 des éledrons Auger était de 30 à 50%, Les rayons y ont été détecfés 
1'01 dtl' cristaux de Nol de 50 à 100 mm de diamètre et de 50 à 75 mm 
dt) hauteur. Le mouvement propre y était au-dessous de 1%. La résolution 
du compleur (X, A) était de 20 à 30%, celle du compteur y de 8 à 12%. 
L" comptage dans le canal (X, A) étaÎ1' intégral avec un seuil de détection 
,",Ire 1 et 3 keV ou à 0, l "eV, tandis que le canal y n'enregistrait que 
1"" photons au voisinage de 835 keV. Les temps morts de chacun des deux 
(:(HlOUX se plaçaient entre 2 et l0!A-s; le l'emps de résolution des coincidences 
"Iull plus court. La formule utilisée pour calculer l'activité était celle 
due li Compion (32). La correction relative à la contamination por le 35 5 
Cl élé déterminée par une méthode d'extrapolation. Celle-ci demandait 
une variation de l'efficacité EX A obtenue soit par superpositian 
,le {,willes obsorbantes ou en utifisant des sources différentes par varÎatio(1 
du seuil de détection, soit par variation du mélange gazeux (en ce qui 
concerne les erreurs systémotiques introduites par l'extrapolation linéaire, 
voir section 2,3.). L'erreur introduite pOl' 10 présence du 355, et qui 
semble prédominante, ne permet pos d'établir une corrélation entre les 
d"vi"l'ions de cette "technique normale" et les résultats obl"enus, Il faut 
donc considérer toutes ces techniques individuelles comme également 
(!)(Cletes (dans 10 limite d'environ 0,5%). 

Pour obtenir plus d'information sur les causes les plus probobles 
dos oberrations de certains résultats, les valeurs (corrigées) de l'activité 
",,,ssique ainsi que leurs écarts-types ont été portés dans des diagrammes 
sôparés, en foncHon de tous les paramèl-res qui pourraient influencer 
de telles mesures, comme par exemple: numéro d'ampoule, dilution 
(oui ou non), valeur maximale de Sx A ' valeur minimale de E. X A ' 
dispersion de é X ' toux de contaminbtion (35 5) déterminé, diamèfre 
des anodes du compteur proportionnel, épaisseur de la couche conductrice 
du support de source, mosse moyenne de la goutt-e déposée, méthode 
uillisée pour déterminer cette masse (extrapolation ou méthode du 
pycnomètre), etc. Plusieurs de ces diagrammes sont reproduits dans 
1 Cl s fi g u re s 6 à 12. 

2,1.4. Précision et exactitude des méthodes de mesure utilisées. 
La ré pa rti tion d; 1t=éqG"e-;:'Z;d";s-ré;-;:' It;:; ~~;:;;;; ;;;;:;-n; q~éS- ((ï9~5)";;;7;;;t~;-
que les valeurs ne sont pas distribuées normalement ou, du moins, que 
leur nombre ne suffit pas pour dél"erminer la fonction de répartiHon. 
Par conséquent, on peut appliquer les règles établies dans le parag. 2.1.2. 
pour discuter leur précision et leur exactitude. Dans ce but on attribue 
(lUX erreurs de base relatives aux différentes méthodes de nouvelles valeurs 
unifiées (indiquées entre parenthèses dans les tableaux Il à IV). 
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Le principe fondamental qui a déterminé cette attribution est l'hypothèse 
d'une incertitude relative, uniforme pour tous les laboratoires, c'est-à-dire 
la proportionnalité entre correction et erreur. Le but était d'arriver à 
des valeurs représentatives pour les méthodes appliquées dans des conditions 
"moyennes". Ces nouvelles erreurs sont combinées d'après les méthodes 
indiquées dans le paragraphe 2.1.2., pour arriver finalement à une incer­
titude totale d'une seule mesure et des différentes méthodes. Pour la 
détermina1'ion de l'exactitude des méthodes nous employons d'abord tous 
les résultats expérimentaux, puis seulement un certain nombre d'entre eux 
sélectionnés d'après le critère de Chauvenet, mais aussi et surtout d'après 
le bon sens. Ainsi nous avons retenu dans les mesures de rayons X deux 
résultats dont l'écart-type était inférieur à celui des deux autres de plus 
d'un ordre de grandeur. Qucmt aux mesures par coincidences, trois valeurs 
ont été écartées parce qu'elles n'étaient pas corrigées pour l'impureté 
en 35 5, et il a paru difficile d'aiouter une correction appropriée. 
Le tableau IV donne séparément pour les trois groupes principaux de 
méthodes de mesure les valeurs moyennes de l'activité massique, de la 
précision et de l'exactitude déterminée d'après les trois procédés décrits 
plus haul' (al' a

2 
et a

3
), et permet de les comparer. Il ressort de ce 

tableau que la précision des mesures de rayons X est nettement inférieure 
à celle des deux autres méthodes, surtout si l'on tient compte de tous les 
résultats communiqués. Cependant, dans les deux cas où les sources princi­
pales d'erreurs ont été étudiées avec beaucoup de soin, il était possible 
d'arriver à une précision de 0,6%. Les valeurs numériques donnant 
l'exactitude de ces mesures sélectionnées pour les rayons X étaient 
respectivement al = 3,5% et a

2 
= 9,3%. Une comparaison avec l'écart­

type de 0,6% montre que quelques-unes des erreurs systématiques ont été 
probablement sUI'esl'imées. Cependant l'ordre de grandeur para!'t iuste. 
Le résultat montre qu'il ne faut pas employer de mesures de rayons X pour 
déterminer des activités si l'on a d'autres méthodes à sa disposition. 
La précision de beaucoup la meilleure (aussi bien pour un seul laboratoire 
que pour plusieurs) a été trouvée dans le groupe 5 des mesures y sélec­
tionnées. Quoique l'écart-type extrêmement bas de 0,04% entre ces 5 
mesures puisse être dû au hasard, l'ordre de grandeur est sans doute iuste. 
L'exacHtude pour ce groupe est évaluée à 0,4% pour la somme quadratique 
et à 1,1% pour la somme linéaire des erreurs. Ce résultat est en accord 
avec le caractère 1(1' et 31T de ces deux valeurs et avec l'écart-type 
expérimenl'oi. 

La précision de la méthode des coincidences, mise en évidence par 
j'écarl',-type moyen dans un laboratoire, n'est que de 0,5%. Ce mauvais 
résultat, peu attendu, esl' sans doute dû à la présence de 35 5. Les résultats 
des laboratoires qui ont appliqué la méthode des coincidences à des 
solutions puresde 54 Mn ne montrent qu'un écart-type de 0,1 à 0,2%. 
Les valeurs d'exactitude (al et a 2), déterminées pour la solution contaminée 
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clins; que pour la solutîon pure de 54 Mn , sont en accord avec le caractère 
l cr el 3cr, et aussi avec l'écart-type expérimental. Cependant, 
l'ex<lctHude pour la solution pure de 54Mn (al = 0,45%, 02 = 1,5%) 
osl un peu inférîeure aux valeurs correspondantes pour la méthode')'. 
Celo pourrait s'expliquer par le nombre réduit de paramètres employés 
dons cette méthode. 

Les exactitudes pour les valeurs moyennes des trois groupes de 
rnO,Jures se prêtent à une estimal'ion d'une "valeur optimale" pour l'activité 
r(J(,ssique. On peut partir des simples moyennes arithmétiques 881,0, 
8133,6 et 886,2 s- l rng- 1, parce que l'introduction de poids ne change 
norrnalement pas beaucoup les résultats pour les valeurs moyennes. En 
nppliquanl' des poids proportionnels à l'inverse des carrés des écarts-types 
(if ) ou des exactitudes (al et O

2
), on obtient comme meilleures valeurs 884,2, 

x _ 1 ._ 1 
U134,3 et 884, ° s mg ,selon la méthode envisagée. Ce bon accord 
montre que les méthodes de calcul employées méritent notre confiance. 
C:ornme la méthode statisl"lque donne des résult-al-s un peu plus cohérents 
que les deux autres, la valeur 884,3 s- l mg- 1 a été choisie comme la 
"rlloilleure" estimation pour l'activité spécifique de la solution de 54Mn 
ropportée au 1 el' avril 1965, à ° h 00 T. U. Bie n que cette va 1 eur so i t 
ernployée dans ce qui suit, il n'est pas exclu que la valeur vraie se situe 
plus bas de 0,1 ou 0,2%, car dans la plupart des cas aucune correction 
n'a été appliquée pour I-enir compte des impuretés en 46S c et 55Fe. 
Los valeurs 0

3 
dans le tableau V donnent les écarts moyens des résultats 

dos ITOis groupes de mesures par rapport à cette "meilleure" estimation. 
Por conséquent, celle-ci représente la troisième des possibilités mentionnées 
en 2.1.2. pour indiquer l'exactitude. 

