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INTRODUCTION : DECAY DATA EVALUATION PROJECT (DDEP)

Un groupe international a eté crée en 1995. Ce coll  aboration est

coordonné par le LNHB depuis mi-2012.

°* Mise en commun de nos travaux dans le cadre d’'une ¢ ollaboration
internationale rassemblant les meilleurs spécialist es.

* Les évaluations sont faites suivant une méthodologi e commune, les
évaluations revues par un (ou plusieurs) relecteur(  s).

Les résultats sont compilés, édites par le LNHB et publiés comme

Monographie BIPM-5, document de référence pour les  inter-

comparaisons internationales (décision du CCRI-(Il) ).

L'évaluation de données fait souvent apparaitre des defauts ou
meconnaissance des schémas de désintégration.

Il devient nécessaire de proceder a de nouvelles me  sures (mesure
absolue d’activité, détermination des intensités ga mma, de période
radioactive, etc.).

A I'aide de ces nouveaux résultats, un nouveau sché ma de
désintégration pourrait étre établi.
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DecAy DATA EVALUATION PROJECT (DDEP) — MEMBRES

* Les spécialistes dans ce groupe :

Mark A. Kellett (Coordinateur), Xavier Mougeot & Christophe Dulieu  (IT)
(LNHB, France)

Alan L. Nichols Aurelian Luca Huang Xiaolong

Surrey Université, RU IFIN, Roumanie CIAE, Chine

Valery P. Chechev & Nikolai Kuzmenko Andy Pearce & Arz  u Arinc
KRI, Russie NPL, RU

* Et des nouveaux membres depuis 2016 .
Brian Zimmerman Herbert Janssen Haoran Liu Monica Galan
NIST, EU PTB, Allemagne NIM, Chine CTBTO

* Avec l'aide de Tibor Kibédi (ANU, Australie) — Brlcc & BrlccMixing codes — et
d’autres spécialistes qui nous aident avec des revu es, par ex. Eddie Browne

(LBNL, EU), Jag Tuli (BNL, EU), Balraj Singh (McMast er, Canada), Des MacMahon
(ret. NPL, RU), et al.
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PUBLICATIONS DES SCHEMAS DE DECROISSANCE (1)
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PUBLICATIONS DES SCHEMAS DE DECROISSANCE (2)

* Volume 7 de la Monographie BIPM-5 a été publié enf évrier 2013
(29 radionucléides):
14C, 358, 36C|, 37AI', 45C8., 67Ga, 6868., 6868, 127Sb, 127Te’ 127m'|'e’ 134CS, 141C€, 147Nd’
l47|:)m’ 195AU, 206Hg’ 207T|’ 208T|’ 209T|’ lepb’ leAt, ZlSBi’ ZlSBi’ 228Th’ 242Cm, 243Cm’
244Cm, 245Cm

* Volume 8 de la Monographie BIPM-5 a été publié¢ end écembre 2016
(32 radionucléides):
41C&, 4750’ 52|:e’ 58CO, 61CU, GSZn’ 7356, 82Rb’ SZSI’, 88Y’ SQZI’, 93Z|’, 93mNb’ 94mTC’
lOSRU, lOGRh’ 109cd’ 131|’ 127Xe’ 131mxe’ 13388., 14088., 138|_a’ 140|_a’ 144C6, 144P|’, 144mpr’
l48pm’ l48m|:)m’ 151Sm’ 169Er’ 198Au

* Metrologia Special Issue, “Uncertainties in Nuclear Dec ay Data
Evaluations”,

M.-M. Bé, V.P. Checheyv, A. Pearce, publié le 22 mai 2015,
Metrologia 52 (2015) S66—-S72
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MINI TABLE DE RADIONUCLEIDES 2015