Cornme ce résultat le montre, l'évaluation a pu être faite d'une 
manière conséquente et utile, bien que les résultats disponibles fussent 
"ssez incomplets. Ceci est valable surtout en ce qui concerne la comparaison 
des exactitudes des différentes méthodes et des résultats. Les rapports 
des exadiludes pour les différents groupes de mesures sont pratiquement 
indépendant-s des méthodes de calcul appliquées, ce qui montre que pour 
oHeindre le but envisagé ici toutes les méthodes peuvenl-être considérées 
comme utilisables. Une des raisons de ce bon accord est l'attribution 
de nouvelles valeurs unrformes pour les erreurs. Il nous semble que cette 
méthode s'impose dans la majorité des cas, Car les erreurs rapportées 
par les différents laboratoires sont souvent difficiles à comparer. En parti­
culier, on observe souvent que les laboratoires ayant soigneusement 
étudié l'influence possible d'un effet donnent des erreurs relativement 
orandes, tandis que les autres ont tendance à leur attribuer peu d'importance. 
Il est évident que l'emploi direct de telles valeurs dans une discussion 
sur l 'exac IÎtude nous mènera it à des cone 1 usions complètement fausses. 
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Les deux points essentiels dans la discussion de comparaisons sont 
d'une part l'analyse des méthodes de mesures et des techniques spéciales 
à l'égard de leur certitude et exactitude, et d'autre part l'estimation 
de la valeur la plus probable à attribuer à la quantité envisagée. Les 
deux points sont étroitement liés. Ainsi, l'étude faite dans la section 
précédente nous a déjà conduits à l'estimation d'une valeur probable 
pour l'activité massique de la solution de 54 Mn (884,3 s-l mg- 1). 
L'analyse qui va suivre se base sur des hypothèses un peu différentes 
et sera, pour cette raison, traitée séparément. 

Un examen préliminaire nous montre que pour tous les résultats 
(à l'exception d'un seul cas), la somme linéaire des erreurs systématiques 
estimées dépasse nettement l'erreur statistique. Par ailleurs, l'incertitude 
introduite par l'impureté est en général l'erreur systématique la plus 
importante (des exceptions seront mentionnées plus tard). Par conséquent, 
pour déterminer une "meilleure" valeur pour l'activité massique du 54Mn 
il est avantageux de ne prendre en considération que les résultats 
déterminés par des méthodes qui ne demandent qu'une correction faible 
ou nulle pour l'impureté. Une correction est dite "faible" quand l'effet 
sur la valeur finale est plus petit d'un ordre de grandeur que l'impureté 
(~ 2%). L'erreur sur une telle correction peut être considérée comme 
Irès petite. 

Ces critères sont valables surtout pour des mesures y effectuées 
par rapport à une solution de 54Mn calibrée d'une manière absolue 
à l'aide d'un spectromètre à scintillations ou d'une chambre d'ionisation. 
En raison de variations possibles dans la calibration du détecteur inter­
médiaire, on s'est contenté de choisir les mesures pour lesquelles la cal i­
bration avait été effectuée dans le mois précédant la date de référence 
de la comparaison. Un des laboratoires (A.E.C.L.) avait effectué des 
mesures y avec un spectromètre à scintillations, ainsi qu'avec une chambre 
d'ionisation 4'ITy. Les deux mesures se basant sur la même calibration 
absolue d'une solution pure de 54Mn, leur inclusion donnerait trop de 
poids à cette calibration dans l'analyse qui va suivre. Il fallait donc 
éliminer l'une des deux valeurs, ou employer leur valeur moyenne. Heureu­
sement, les deux résultats, ainsi que leurs erreurs, sont pratiquement 
identiques, ce qui rendait le choix peu significatif. En ce qui concerne 
la détermination de l'erreur systématique, nous avons adopté la valeur 
moyenne, bien que cela soit un peu arbitraire. Parmi les 29 résultats 
disponibles, 6 ont été choisis de cette manière pour servir à l'estimation 
de la "meilleure"valeur. Le tableau VI donne un résumé des valeurs 
choisies, de leurs erreurs s_ (écart-type de la valeur moyenne) et 
des erreurs systématiques t0101es. Les valeurs des mesures de 1'1. M. M. 
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d"""""Jonl un commentaire. La méthode appl iquée par ce laboratoire, 
qui (:()n,;!"le à déterminer le taux d'émission X dans un compteur 4'11 
,'VI'" dlff6renl's remplissages de gaz, a l'avantage d'éliminer toute 
Influonco do la contamination; mais pour arriver à des valeurs absolues 
du lu,,)( de désintégration, il faul' admettre des valeurs pour IN K et PK' 
I.e. rAraJ!lol donné par 1'1. M. M. (903 s-1 mg- 1) est basé sur les valeurs 
("I( 0,250 et PK = 0,917. Avec les valeurs préférenl'ielles de 

")1< 0,290 et PK = 0,900 (voir section 2.4.), on obtient une activité 

r",,(l(dque de 825 s- l mg- 1, valeur appliquée dans l'analyse suivante. 
l 'IncIHIiI"de des deux paramètres CI) Kel PK a été prise en considération 
t"n ',joulonl "ux erreurs systématiques èles contributions supplémentaires 
;In 1,5')(,. 01 de 0,27%, respectivement. L'erreur systématique totale de 
,;l''.Iqu,, me"ure se compose au moins de 4, et même dans la plupart des cas 
do (, (HreUrS individuelles 6. .. Puisqu'il n'y a pas de raison valable pour 
'l'''' co', erreurs individuelles 'ne saient pas distribuées au hasard, il paraît, 
,,,,1"'01 -, pOUIVU que tous les 6.. d'un laboratoire aient été estimés pour 
l"" rnfi",es limites de confiance -' de faire la somme de ces erreurs d'une 

''l'lIdt,,,, 1 inéaire, L .6 i ' ou quadratique, f~~ ~ . Les deux valeurs 

pour l'erreur systématique totale qui en découlent sont indiquées dans 
lu 1,,],leou VI. 

Nous nous trouvons alors en face du vieux problème qui consiste 
tJ combiner des erreurs statistiques et systématiques. Admettons que tous 
1"", IL de l'ous les laboratoires aient été estimés pour une limite de 
")JJ!i,,:,ce correspondant à 99%, par exemple. On peut alors - sans être 
I""ble ". former une erreur totale "a" pour les mesures x d'une des 
lllonÎ6r(1S suivanj·es: 

A + 
l 2: ,6. a = s- 3 x , 

+ 
l ff~~ a = s- 3 x 

B 

c a = 
p,---1 2:-2 

S'X + (3 4 i ) 

D a = js~ + G /2 .6~)~ 
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En négligeant les erreurs systématiques, on peut encore former, bien 
que ce soit plutôt d'un intérêt académique: 

E: a = s_ . 
x 

= 
Avec les données du tableau VIon a déterminé la valeur moyenne pondérée x 
des six mesures choisies, ainsi que les erreurs dites intérieures et extérieures 
et leurs rapports. Ces erreurs, exprimées en pourcentage, sont définies par: 

- erreur intérieure : 

- erreur extérieure 

avec n = nombre de mesures. Les valeurs numériques se trouvent dans 
le tableau VII. 

Si les valeurs individuelles x. font partie d'une population normale, 
ainsi que les a. , on peut montrer q'ue le rapport des erreurs intérieures 
et extérieures ci une espérance mal'hématique de l, avec un écart-type de 

1/ 12"(n""':-f) , Pour aucune de ces combinaisons ce rapport ne dépasse 
le double de l'écart-type correspondant à n = 6. En outre, le petit 
nombre de résultats ne nous permet pas de donner la préférence à l'une 
des méthodes proposées. Les valeurs moyennes pondérées x sont identiques 
èl 0, 1 % près. 

Le résultat de 1'1. M. M. diffère de 6,7% des autres; le calcul a 
été refait en négligeant cette valeur. Le tableau VIII en montre le résultat. 
Les valeurs sont également cohérentes, mais de nouveau aucune des 
méthodes n'est nettement supérieure aux autres. Dans ce cas (n = 5) 
on s'attend à un rapport al/a

E 
= 1,00 ~ 0,35. 