Nouvelle édition de la Mini Table de Radionucléides publiée
distribuée par EDP Sciences (25 €) : ~1 200 copies vendues

| LABORATOIRE NATIONAL HENRI BECQUEREL

MINI TABLE DE
RADIOMUCLEIDES
2015

MINI TABLE oF
RADIONUCLIDES

T..- 3,366 (33) h

Copper / Cuivie

61
29 Cll

Descendantis): (7, £, 100 %) Ni-61
&7 22375 ke

Electrons {10 lines) - Z{l_}) omitted: 0.8 %
Energy [keV] Intensity (%) Type Origin
o, — 1 51,2 AugerL Mi-g1
€,3 — B,3 20,0 Auger K Ni-81

Beta + (£ lines) - Z{IS.:- omitted: 0,035 %
Emax. (keV} Eavg. (keV} Intensity [¥]

558,5 238,35 2,352

332,5 288, 8 5,4
1 148,1 283,8 2,1
1 215,5 s23,8 51,6

X (2 lines) - I(ly) omitted: 0,44 %
Energy (keV] Intensity (%) Type Origin

7,46 4,33 Ky NSt
7,48 8.4 Hggy M-8
E 1,76 Mg MiE1
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Gamma {24 lines) - E{I.‘.:- omitted: 1,9 %
Energy (keV} Intensity (%] Type Origin

&7, 41 4,0 ¥ Mi-81
ZHE, 36 12,0 ¥ Mi-81
273,03 2,08 ¥ Ni-81
511 iz3 ¥t
588, €1 1,15 ¥ Ni-81
€56, 01 10,4 ¥ Ni-81
g08, €3 1,12 ¥ Ni-81

1 185,23 3,6 ¥ Ni-81
Production mode Possible impurities

Ni-B1 (p, n) CuB1 -
Zn-84 (p, o) Cu-81 -

Cu-63 [y, 2n) CuB1 -

Reference: CEA/LNE-LNHE - 2013

en

mars 2015, vendue et

T, 432,6 (6) a

241
_Am

a5 Americium / Américium

Descendsntis) {a, 100 %) Np-237 {2,144 x 10% a)
@ 5B3T,82 kel

Alpha (22 lines) - Z[l,) omitted: 0,7 %
Energy (keV} Intensity (%) Type Origin

5 388,25 1,66 a Am-241
5 442,8€ 13,23 a Am-241
5 485,5€ B4,45 a Am-2a1

Electrons (48 lines) - Z{l) omitted: 2,8 %
Energy (keV} Intensity (%) Type Crigin

€3 14 ecl  Np-237
£ - 13,5 23,4 Auger L Np-237
13,2 15,8 ecl  MNp-237
21, € = echM Np-237
23,4 E.B ecl  Np-2237
28,5 4.0 ecM  Np-237
32,2 1,08 ecN Np-237
28,7 2,3 ecM Np-237
38,5 30,2 ecl  Np-237
54,8 B,12 ech Np-237

X (2 lines) - () omitted < 0,01 %
Energy (keV} Intensity (%) Type Crigin

11,88 0,844 Hyy  Np-227
13,85 13,02 Xg Mp-237
15,88 0,384 ¥q Np-237
16,86 18,58 g Np-237
21,16 4,82 Ky Mp-237

Gamma {172 lines) - Z{I.‘.:- ocmitted: 0,28 %
Energy (keV} Intensity (32} Type Origin

26,24 2,31 y  Np-237
59,54 35,582 ¥ Np-237
Production mode Possible impurities

Pu-241 () Am-241  TH=1433a

Reference: KRI - 2009
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PROBLEMATIQUE POUR L’AG-108M ET L'AG-110Mm

e HOmAg and 198MAg sont produits dans des réacteurs nucléaires, mai s
leurs périodes sont tres difféerentes :

o UOMAQ =249,78 | > Accident avec relachement dans I'atmosphére
o 108mAg =438 a > 4 Stockage de déchets radioactives
* Les schémas sont complexes avec deux modes de désin  tégration :
& 1MAg, 24984 109 5 10EmpAg 43ga
IT=1.36% B_:ga}la% % s_cl 2976 / 79|ng = l A -
3 s y M - 10%Ag, 3 382 min
1 : :& % ;el EC=90,9% 77 _\_=8 -
p=1.36% % 1771 ;j i EC+ (+=029% 2 J
; 5 5
) e h Ed 2 = = 2’1 j,ma% AV LEE
ﬁ‘ﬂ-oﬁ%\J_Lﬂ7 r Lt " = ‘ : = = ’ ) 0,202% g
B’=1‘3%\°' E_ @ 2 = o > =t J / \lu__r_