Dans les considérotions précédentes on a supposé une limite de 
confiance de 99% pour les erreurs systématiques. Par conséquent, elles 
ont été divisées por 3 avant de les combiner avec l'erreur statistique. 
Cette hypothèse parart assez arbitraire; c'est pourquoi on a répété les 
calculs (avec les 6 mesures) sans le facteur 1/3; les résultats sont rassemblés 
dans le tableau IX. Tandis qu'avant le rapport des erreurs était très proche 
de 1, il s'en écarte maintenant sensiblement. D'autre part, le rapport' 
est plus proche de l'unilé pour d'autres méthodes de combinaison. 
Les résultats pour la valeur moyenne totale ne diffèrent de nouveau que 
très peu les uns des autres. 



19 

En conclusion, Il convient de reconnaître qu'aucune des combi­
n(,j,ons n'apparaft comme nettement supérieure aux autres - tout en 
suppo",,,ü qu'il existe une possibilité de combiner les erreurs statistiques 
,'li r.y,lIérnotiques. La plupart des méthodes envisagées donnent des résultats 
cohérenls; il en résulte qu'on peut attribuer une certaine confiance aux 
v(,!ours moyennes totales qui en découlent. Une estimation prudente 
.!'''\l'() (;om~e ,"meilleur" résultat pour l'~ctiv~té ~assique de la, s~lution 
d" .. 4Mn distribuée la valeur (884 + 3) s l mg 1 a la date de reference., 
"fi l'orreur correspond à une 1 imite de confiance de presque 100%. 
Co rd,ultat est en accord avec la valeur estimée dans le chapitre précédent 
liVnC d'oulTes hypothèses. 

La méthode la plus utilisée dans cette comparaison est la mesure 
dn.; coincidences entre les rayons X et les électrons Auger d'une part, 
,d 10 IClyonnement y d'autre part. Environ 50% des résultats ont été déter­
IIIin6s OU moyen de mesures de coincidences 4ir(X,A)-y. Pour une solution 
,.1" ~j'IMn cette mél·hode donne les valeurs les plus précises. Cependant, 
.;1 1" ,;olution est contaminée par un émetteur ~ pur - comme c'est le cas -
1 .. détermination exacte de la teneur en 54Mn demande des informations 
~"uppI6rnen1·aires . 

Pour une solution contaminée, la relation entre les taux N X A' 
N y f l'-lC et le toux de décroissance No - on suppose toutes ces v~leurs 
d('ièJ corrigées pour le mouvement propre, le temps mort et les coincidences 
lorluiles -, à condition que le canal y soit ajusté sur la raie photoélectrique 
do U:15 keV, est donnée par: 

E(X A) + 
, y 

(jV(iC 

E:(X,A>y = sensibilité du compteur (X,A) pour les y, 

ES = sensibilité pour l'émetteur ~ (35 5), 

r = part relative (variable en temps) de la contamination. 

D(l nombreux laboratoires participant à la comparaison ont employé cette 
6ql1uHon (ou une équation dérivée) pour déterminer le taux de décrois­
,(HlCO N par variation de E.

X 
A = Ne IN . En supposant que 

o . 1 Y 
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E (X, A) et r E. S restent constants quand eX, A varie, la quantité 

N
X 

AN /N
C 

en fonction de N /N
C 

donne une ligne droite avec 
,y, y 

une pente No (E'.(X,A)y + l'eS)' et une ordonnée égale à No (1 + ré: S) 

pour N
y

/ N
C 

= 1. Si Ë(X, A) est connu par d'autres mesures, ces deux 

don~ées permenent de détermiXer No, de même que réS' 

Malheureusement, tout changement expérimental de Ny/N
C 

influence en même temps t(X,A) et é S ' Il en résulte que les quantités 

recherchées No et r ne peuvent ypas être tirées directement d'une 
représenl'ation graphique, même pour une dépendance linéaire. Une 
extrapolation limitée au-delà du domaine accessible de Ny/NC peut 
être iustifiée, mais pour déterminer les vraies valeurs de No et de l' 

il foui' une information supplémenl'aire indiquant la dépendance des 
quantités E(X,A) et ES de la valeur de Ny/N C ' Cependant, ces 

fonctions sont difrlciles à déterminer, et il est même possible qu'elles 
ne soient pas rigoureusement les mêmes pour toutes les sources. 

Une considéral"ian qualitative sur les méthodes permettant de faire 
varier Ny/N C nous amène à la conclusion '!tune analyse linéaire conduit 
touiours, dans le cas de la contamination du 4Mn par du 35 5, à une erreur 
positive pour No' La grandeur de cette erreur peut être estimée en 
supposant les résultats obtenus par l'analyse linéaire aux mesures y, 
qui se basent d'une manière indirecte sur des mesures par caincidences 
de salutions pures de 54Mn. On trouve ainsi que la valeur moyenne formée 
à partir de 9 mesures par coincidences de la solution contaminée dépasse 
la valeur moyenne de 8 mesures y de 0,4% environ. Deux laborataires 
(N . R. C. et P. T . B.) ont employé 1 es deux mé thodes (mesures par coi ncidences 
avec analyse linéaire et comparaison y) en même temps, et dans les deux 
Cas les résull'ats des mesures de coincidences étaient plus élevés de 0,45%. 
Une conclusion analogue découle de l'information apportée par l'A.E.C.L. 

Aussi r, comme N , ne se déterminent-ils pas exactement par 
o 

ce procédé. Comme conséquence de la contamination, l'extrapolation 
linéaire sur N y / NC = l a donné une valeur qui dépasse de 2% environ 
le taux cie décroissance déterminé au moyen de mesures t. Mais cet 
excédent ne doit pas correspondre aU contenu relatif de 35S, car cela 
supposerait que eS varie linéairement avec éX,A et que E(X,A) 

reste constant. Il en résulte que des procédés plus directs, comme c~ux 
qui on)' été employés par exemple par l'A.A.E.C., le C.E.N.S. et 
l'A.I.LA., s'y prêtent mieux. 



21 

l'Cil conséquent, les seules méthodes pour une détermination exacte 
do COnlrHHJ on 54Mn d'une solution contaminée, à part des comparaisons y 
\lve,' lino solulion pure de 54Mn dont nous avons parlé, sont les mesures 
l'''' coincidences X·_y. Car avec ces méthodes on n'absorbe pas seulement 
Inh 61ûclrons Auger, mais aussi tous les ~ de la contamination, à condil'ion 
<j'Ii' l 'influonce du rayonnement de freinage et la sensibilité y du compteur X 
liili",;"" 1 (.hre prises en considération d'une manière satisfaisante. 

54 
'J.4. I!ondernent de fluorescence K du Cr 

Une connaissance exacte du rendement de fluorescence C.)K ' 
('.nd·i',··dire la probabilité de l'émissio'n d'un quantum XK s'il existe 
'ii' "l,ou" dons la couche K, est une condition préalable pour toute 
fiâlnll,,;,,nlion d'activité par mesure du taux d'émission X. Cette méthode 
"hl ''l'pliquée surtout aux émetl'eurs à capture K pure, mais par ailleurs 
,dln 1"(";"'1\10 de l'intérêt pour bien d'autres études portant sur la conversion 
"" l'olfel photoélectrique, etc. Aussi existe-t-il déià beaucoup de 
1""I,divo" pour déterminer cette quantité (33 - 35). Cependant, il y a 
'1"';\'1'''''' nnnées encore, l'exactitude atteinte ne dépassait guère 20% 
h ',"'·.n dû 1" f"ible énergie du rayonnement. Cette situation peu satisfaisante, 
"l'id qu,. l'espoir d'être capable de mesurer des effets secondaires, laissent 
p'iiv'oi, que lout perfectionnement de la méthode de mesure du rendement 
,In Il,,,,ro:;cence serait" très intéressont. On ourait pu inclure la détermination 
dl' 'nllo voleur pour le 54Cr dans le programme de la présente comparaison, 
l'il! "x'''nplo. Il semble que le 54Mn nous offre la meilleure possibilité 
<', I,,(,·,onl pour une mesure précise de cette quantité, car le schéma de 
,jédnltlu,nlion permet une détermination exacte de l'activité, et l'énergie 
,J,,,, 'l'hmlo X I< se prête pour des mesures très précises du taux d'émission XI< 
d'ilp'ii'; difFC,rentes méthodes. D'autres méthodes souvent employées 
l''''JI l,iI·:;U'er ü) 1< sont moins exactes. En voici quelques-unes: excitation 
.In rlo,,)!,,:;cel1ce dans le gaz d'un compteur proporf'ionnel par irradiation 
nvh."", (:l6 ·"·41), excitation de fluorescence dans des feuilles minces 
(.11 Il!;), comparaison des intensités des élect-rons de conversion et des 
.:d,,, 1(1'11:; Auge, (46 - 50), comparaison des intensités des rayons X et 
.1"" 610elrol1s Auger (37, 40, 41,51 - 54), et des méthodes de coincidences 
(',f, (, 1). Seulement dans les domaines de Z où le rendement de fluores­
een,"Ci, ",,1 Irès bas ou très haut, une de ces méthodes peut êt-re plus exacte 
'p'" 1" "((,,,ure du taux d'émission X K avec une déterminaf'ion de l'octivité 
.HI 'noynn du rayonnement y du 54Mn. 