Les mesures des intensités ne Seulement quelques me  sures
sont pas toujours cohérents dans les années 1970s
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!@! SCE PREPARATION DES ECHANTILLONS ET MESURE D 'ACTIVITE

* Activation par neutron de 199Ag poudre métallique (99,75 % 109Ag, avec
107Ag en impureté):

logAg +n 9 110mAg

Section efficace : 197Ag(n, y)1%®MmAg moins que 199Ag(n, y)11°mAg
* Dissolution dans 14M HNO ,
° Dilution =» 14mL de solution dans 3,9M HNO ; media (SG15 géometrie)

* Mesures d'activités massiques ( A,,) et analyse d’'impuretés par gamma-
ray spectromeétrie :
108mAg = 270 (8) Bg.g !
1omAg = 13400 (190) Bqg.g *

Impureté : *Eu = 6,3 (3) Bqg.g " pris en compte, et 9°Co,
mais pas de 152Eu
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DES MESURES PAR SPECTROMETRIE GAMMA

A 10 cm le temps mort est trop important > 4 Mesures a 25 cm
©
<
3
5 = §
€7 4 1000000 - ] ® ~40 pics observés
N H - r~
] .!5 & 38 e ©
. = z ©
| 2 4 100000 - a5
= -
£ 1000000 - *
5 . f 2 .
Q 154 =
53 i Eu 2 10000 4 &
E T
T \,
100000 : 1000 - JJ
T T T 1()() ‘?
0 1()0 2 o T T T T T T T T T T T T T T v T v T v 1
1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000
Energy (keV)
NHE Temps d’acquisition : 1,65 x 10 °s (~19)
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MESURES DES INTENSITES D'EMISSIONS — RAIE DE REFERENCE

3 N(Ewm) _

I(E,) = e(Er) - ColEr) ,A//)?f Cc(Ey) M : mesures
_ N(ER) o
I(Ep) = e(En) - Co(En) %/)ﬁ/ Cc(ER) R : référence

I(E,)=100%
I(E,) = N(Ey) - Cc(Ey) _ £(Eg) - Co(Ep)
Y e(Ey) Ce(Ey) N(ER)  Co(ER)
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108MA G : EXPLICATION DU SCHEMA

109 P 6" 108mAg 4383

/ 79 - \ >
IT=9,1% &

=9,1% :
‘“‘) 1 108Ag 2 387 min

j ; \—.:8 88%

EC + B+=0,22%
1540
1441

1314
1052
931

2
j negligible

M~ e
T2 &

633

.- Q,OlS% . \ z

g £ )/

0,202%
1

-1/ O\ |

108Cd

931

632

Gamma de
référence

Probabilités de transition : P(723) = P(614) = P(434) = P(EC)
Probabilités de transition : P(30) = P(79) = P(IT)
Donc, P(434) + P(79) = 100 % décroissance de parent

&Y intensité d’émission absolue

Avec: P(i) = (1 + ap(i)) x I(i)
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108mMAG : NOS MESURES (CAPTURE ELECTRONIQUE)

EC=90,9%

-/ Rappel : P(i) = (1+ az(i)) X I(i) et o,(434) =0,00911 (13
1048 h‘ Pa
. 3 ) , | Cette étude Cette étude : I(E) Cette étude Cette étude : I(E) |/Cette Etude : P(E)
L Energie (keV) Iel(E)/1 Valeurs absolues Inel(E)/1 Valeurs absoluey/| Valeufs absolues
E Z 723 (0 /0> 2 434 (0 /O) 0 /O)
i yin 108Ag
" 79,131 (3) 6,11 (16) 5,64 (15) 6,19 (19) 5,68 (/1)
yin 8Pd
433,938 (4) | 98,7 (20) 91,2 (20) 100 C 9,7@2)) 92,55 (20)
614,276 (4) | 99,8 (20) 92,2 (20) 101,1 (22) 92,7 20) —
722,907 (10) 100 92,4 (2) 101,3 (22) 92,9 (20)
Facteur de normalisation : N
_ 100 _ _ 100 _
Nyos = (1+aT(79))1rel(79)+(1+aT(723))Irel(723)_0'924(2) Nyzs = (1+aT(79))1rel(79)+(1+aT(434))Irel(434)_0'917(2)
Capture électronique
—> Intensités d’émission gamma s’accordent

| 13 u ‘ [CEA LIST |

CARNOT NS

PPPPP -SACLAY




108mA G : COMPARAISONS DES MESURES (CAPTURE ELECTRONIQUE)

(EC-009% Eneroie (keV) Purcell & Dvorak e | Bartok et al. | Holst et al. | Cette étude
- ald & Fauré (1966) | al (1968) (1971) 1974) | IrefB)/1,,,
= yin 18Ag
Los |- 79,131 (3) 7,3 (8) 8,3 (9) none none 6,19 (19)
yin 18Pd
- . 433,938 (4) 100 100 100 100 (5) 100
. : 614,276 (4) 103 (3) 105 (10) | 99,3 (20) | 100 (5) | 101,1 (22)
= ) 722,907 (10) 102 (2) 102 (10) | 100,4 20) | 100 (5) | 101,3 (22)
pd Nos résultats sont cohérents avec des publications précédents
/109 z AR 0 P(IT) = P(79) = 100 — P(434)
| | 1+ 108Ag, 2 382 min — 0)
EC=90,9% \ 7'45 (20) /o

1771

s

1048

723

EC+ B+=0,22%
1540

B —=8.88%

1441

1314

1052

I o
el [v]8

a3 I

Evaluation par Chisté (dans Bé et al., 2006)

P(IT) =9,1(6)%

Laboratoire National
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110MAG : SITUATION

10mAg 249 8d

* 33 émissions gamma [ \ 2926
=i 5 o T i T +
== PR ‘ $-=98.64% \5 -
S —— v}
g’-
110Ag, 2455 v E
1 N o0
\ €
; L/
B=1.36% %
v
1 1542
o EC=0.004% |
110Pd g
{v .=}

ﬁ—dJ.OG%\ ll 657 3 \ 657

. = =i
negligible —— >3 «
ﬁ-:l.a%\O* v o '

110cd llocd

Comparaison de publications entre 1976 — 1993
* 25 des gamma sont cohérents entre eux
* 8 ne sont pas en accord, mais les intensités sontf  aibles ou < 267 keV
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LLOMAG : MESURES DES EMISSIONS GAMMA