Au cours des dernières années, i 'exactitude des mesures de 
"'lido",onl de fluorescence a été omél iorée d'un ordre de grandeur. Les 
pi '"'' i or,. ,65ultol"s exacts de Taylor et Merritt (61), pratiquement passés 
te",!"",;u:; pendant longtemps, furent suivis par un certoin nombre d'autres 
lH ud .. , " (62 ... (7). Les dernières, et les plus poussées (66, 67), ont réussi 
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à atteindre une r.récision de quelques pour mille pour le rendement de 
fluorescence du 54Cr. Une voleur moyenne des dernières mesures donne 
comme "meilleur" résultat pour le 54Cr : CV K '" 0,280. Les résultats de 
cette comparaison sont en bon accord avec ce nombre. La valeur moyenne 
du taux d'émission massique X K de la solution distribuée est 222 s-1 mg-l, 
valeur valable pour le groupe choisi du tableau V, ainsi que pour toutes 
les mesures X. Avec la voleur moyenne pour l'activité massique de 
884,3 s- l mg- 1 et une probabilité PK '" 0,900 pour la capture K, on déduit 
un rendement de fluorescence K de 0,279. 

3. RESUME ET CONCLUSIONS 

La comparaison de solutions de 54 Mn de 1965 était prévue comme 
la première mesure d'un émeHeur à capture K. A la suite de la contami­
nation par 2% environ de 3 5 S - découverte malheureusement trop tard -, 
cette entreprise finissait, sans intention originale, par devenir une 
comparaison de solutions considérablement détériorées. Bien que cette 
mauvaise fortune soit très regrettable, et ait parfois rendu assez difficiles 
les mesures, il est néanmoins vrai que cette situation nous a aussi permis 
d'arriver à de nouveaux résultats intéressants. 

Seize laboratoires nationaux et internationaux ont pris part à la 
comparaison et ont communiqué 29 résultats déterminés selon différentes 
méthodes. La dispersion totale, calculée à l'aide d'une période de 
313 jours etdesmeilleuresvaleurs des paramètres c.>K et p connues 
actuellement, est de 13%. Les deux valeurs extrêmes sont ~ues à des 
mesures de taux d'émission X K . Cela nous montre que ce procédé comporte 
d'autres difficultés, outre l'incertitude pour Co) K et PK' Les principales 
sources d'erreurs résident dans l'estimation de l'auto-absorption et de 
l'absorption par le support, de même que dans l'extrapolation pour une 
efficacité de 100% du compteur X K . S'il existe d'autres méthodes plus 
précises, comme dans le cas du 54Mn, on devrait en tirer parti. 

La dispersion maximale des mesures par coincidences était de 
10,6%. En éliminant les trois valeurs qui s'écartent le plus des autres, 
on obtient pour les 13 mesures qui restent une dispersion de 3,8%. 
Ce résultat, très mauvais pour une mesure par coincidences, est dO 
surtout à la contamination par le 35 5 . Puis~ue eX A est considérablement 
au-dessous de l'unité, la correction constitue un moffiple du pourcentage 
de l'impureté. On peut montrer, en outre, que la méthode de l'analyse 
linéaire, qui a été souvent appliquée aux mesures par coincidences en 
foisant varier E.X A donne une valeur trop élevée pour No' Dans notre 
cas (2% environ dé 35 5), cette erreur systématique est évaluée à 0,4%. 
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Ur", corrocllon plus exacte demande une connaissance de l'influence 

dc' [;,; ,;tH eX,A' 

L" moilleure méthode en ce qui concerne la précision et l'exactitude 
",,,\,j,I,) t),Ir" la m"sure relative du taux d'émission y comparé àune solution 
1""" df' o,4Mn calibrée par des mesures par coincidences 4'1\(X,A)-y. 
Il ,,,1 6C!olomenl possible d'employer la relation empirique entre E. el' Ey 
du dl''1,o,llif expérimental, ou de combiner ces deux méthodes, en lonfirmant 
10 """ur" nbsolue de la solution pure de 54Mn avec d'autres radionucléides. 
i'uh'qujj les mesures y relatives se font couramment avec une précision 
df.1 0,1% pour le rapport des activités, le résultat de ce groupe est à peu 
1"(\' ,mocl6risHque pOUl' la précision et l'exactitude qu'on pourrait attendre 
dun, IlIH\ comparaison de solutions puresde 54Mn. Si l'on ne prend en 
iOI\!ddÔlUlion que les mesures qui se basent sur un étalonnage effectué 
r, l ',rldo d'une solution pure de 54Mn, on obtient une dispersion moximale 
du ?'ii., r;~ se limitant, en plus, aux Cas où l'éI'alonnage de la solution 
1""(' ..J ü 0' 0 Mn était relativement récent, la dispersion l'ombe au-dessous 
01" 1%, Ce résull'at est en bon accord avec celui d'autres comparaisons 
d'6111(dlours 0-y, On peut en déduire que la valeur la plus probable pour 
l'u'llvilô r"assique de la solution de 54Mn distribuée aux laboratoires 

-1 -1 
884 s mg ,le 1.4.1965, à 0 h 00 T.U. 

Le foil que ce sont précisément les mesures y qui donnent les résultats 
l"" l'lu" oxocl's est contraire à l'opinion toujours très répandue selon laquelle 
'''1'1 m61hodc absolue est supérieure à une mesure relative. Par contre, 
d,,,," bien des cas, comme le nôtre, avec une contamina Hon ou un fort 
iOIlIl'I1l! d'enITai'neur, la mesure relative des y donne de meilleurs résultats. 
Il I,,,,,il souhaitable,dans chaque laboratoire qui s'occupe de l'étalonnage 
,In !udionucléides, d'avoir un disposiHf, stable dans le temps, permettant 
dn ""''''',Her des rayons y dont l'efficacité a été déterminée pour un domaine 
.1''';'''''010 aussi large que possible. Un tel appareil offrirait plusieurs 
"vllllI09"" simultanément. Il permetl'rait, par exemple, de comparer 
!"" I(,'\ullo!s ovec ceux d'anciennes mesures absolues, et on éviterait 
il" b,,,,,)!' un résultat sur une seule mesure - peut-êt-re incorrecte. On 
!Hl!!,!,dl également contrôler facilement avec beaucoup de précision des 
dllullons de solutions radioactives, etc. Un autre aspect pratique est la 
IliI'I,JlciI6 des opérations, qui permet d'effectuer des mesures très précises 
"il I)()[) de temps, après un seul étalonnage. 

[) 'une manière générale, on peut Hrer de cetl'e comparaison la 
"",cluslon qu'il faut apporter plus de soin à l'étude de la présence éven­
lt.!Cille; d'impuretés dans les substances étalons. 11 a été mis en évidence 
'1u'll ne suffit pas de se limiter aux radionucléides dont la présence est 
l',ol. .. ,rI!le ou possible en raison de la méthode de fabrication. En général, 
d,,,, r6Q,Itats d'activités obtenus avec une précision de fraction d'un pourcen! 
',,,nt Illusoires Sans une telle étude. Cette remarque est aussi valable pour 
I",,,,,,,",up de mesures de périodes publ iées. 
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lobleau 1 - Liste des laboratoires ayant soumis leurs résultats 

et nom des personnes ayant effectué les mesures 
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:l AI EA 
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Belgique (W. Bambynek, E. Celen, E. De Roost, 
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1 () IMM 
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1 ;1 1'·1 PL 

1 i' ,,~ PI< L 

j 'l liJRC 

16 l'Ill 
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Tableau Il - Résultats obtenus par les mesures du rayonnement X 

voleur :ndiq""ée par le laboratoire et valeur unifiée ( ) de: 
nO labo- méthode valeur des constantes utilisées ..ffii III -N a) correction en % de No l:A, ratoire par le laboratoire et dons ce rapport ( 

activité massique écart-type écart-type N omp. 
b) erreurs en % de 10 correction ou 1.4.1965 de la 

, o 0 

4 

10 

10 

29 .. 
31 

c) erreurs en % de No 

auto-absorption absorption 

PK "'K T 1/2 des rayons X des royons X Ex (du compteur) (E)y 
par le su ort 

0) b) 0) b 0) b) 0) 

lA' 41f à 0,917 ? 0,250 ? 299,4 2, ° 50 1, ° >8 6,25 0,5 ° 2,8 18 
pression (0,900~0,6%) (O,280~1,O%) (313:::. 1,0%) (6,0) (50) (3,0) (1,0) (20) (2,0) (0) (0,2) (2,8) (10) 
Ar/CHA 
~35N/cm2 2) 3) 4) 

BCMN 4'" à 0,900 0,277 313 ';;,0 67 4,0 ';;,9 36 2,5 ° 0,2 3,0 6,7 
preS!iion 
Ar/CH4 

(0,900:;:0,6%) (0,280,:1,0%) (313:;: 1,0%) (6,0) (50) (3,0) (6,9) (20) (1,4) (0) (0,2) (3,0) (10) 

(9/1) 
2 t:,50N/cm 

BCMN angle 0,900 0,277 313 .9,0 44 4, ° 12.5 3,2 0,4 4,2 12 0,5 10 2 
solide à 0,900:;:0,6%) (0,280,: l ,0%) (313:;: 1,0%) (6,0) (50) (3,0) (12,5) (3,2) (0,4) (4,2) (12) (0,5) (10) (2) 
géométrie 
moyenne 7 8) 

IMM 3 remplis- 0,917 ? 0,250 299,'" ? ° ° (8 12,5 1,0 0,7 0,3 6,7 
sages 0,900:;:0,6%) (0,280:;:' ,0%) (313 ~ 1,0%) (6,0) (50) (3,0) (8) (20) (1,6) (?) (3) (?) 
différents 
CH 4 et 
Ar/CH 4 
1 à 5 
N/cm2 9 3) 10) 

1) Correction pour électrons de conversion négligée, bien qu'elle puisse introduire une erreur de 0,5%; corrections pour rQyonnemen~ l 
non dhcutées par IAR et IMM 

2) Cette voleur peut être plus gronde que ce qu'on attend, compte tenu de J'efficacité relative aux ~urces 41T(XA)-y 

3} IJARI.!!. 19, 1967 

4) Pourrait être plus grande (pression <.35 N Cm -~ 

5) Estimation des erreun maximales dues à des photo-électrons secondaires, etc. 

6} 8 sources supplémentaite!i non quantitatives pr6parées par évaporation sous vide ou électrolyse, utilisées seulement pour déterminer (,)K 

'l 
6 

0,5 
(0,3) 

0,2 
(0,3) 

0,2 
(0,2) 

0,02 
(0,3) 

, -1 -1 moyenne i = 1 -13 j "" 1 - 12 i = 1 -12 N mg 
% % + 3 ~ + 3, 0 

contamination temps mouv. prép. stotist rapportée corrigée 

en 3SS T 1/2 mort propr sourc utres de 
, 

(no;;bre 
% % % % 

1) compt 
N 

0 
pour les (nombre 

b 1 
, c 

(N
XK

) constantes de sources) de sources) 
10 11 12 13 0

1 °2 O2 0
3 

5,5 27 1,5 0,1 ) 0,1 0,25 0,3 0,5 0,25 1035 940 7,6 ? l,20 4, ° 32,4 13,2 6,30 
(5,5) (15) (0,8) (0, 1) 1(0'04) (0,8) (0,3) (0,5) (0,25) (236) (40) (40) 

5,0 12 0,6 0,02 0,3 0,02 0,2 0,2 880 870 0,69 0,40 3,7 10,4 9,5 1,62 
(5,0) (15) (0,75) (0,05) (0,3) (0,02) (0,2) (0,5) (0,2) (219) (3) (3) 

5) 6) 

° ° 0,04 ,·"1,·, 1" 0,4 0,1 902 B92 0,53 0,31 3,3 8,2 7,5 0,87 
(0) (0) (0,1) (0,02r,2) (0,2) (0,4) (0,1) (224,9) (3) (3) 

l i ° 0 0,17 0,1 0,01 j 0,1 0,1 910 825 4,1 1,30 5,6 25,9 17,5 6,71 
(?) (3,0) (0,3) (0,1) '0,01)i(0,2) (0:5) (0,1) (208) (10) (10) 

1 

11) l 12) 

7) Nue!. In5tT. Meth.~; 104, 1966 

5} Abwrption por la fenêtre 

9) I05tT- Techn. Exp_ URSS.l, 67, 1959 

10) Comme "énergie XK e!it ossez élevée pour cette méthode, des erreurs sérieu!ies pourraient être causées par échappement X dQn~ Ar/CH 4 
et absorption X en CH4- Rien n'a été !iignolé sur ces effets; erreur estimée à titre d'e~soi (l'erreur indiquée paT le laboratoire se rapporte 
seulement aux nouveaux remplissages) 

11) A titre d'essai; ç'est l'ordre de grande!Jr de 10 correction gui ne peut être appliquée sans çonnaitre les détails expérimentaux 

12) Une meilleure estimation serait possible si les détails concernant les corrections étaient mieux connU5_ 



Tableau III - Résultct$ obtenus par le:: mesures relative:; du royonnl'.!'ment y 

1"10 1"10 icbo-! méthode :cart-type écart-type activité 

me-jomp . rato;r~1 
Me r 

% de la corrigée 
moyenne 1.4.65 

correctiom ;ndiquée~ erreur indiquée par le laboratoire et erreur unifiée { ) en % 

d'étalonnage f-_-,-_PO_'_'_·r'O_bo_,o_tO,'_'"_(o/_,)r-_+ __ ,-_---, __ .-_,-__ ,, __ ,-__ -,-----1 
mouv. Périoddpériode ;m?u-lsourcesll::ource s~atist. stotist. période période impu- ~ (nomb.de 

% 

~ 
i = 1 - 7 

I/ii!i 
i "" 1,4,6, 7,8 

10 

11 

12 

13 

1 

com?Orcison 

ftalon Ro 
') 

)3 :AECl \ Nol 75;:.;.75 mm\$Ources ~6, 184 Mn pur 

et 1 QiscriminariO:1 i normales J,,:,'. 1 ~ir(XA:-y 
14 1 sur le pic 14"l'$-y 

! (com?t .41r~-YH 20-36 mg 
, i 

13 IAfCL )chcmbre .:;:'io- !:Jm?Qules 
er ! r'li~at,on à ..ttr 1 ~?écic!e~ 

14 i 1 

? 1 Mo pu, 
4i'r(XA)_y 

! 

i
l ' 

29 [MM Nel 63 x 33 mm"" gout~es ri ~1) 1 Mn pur 
et di~crimlnction !-40-100mg !4iT{XA}-y 

31 lè50kev isurO,lmg, 
! cellulo3.e 1 

1 (+Al) 1 

, 1 1 

temps 

<0,1 

<D,5 

lKC 
i j cristaux è ! empoule~ 
1 j~;~ ~a~t . Ino:mole5 

IO,53~ courbe E.y 1 <4 

i1.,2 )O'O.C Au, C"I et 
53 

46 ?TS 

et 
49? 

NPL 

1

63X63mm 1 
discrimination! 

wr le pic 1 l
, Y, Sc, No, 

Co, Al i 
1 1 

l , , 
! chambre d';o-II ampou!e~ 1 ? 
1 ni$Qtian è 411" s.pécia!es j 

, 1 

1 

chomb" d';o- 1 ? 
rlÏ$Qtion Q 41T ! 

1 

Mn pur 
41T(XA)-y 

Mn pur 
.'lf{XA)-y 

% -1-1 
propre 1 étalon reté:; prép. étclon de de étalon reté:; ~urces) 

. compt. corn pt. 

t--T-t- 2 é~o~on 8 

L 
x 

(nomb. de 
sources) 

, mg 

% 

2) 

(0,3 

1 1 

1 1 

<5 

1,4 

(0,7 

0
1

1 

0,1 ° <1 1[04 
(0,2) (0,1) (0) (0,2) (0;4) 

5) , 6) 

a 1 0, ~ 0,1 
(O,2) i (0,4) (0,1) 

0,18 0 

(Sc) 1 (0,2) 

1 

D 
(O,2) 

° , (O,2) 

1 

1 ° (O,2) 

o 
(O,2) 

1 7) 

0,1 1 
(O,1) 

0,15! 0,1 
(D,2)! (0,1) 

1 

0,15 1 0,1 
(O,2)'1 (O,1) 

i 8) 

i 

D,7 
(O,5) 

1,2 
(O,') 

0,1 
(0,1) 

0,25 
(0,5) 

0,1 i 
(0,1) 1 (0) 

0,1 
(O,l) 

0,1 
(0,1) 

1,2 
(O,4) 

(O,3) 

1 

° (O) 

° (O) 

(O,2) 

D 
(0) 

° 1 0 
(0) 1 (O,2) 

1 

(0) 

{O} 
° ? (D,2) 

1 

° (C) 

1 

(O,2) 

° (O,3) 

D 
(0,2) 

° (D,2) 

D,2 
'(0,2) 

2,0 
(l,O) 

I~ ! ° 
1 1 

° (0,2) 
0,5 

(O,2) 
0,1 

(0,1) 
0,1 

(O,l) ° (O) ° (O) ° (0,2) 

° (O,2) 
0,1? 