gy o) | DOt | Gk | M| Roner | Yo | e | by | | oiswork | s
687.0091 (18) 68.5 (7) 4@ 69.0 (27) 68.0 (6) 67 (3) 68.5(5) | 69.2(21) | 68.7(15) 68.3 (3)
706.6760 (15) 175 (10) 176.7 (18) | 175.4(20) | 176.2(22) | 176.6 (10) 174 (7) 172.8(5) | 176.9(26) | 176.4(37) | 174.6 (8)
744.2755 (18) 49.2 (5) 49.5 (16) 50.00 (27) 48.0 (25) 49.3 (8) 50.2 (14 49.5(11) 49.9 (3)
763.9424 (17) 237(2) 236.0 (24) 1@ 237.4(31) | 235.5(9) 243 (12) 236 (3) |239.1(53)| 236(5) 236.4 (1)
818.0244 (18) 77.3 (8) 1@ 77.4 (17) 77.6 (4) 79 (4) 77.1(5) | 78.8(18) | 77.7(16) 77.7 (4)
884.6781 (13) 775 (5) 769 (8) 811 (10) | 780 (10) 767.6 (26) 800 (40) | 771(10) | 706.6(12) | 771(16) 784 (13)
937.483 (3) 366 (3) 362.2 (36) 380 (4) 369 (4) 363.1 (12) 374 (18) 363 (6) 376 (8) 363(8) 365.6 (29)
007.243 (15) 1.6 (1) 1.42 (5) 1.4 (1) 1.32(4) | 1.33(10) | 1.392(30) | 1.356 (43)
1085.447 (14) 1@ 0.66 (12) 0.74 (4) 0.71 (2) | 0.81(24) | 0.692(35)
1117.46(3) 0.55 (20) 0.41 (6) 0.52 (3) 0.52(1) | 0.38(20) | 0.421(29) | 0.517 (10)
1125.699 (20) 0.35 (10) 0.38 (8) 0.34 (2) 0.30 (2) <m> 0.317(34) | 0.322(15)
1384.2931 (20) 261 (2) 257.0 (26) | 277.9(30) | 271(5) 256.6 (8) 278 (14) 261(5) |276.6(26) | 258(6) 262 (5)
Accord entre nos mesures et Moyennes pondérées calcu lees avgc
I'évaluation (avec meilleures incertitudes) Limitation of Relative Statistical Weight

Laboratoire National
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110mA G : CONCLUSION

gy () | TS| o | G | eny | aose | Gssy | asve | caossy | Thever
1125.699 (20) 0.35 (10) 0.38 (8) 034(2) | 030() | 0.22(21) | 0.317(34)
1384.2031 (20) | 261(2) | 257.0(26) | 277.9(30) | 271(5) | 256.6(8) | 278(14) | 261(5) |276.6(26)| 258(6)
1420.07(5) 0.39 (3) 027@2) | 024(2) | 0379 | %3621
1475.7792 (23) 421(4) | 448(6) | 449(12) | 422207 452) | 424@) | 45703 | 2O
1505.0280 (20) | 139 (1) 138.4 (1I_ D’autres études nécessaires (19) | 140.2 28) | 1383G0)
1562.2940 (18) 12.50(13) | 132() | 140(8) | 10.87(7) 1307 | 126(6) | 135@) | 1251@D
1629.75 (15) 0.061 (11) | 0.036(4) | 0.046(s) | 0.11(5) | 2046
1775.41(4) 0.067(10 0.067 (11) | 0.076 (4) | 0.063 () | 0.07() | 20626019
1783.46(3) 0.085 (30) 0.103 (11) | 0.110(6) | 0.092(3) | 0.07(4) | 20942(9)
1903.52(4) 0.20 (2) 0158 (15) | 01s() | 016q) | o1s¢) | 16°
2004.65 (10) 0.012(1) | 0.011(2) | 0.028 (4) | ©-0088(30)
117 o ‘. université




CONCLUSIONS

Un groupe international, le Decay Data Evaluation Pr  oject, a été creeé en
1995, et ce collaboration est coordonné par le LNHB depuis mi-2012.

Les résultats sont publiés comme Monographie BIPM-5

L'évaluation de données fait souvent apparaitre des défauts ou
meconnaissance des schémas de désintégration.

Il devient necessaire de proceder a de nouvelles me  sures (mesure
absolue d’activité, détermination des intensités ga mma, de periode
radioactive, etc.).

Dans ce contexte, étude au LNHB sur deux radionuclé  ides, 108mAg et
110mAg, dont les yraies les plus importantes ont été mesurées.

108mAqg : mesure de branchement isomérique et valeurs co  hérentes

* Mais pas d’'accord avec les deux autres mesures publiées (1966,1968)
* D’autres études nécessaires

HOmAg : résultats en accord avec d’'autres mesures

e Diminution des incertitudes dans la nouvelle évaluation, mais d’autres mesures
sont nécessaires.
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