(0,2) 
0,1 

(0,1) 
0,1 

(0,1) ° (0) ° (O) 
o 

(0,2) 

0, l? 

(2) 

0, i? 

(8) 

(0,1)? 896,5 
(2) 

! 
(0,1)? 1893 

(8) 

0,12 0,04 

(lO) 

0,18 

(7) 

Il' (0,1)? 
(3) 

! (10) 

1 

1 
! 

0,07 

(l) 

(O,1)? 
(3) 

3,8 1,2 ? 

883,2 

883,7 

883,0 

0,50 

0,71 

0,40 0,32 
moy(!,>nne: 0,36 

0,37 

0,37 

879 0,85 
(lO) 

9) 
(10) 

10) 

<2 ? 2 ? 
873 

(40) (40) 

0,1 ? 
(D,1)? 

(?) 

0,1 ? 
(O,l)? 
(?) 

11) 

0,06 
(O,l)? 884,3 

(?) 

(0,1)? 883,7 
(?) 

1,12 

0,37 

0,37 

LA; L.!., ::1: A, :i::.!.; 
i = 1 - 7 i = 1, 4, 6,7,8 ; = 1,2, 5, 6,7 i = 1,6, 7, 8 

+ 3 ~ + 3 S; 

% % % % 

3) 

1,2 1,1 

1,8 1,6 

1,16 0,96 0,72 0,62 
moyenne: 1,06 moyenne: 0,67 

1,34 0,81 

1,10 0,90 

13,5 4,9 

8,0 7,7 

1,10 0,9 

1,10 0,9 

1) Corrigée pour une période de 313 iours 6) Estimotion des erreur5 sy~tém'Qtiques d'étalonnage (moitié de la dispersion de- 3 étalonnages) 

2} P~ur comparaison avec une solution pure de 54Mn ; No = (Ny/N
yét

) x N
ét 

3} Pout compcTai~n avec courbe d'efficocité, No = Ny/Ëy 

4} Eta!o~ de Ra calibré avec CI) diver~ radionucléides pour étoblir la courbe de Ey(E), b} solutions pures de 54Mn datonl de 1961 et 1963 

5) C'est seulement une estimation grossière pour le double de t'erreur de preparation ~e sourc:es calibrée~ ovec du 54 Mn (en admettant une 
compen$Otion partielle des erreur5 systématiques) et une fois l'erreur si l'on calcule Qvec fy 

7) Estimotion de l'crreur systématique due ~ l '6talonnage initial 

8) Constonce d'efficocité de 1961 b 1965 

9) Eventuellement l'écart-type est rapporté au l.iceu d~ ':écort-type de la moyenne 

10) En odme;tant comme date de mesure le 15 mai 

11) Moyenne des ré~ultots obtenus en avril e~ septembre. 

% 

1,38 

0,98 

0,12 

1 

0,07 1 

0,15 

0,60 

1,28 

i 
0,07 



me- amp.ratoite 
sure 

1. 1 AlEA 

méthode dil. ~. 
ouv P 

% 

non P 

Tableau IV - Ré~uhot$ obtenus por la méthode-des coincidenc,;,s 

voleur indiquée par le laboratoire er voleur unifiée ( ) de: écart-type écart-type activité 1 ~ N _ N outres dévietions du 
Ë cont. 0) correctiom en %, b) erreurs en % de la correction c) err,;:vrs en % de No de la moy. 5 corrigée L 6,.. L fj.. 2: fJ.. a 

y 35 35 1 . d E. ~our. tre,!ovt: Slo~i"t. ~x % 1.4.65 ;=1_10Ii=I_19i:l_'9\~procédénOrmol{non 
me~. f--,--r,m-;Pb""_'O,--"--;-( ~Sr)~,-I_,',"m-PT"',mrO-".,,- __ p~~::-_ I--~ov_v~opre co,ncÎ. accid. (XA\ (Kc) pré! imp i errevr5 ~é ,(npmbre No % + 3 s +35- % 0 comprises dons ce 

% I-'0"-+-'''-I-''Hd~ .• :t_hm·. a b) c)· 0)-- b) ~) a)- b) - cl 0) b) c) .9) b) c) com?t. 01..' sovrces) s-1 m -1 a -::" % x a 
1 ~,~. 2 4 __ 5 -.::. 8 d~ sources; 1) 2) 1 1) F2 1) 02 1) 3 tableau) et remarqu~: 
° 35$ (O,ï TÜ~:"......-..T"8-:Ü,:, ,~'~~,<O,51O-0,Oj3,4- 0,95 0,12 O,I? 30 ,~,03 ,05 ° - <0,, 0, ::.,_45 0-30Ncm2~· 

% 

10 
(0,2) poo (0) 4,7 ) 110,05) (5) (0,03) 10,5 (3) 10,4) • (0,1) 10. 110,2) 886,8 0,67 2,53 1,48 0,28 !A,/CH 4 , d'm. X 

1
\ discr.su 10,64/ Il,58/ /1,28/ 1,3-10,8 keY comp. 

~ Im"'f----+-"--j-,--,,.,-l----,,---j- 41r(XA)-y 

!
f--11----hx77I""N"'aT"' 3"'Srl----I--I---t---t-J',-7-i-t-"0--t----+---+fenêtre (O",'J T-\71 orl-------+'J ."8-_ -1--,-- (0,5? ° 3,4- a -'0,,?rl--'2 -j---'5<1 a J? u_, Uj _ U <.U, U, J? 0,26 résol ution X 67%, 

2'IT(XA)-y 

i 
9,8 

i 15, 1 AlEA x2mm)-ynon P 4,94,95:::,0,1 (0) 3,7~ (0) 4,7 (1) (0,05) (0,2) 10,5 (5) (0,4) (20) (O',4j(U, 1(0,2) (7)? 886,8 0,78 2,231.15 0,28 feu;lle~190x190f49cm-2 
(0,2 mm mg cm 10,21 10,78/ /2,05/ Il,75/ ce!lulos.e ovec 

,16-10,8 keY, 
forml.!les IJARI, 

Bo) 1 4+4AI,discr.X 

16,215, 1965 
f----'h-4--~I---+-·++--+--t---+-7i<J'J-t-"'27rl--o3-t-~?;-+-<M2-t-'Srl-o"-,''+'J:--h-'O,,~,-r---J- 5 0,05 2 2,5 0,05 à,Ol.O ° 0, ~~,3 J,57? Id"", XA 0,7 k,V 

16 etlAR 14TI(XA)_YOU~ E 20-30 5 (20) (2,2) (5) (0,1) (1) (0) (5) (0,05) (5) (0,1) (2) (5) (0,1)(0,' (0,2) (40) 824,7 2,24 7,663,85 6,74 <35Ncm-2 , 
5 ou, /0,2/ /0,35/ /1,35; /1,65/ C3HS + Ar/C3H8f 

1 Kernenergie 7,6, 
I

NO' jJ 30, h 20 mm, 

~ 
l ,',01. y 25%, 'o,m 

I,-,-f__,,_,+---,---t---j--, -C+---,----h,,,-,h,---,--+-,-+---j i 1964. 1 f. ) "0,6% f-__t---__ti-----+-I_t-----cf_--t-1','5-+1,5? 27 0,4 extrop. (0,05 )20 0 (1,8 '0- <.2~T3,7 0,1? 0- 6;-5 2 ,u ~,: _u_ r-O;-3"'-t----'v'-,,--,."-+-;c,OC,--.c<54 ----+---j----t---j-----f-'-'-'-'-'--=-"-----"--'-"-'-i 

.:0,4 (25) (û,4) NiN (0) (1) (0,02) (5) (0,15) (0,1) (2) (5) (0;03)\0:: 1,0,2: 891,31 72 1,70 0,79 Nalf)45, h50m~ 17 1 
! 

9 NPRl 4Tr{XA)-y oui P 
" YI' /0.2/ /0:45/1/1:30, ,1,30; 

1 1 l,5 ' 0 ° 0 <4 2,5 Or~I(2 5 ---0 1--;;r-+r,-çiî;'625 (O;2+----1----00-+-0o-~- ;:')II~': 0 0, 0,2 _0,3 <0,7 1 
! 18 9 NPRL \ 41r(liSc}-yl oui P ,:0,4(2,5) 40 (l,a) \5) (O,2l (1) (0,03) 1 (5) (0,05) (5) :(0,01) (U,l) IV,. (O,211(e>.1rop) (5+5) (5+5) 899 1,1°14,1 2,90 

1 /0,2/ /0,46/ Il,59/ /1,90; 
discr. X 0,8 keV 1,66 

f---t----I----,II-,+~I~~~O~C~H~--t-rl,'h~-~.~3---+~-~S~0~!~'~~O.,~~,86,3~,~-I--~O~~,'7<0,~<~2,~2-~-7~.70r,~IS+7<TI+-~-)~~-,0-S~)~~,~+~0:'[~~i~~,~~,~,~U,,'%~I---,,-~,,~2~+~0~,~~~~--+-~~~=+=~I---tdr,.-'-'-7-2~S-k',~Vr,----1 
1 19 J08CMN 47fiXA)-you; E ~r~ë:~ 21 ~O,2 (d6) (0,4) ~:~~fes) (5) \0,04) 1 \1) (0,07) 15) (0,04) (5) ](0,11) ;\V,. (0', 1)1,",'~"'JI) (6) lci~L. 880,7 /~:;gl /;:;~/ /~:;;/ 0,4,) ~~n~ô~;~~;cH4 

4) 5) 1__ __ -;-;I--:c;--'-;;-- 6) 7) 8) 8) A,/CH 19/1) 
13 1000 2,3 2,5 12 0,3 ,"cop' (0,15 6,71 0,01 <',5 0,01 <0,15 67 0,01 (J,8 1,7 0,03 <"O,::;5--j-~-t"O"_O~-';t61"0-,,c [OIJ:;-Ji-O-,;~S::~-'-t----1-" 0,,;-1 J-'" O,,:O;;"J;f--,S+-;O"', J:1~2'-1---+--+--1----j-----F-''-''-''''-=-'-'----I 

20 ct AECL 41f(XA)_YI_0~ P 35 - 596, 19 ~ 0,2 \16) \0,4) (5) 1 (0) (]\ (0,05) (5) (0) (5) 1(0,09) (5) (0,'03)110,: ('O',Y) ._(S~ 879,0 0,48 1,23 0,98 0,60 eux {euill~~ de VYNS 
14 .... 1 1 /0,27/ /1,07;/0,58/ +5p-gcm-2 

21 li ~; AA:~ 1 ~~i~~)~>e' 1 E 13-52 :~O 1,3 1(9'5. 1,,'2) 1~:~8J! ';5~:)T(0,9 ~~:~f(r4 -;;- 1[":) (2 ~5f I~', ',~ (l2' I~) i,~:;) ,03? I~:~;)(~',~i ,?,:02 0,-'''. ,::{~) 896,7 0,72 2,88 J, 40 ~:~'~ ;5~ ~'i; ;:~' 
16' oo L 1

10 l ,0',2) '"."1 Il) /0,60/ /1,82/!;1,48/ 12" 299,4i m". 
f---t~~-~I---+~-f----t---t~,5r-~1'3r,riO~6-t~0,~18œ~<~~~~r~~~-I~~6 ,7~,01 2,0 2 0,~or,~2+~h~~-n~~~---~-,w~f-~~~~+~*~,~n--t~~~==~~=~=~--+~~===~~ 

22 20JEN 41'f(XA)-yi OU , El 40-50 1,6 3,0 (13) (0(4) 3p5,~_ (0) (1) (0,02) (5) (0~03: (5) (0,1) t5~ U:~IO i(O',13 \0~2) !;'~'I 897,7 0,64 1,94 1,16 1,52 NoI37,5x37,5mm 
~, jV,L./ /0,50/ ;1,45; /0,76/ 

2J non 2, J inct. ::::15 0,10 extrap.' <..0, 192,1 (0,004 <0,25 (O,Of <0,21 (0,006 (3,3 1,2 -0:-04 ".("2" 7 <:U,.I !,~, 1.) .U ----t17<.7v\",,"'nho,,"03"'7;-t-'-nv'"'i,",7r-vv+--+'-='-"-t---'-'--'.I"+-'-'--=~---t--------I 
23 ~; NRC :~i:~~-y ou, P 35-55 6,8 ~ 0, 1 d~~s (0,4) (5) (01 1 (1) (0) (5) (0,01) (5) (O~~L (5) 10,10)!(u, (0,2) (29) 16~~~ 8~~) 1 I~:;~I /::i;; /6:~:1 0,36 

f---+1~2~9i---1-"'-=--'---too:-:n:-hE+--+-+--+"3/-+""7'+7i"0,,5C+,:CoC:mC:-p. O:S---Y-· O-L(7iI"5+--h O-, l"s-toO-,5rll-Jeco+oo,AOTs-f--,2;-r-,s-"O l -?-f--:--ô~ o-T------o-f------1--,O>,'1 +"0""s-f--"ii-o~~'74f7-1-'-"'----+-'-"-='--t-'~=F='-t---I::oC:,C:,,:::-o.C"4MOC:-"I2"OO:m::gC",--I 
24 et IMM 41T(XA)-y et 55 - 60 3 (13) (0,4) 54 Mn 1 (5) (0,25) (1) (0,15) (5) (0,03) (5) (0:10) . 1 (0,1) (0:2) (0,2)1 (10) 918 0,60 34 3,81 Nal 940, h 60 mm, 

31 non P 1 pur 10,44/ /1~63/ ~48/ ~iscr. X 0,1 keV, 

,-",_'-1-_"",,-+--,-,""')_1- ~;scr, y 50 keV 
o fenêtre <..0,01 100 b (8 0,4 <10? 3 (0,3 (4 5 <0,2 ,03?i20--o- (O~2- 0- --- R~f--6,21 0,79 1scr. X 4, -6,7 keY, 

25 34CEN$ 1 411'(X)-7 non E 
',7 

l,55 ~ 0, 1 (0,4) OÎscr. (0) (1) (0,08) (3) (0,3) (5) (0,20) 1 (0) (0,2) {0,2) 1,4 (14) (14) 886,8 0,72 3,75 2,01 0,28 gouttes 2-30 mg, 
/0,2/ /0,59/ Il,58/ /1,61/ P 1-3 mm, Mylarou x 

1 ~~ ;~7~~;'~ï2 
r---t-,4r-----I------~0~0,~,1-1--"3'4--tOO,'8~6~91~:'O,T,'"~2',03+1~13,+~0,,3,+~3~5-S-+~<~3-+','6~, ~0~2--l7~','3+--1~0,02-+<~O>,'7+-iO'+-~O-l-<7,5---1--4,-I-nO,'2-+<~7~0~?~--~0,~2-+<~0-,'J-I-70,---r"~~-05~O~--+-7i"O~,6~8--1------t----~----~----+-----I-~~~~----~ 

1 

26 1 :;CNAM 4ir{XA)-y non p 22 1,03 _ '" (17) (0,4) pur (5) (0,15) (1) (0,04) (5) (0,04) (5) (0,25)· (0,2) (0,2) (0,2) (&tectrl (16) /b~~/j 864,4 /~:~~/ /~:~~/A:~~I 2,25 ~~tC~~~,8:~~5mm 
1 1,9 (5,5 0,4 extrap.O,02 10 0,002 (8,7 (0,131,5 7 0,1 1,4 10 0,140,35 -30 i 0,1 0,15 ° 0,-05~-1 D,D~ 0,22 

0,45 H 4 la N cm-2 
271 46PTB 41f{XA)-y oui il P 18 - 43 4 ~ 0,2 (7) (0,4) (yar. (0) (1) (0,09) (5) (0,08) (5) (0,07) (5)rO,02) (0,2) <0,2) (éleçtr) (29) (29) 888,3 0,58 l,n 1,23 

~,,,,,X) /0,2/ /0,42/ /1,3J/ /0,83/ 
1--+-4;;:;8;---I---+o::;u,c1I-I---1--+;;:;"'"2,70m<T6,-'4+--ho-,7,.--txtrap.~ <O,O.~ 25 ° 0,2 t--~-O <0,-0-8 70,-t-'0,-m,-,",02rr-J\70rl-no, ï'01-<"")',O~51-1 'J"O F 0,1 0,-3--Ü--f-----io--, ,,--i;-O","0"9--t---',0C',"'34~+----f-L="'-1-'-'-=,+-=::LI----t---------1 

23 ~~NPl 4if(XA)-y non!P 28-50 6 (6) (0,4) (0) {l) (0) (5) (0) (S) (0,05) (5) (0,OS)rO,2) (0,2) (l4) /61,~)/ 882,9 /~:~~/ /i:i~I/6:~;/ 0,16 pi~cr_XO,6keV 
l--ti--"''---I----l''~~I'i---j--j''-,·;;-g+<7.6-+--+~0,-'0C74-i-,-o-m-p--.-k rO',0"1-'5"-h6'7+-70,-hl"'3,~2'+-'-+ 0,12 0,5 20 0,1 0,5 4 0,02 <1,8 6 -O;-T1~-:T5---0--+0:-615 0,14 0,29? 1,0 

29! 54SIPM 41i(XA)-you' P 13,5-29,5 3,3 (7) (0,4) 3:
Sr 

(0) (1) (0,13) (5) (0,03) (5) (0,03) (5) (0,09)rO,2) (0,2) \électr) (12) /61,;)/ 891,3 0,54 4, la 1,97 
/0,36/ /1,29/ /1,57/ 

0,79 
KE. (+35$) par voria­
ian du goz du campteur 

1) entre parenthèses / / yaleun povr solution pure; 2) corrigé pour période de 313 i; 3) estimation 0 bo~e d'efficacités probables; 
4) incluse dam ~e; 5) PS4 comparoison avec solution pure de 54Mn; 6) avec ArjCH 4 la correctian Kt: est 40 5 foi~ plus gronde qu'avec 

CH4' déterminée avec Mn pur; 7) erreur inçlvse dans celle pour impureté en 35$; 8) 9 sources électrolytiques supplémentoire:; 

adjonctions successives de film~ mÎ;1ces 

9) estimot;on~ d'erreurs le plus souvent olo::,ase de mewres de 54 Mn pvr; 10) solution pvre !; 11) correction povr 355 probablement trop foible; 
12) il n'est pas cloir ~i la çorreçtian pour 35 5 e~1 déio appliquée; 13) correction de 2,1% pour impuretés;les mesure~ Sp.y donnaient 

ode~ valeurs extrapolées trop élevées de 2,1%. 



Tableau V - Comparaison des résultats, de la précision et de l'exactitude des différents groupes de méthodes 

[
''';hood'Ino-;;'Imoy,nne I:OyennJmoy:~H-[' ;;"~"';Jn éoQ;t:- d;'p",;on 

.-";~'~é;.c:.,~;~,~;~o~n-,-!,( % ) e x oct i tu d e (%) 
écort- dispersion -éca~--~- 02 0

3 pondérée pondérée o,{ type de l'écart-
mesures 0 de la type de la 

type de l'écart- type 
type entre 

moyenne moyenne résultats 
1) 2) 3) 4) 4) 4) 4) 5) 3) ___ _ __ . ____ __ ____ __ __ _ ___ 1. __ '----

toutes les mesures 

---'---r-
mesures 
rayons X 

mesures y 

mesures 
coincid. 

4 

9 

16 

881,8 889,1 

884,4 884,8 

885,1 887,6 

13,0 

884,7 2,7 

887,4 10,6 

0,8 

0,42 

7) 

0,15 

0,9 3,2 0,53- 5,4 4,1 
7,6 

1,9 0,73 0,1- 0,78 0,56 

7) 7) 3,8 

----

0,26 0,54 0,12 - 2,20 0,74 
l,57 (0,45) 

_____ '---. ______ Ill. 

groupes de mesures sélectionnés 

mesures 
rayons X 

mesures y 

2 

5 

881,0 

883,6 

882,3 883,6 2,5 

883,6 883,5 0,12 

0,35 0,1 

0,08 <0,1 

7) 7) 

0,12 

7) 

0,12-
0,18 

3,5 

0,04 0,37 

----1------1---- ---- ---- ---- ---- -----

mesures 
coincid. 

13 886,2 885,4 886,5 3,8 

-------

0,13 0,25 0,45 

----

0,12 -
1,0 

0,61 
(0,45) 
_..al.. 

-2 
1) pondérée avec al 

-2 
2} pondérée avec a2 i 3) en pourcent, relative à 884,3 entre résultats extrêmes i 

4) moyenne des résultats individuels consignés dans les tableaux l, Il et 111, respectivement i 

5) écart-type entre résulrats obtenus par une même méthode i 6) comparée avec 884,3 comme "meilleure" voleur i 

7) quelques-uns de ces chiffres ont été rapportés, la pluoart sont estimés i 

8) les voleurs entre parenthèses sont calculées pour une solution pure de 54 Mn . 

3) 3) 6) 

19,2 3,9 

3,4 0,52 

3,0 1,36 
(1,6) 

,----"l '--

9,3 1,2 

1,14 0,08 

-- ---"" 

2,55 0,74 
(1,5) 

.aL ._~_..J 



Tableau VI - Résumé des six résultats choisis pour l'estimation de la "meilleure" valeur 

laboratoire 
i 

AECL 

AECL 

AECL 

BCMN 

NPL 

CENS 

AlEA 

IMM 

méthode 

· 54" comparaison avec /YIn pur 
(chambre d'ionisotion à 4il') 

C . 54
M omparalson avec n pur 

(spectromètre à cristal de Nol) 

moyenne 

· 54M comparaison avec n pur 

(spectromètre à cristal de Nol) 

· 54M comparaison avec n pur 
(chambre d'ionisation à 4'iY) 

mesure par coïncidences 4TrX-y; élimi­
nation' du comptage X

K 
par discrimination 

mesure par coïncidences 2 'Tf ~C P)X -y; 
absorption des rayons ~ du 3 5 dans 
la fenêtre du compteur 

mesure des rayons X; compteur 
proportionnel à 4'Tf avec trois 
rempl issages différents 

résu 1 tat 

x 
i 

-1 -1 
s mg 

883 , 1 

883 ,8 

883 ,4 

883 ,2 

883 ,2 

886 ,8 

887 , 1 

825 

r----écart-type erreur systématique 
de la moyenne 

j(L6.~) s_ ~.6. x 1 

% % % 

0,05 0,30 0,15 

0,04 0,67 0,29 

0,11 0,43 0,31 

0,21 0,60 0,31 

0,17 0,23 0, 13 

1,30 3,87 1,95 



Tableau VII - Moyennes pondérées des 6 résultats du tableau VI calculées d'après les 5 méthodes A à E 

------ ------

ail a E 
méthade de combinaison x al a E 

des erreurs -1 -1 
(voir 17) mg % % p. ----- ------

A 884,1 0, la 0,14 0,71 

B 883,8 0,07 0,13 0,52 

C 884,1 0,08 0,15 0,51 

D 883,6 0,05 0,13 0,41 

E 883,4 0,03 0,08 0,35 

----- -----

Tableau VIII - Mêmes calculs que dans le tableau VII, mois sons le résultat de l'I.M.M. 

méthode de combinaison x al a E 0 1/ °E 
des erreurs -1 -1 

(vo i l' p. 17) s mg % % 
-------- -------- -------

A 884,2 0,10 0,09 l, Il 

B 883,9 0,07 0,08 0,88 

C 884,2 0,08 0,09 0,89 

D 883,8 0,05 0,07 0,71 

E 883,4 0,03 0,05 0,60 

-------- -------

Tableau IX - Mêmes calculs que dans le tableau VII, mois sons le facteur 1/3 dons les différentes erreurs 

-----
méthode de combinaison x al a E al/a E 

des erreurs -1 -1 
(voir p. 17) s mg % % 

------ ------- --------- ---------
A 884,6 0,22 0,12 1,84 

B 884,3 0,14 0, Il 1,27 

C 884,9 0,17 0,12 1,42 

D 884,4 0,10 0,12 0,83 

E 883,4 0,03 0,06 0,50 

-------- ------- .... _---
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Figure 3 - Spectre ~ de la contamination isolée chimiquement 
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Figure 6 - Comparaison de quelques détails des méthodes de préparation des sources 
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Figure 10 - Dépendance des résultats obtenus par la méthode des coincidences 
de la correction pour les coincidences accidentelles 
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Figure 12 - Dépendance de l'écart-type de l'efficacité y 
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