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An instrumental neutron activation analysis procedure is described. Specimens have been activated by
AEK-Risg and the gamma ray spectrum was measured in the laboratory at Roskilde University Center.
The calculation is done by electronic computing from our terminal, which is connected to RECKU. The

accuracy of the procedure is demonstrated. .
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Tommy Jorgart, koskilde Universitetscenter, 4000 Roskilde, 5. oktober 1976.

Neutronaktiveringsanalyse er i dag blandt de
mest effektive analysemetoder fgrst og frem-
mest til sporelementanalyse. Metoden har va-
ret anvendt her i landet i adskillige &r, men
fgrst med Rajmund Gwozdz’s arbejde i de se-
neste ir er metoden blevet indkgrt til rutine-
meessigt brug pa geologiske materialer.

Aktiveringsanalyse er baseret pd, at de fle-
ste grundstoffer, ndr de udsattes for bestra-
ling med visse typer partikler eller kortbglget
elektromagnetisk striling, omdannes til radio-
aktive isotoper, som kan identificeres ved de-
res halveringstid og den karakteristiske stra-
ling, de udsender.

Indtil videre har vi kun gjort erfaringer med

sdkaldt instrumentel neutronaktiveringsana-
lyse, idet prgverne er blevet aktiveret og maélt
uden ledsagende kemisk opfraktionering af vis-
se grundstoffer. Risgs reaktorer DR2 og
DR3 har leveret neutronbestrilingen og mé-
lingerne er foretaget pi et gammaspektrome-
ter pA Roskilde Universitetscenter. Artiklen be-
skriver principperne og den anvendte frem-
gangsmade, P& flere punkter giver beskrivel-
sen meget konkrete anvisninger, som det er
fundet hensigtsmeassigt at indfgre til normale
situationer, men som kan @ndres efter behov.

Metoden tillader pad sit nuverende udvik-
lingstrin bestemmelse af over 40 forskellige
grundstoffer:

Na
K Ca Sc Cr Fe Co Zn - Ga As Se Br
Rb Sr Zr Nb Mo Ag Cd Sn Sb Te
Cs Ba ILa Hf Ta W Re Au Hg
Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Ho Yb Lu
Th U
Metodens ngjagtighed og fglsomhed er belyst dN, = $o,N, - L,N
ved analyse af 6 internationale b]ergarts -stan- dt a2
darder. hvor
' N; = antal atomer af isotop i
t = tiden
Princip & = neutronfluxens intensitet (ofte
malt i antal neutroner pr..tidsen-
Reaktionsskemaet PR hed pr. cm?)
ISOTOP 1 (n,y) ISOTOP 2 — ISOTOP 3 o, = aktiveringstvarsnittet, der angiver

beskriver den typiske reaktion ndr isotop 1 ak-
tiveres med neutroner og henfalder til isotop 3
(henfaldskonstant ). Her gzlder da, at

sandsynligheden for at isotop 1
skal indfange en neutron og blive
aktiveret (males i cm?)
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Ay = henfaldskonstanten for isotop 2,
d.v.s. den brgkdel, der henfalder

pr. tidsenhed. 4, = ’i‘l/ , hvor T. 15

er halveringstiden for isotop 2.

Ved aktiveringens afslutning er
N; = N,yi,/ 0, P(1—e2ta)
= A,(ta)/ o, P(1—e*2ta),

hvor
tA = bestralingstiden
A, (ta) = aktiviteten, dvs. antallet af hen-
fald pr. tidsenhed, umiddelbart ef-
ter afslutning af bestraling i-tiden
ta.
Til vilkarlig tc tid efter bestrilingens ophgr er
aktiviteten |
A = Ayta)ehetc

Udtrykket for N, bliver derfor
N, = Ae4etc/ Do (1—e2ta).

Henfaldet vil fgre til udsendelse af fotoner med
ganske bestemt energi ofte med mere end een
energi.

Antallet af fotoner af en bestemt energi Ag
er relateret til det totale antal henfald A pd
kendt méade:
Ag = fr-A.
Her er
fg = antallet af fotoner, der udsendes
med energien E pr. henfald af iso-
top 2. Denne stgrrelse (eller 100
_ fe) slds op i tabeller.
Ag = antallet af henfald med energien
E for isotop 2.

Det er ikke Ag, der males pa y-spektrometeret,
men en reducerét stgrrelse
ag = ¢(E,d)-Ae
hvor )
ag = det registrerede antal fotoner med
energien E: count pr second =
cps.
= effektiviteten, som er et mal for
hvor stor en brgkdel af det ud-
" sendte antal fotoner, der registre-
" res. Reduktionen i antallet er bide
 bestemt af geometriske forhold,
" dvs. afstanden til detektoren, d,

e(E,d)
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og detektorens »indre effektivi-
tete. ¢ bestemmes experimentelt
for en given opstilling. Det er an-
givet ved at skrive ¢ (E,d), at ¢
varierer med afstanden d for at
understrege muligheden for at ma-
le i forskellige positioner.

Vi far nu

A ag

fg ~ fpe(Ed)

hvilket udtryk kan indsattes i udtrykket for N,.
Ved analysen er man normalt ikke interesse-
ret i at skaffe oplysninger om N, antallet af
isotop 1, men om C,, koncentrationen af ele-
ment 1-malt som vagtbrgk. (Element 1 skal
forstds som det grundstof, der blandt andet
bestar af isotop 1). :
Sammenhangen er
N, M,
g Nam

A=

hvor

M, = Isotop 1’s isotopmasse

g; = Isotop 1’s andel af element 1.

N. = Avogadros tal 6.023-1023

m = massen af det aktiverede stof
Ved indsettelse af N, i udtrykket for C, fs et
feerdigt udtryk, der kan bruges til beregning
af C, uden brug af standard: :

M, ag etate

- g, Nam fg e(E,d) Do, (1-etata)

Denne formel kan imidlertid ikke benyttes di-
rekte i praksis, idet en del af de involverede -
konstanter (P, ¢ og o,) ikke kendes med ri-
melig ngjagtighed.

Denne vanskelighed slipper man i vor pro-
cedure udenom ved extra malmger pa standar-
der af 3 slags:

(1) Radioaktive isotoper (»kllder«) Disse er
industrielt fremstillede produkter af kendt ak-
tivitet. De maéles i alle positioner pa spektro-
metret, hvorved e(E, 'd) kan bestemmes een
gang for alle.

(2) Globale standarder. For hvert af de
grundstoffer analyseproceduren skal kunne be-
stemme foretages een aktivering af en kendt
mzngde stof een gang for alle. Herved opnés
den ekstra information, der er ngdvendig for,
at de globale parametre, dvs. de parametre,
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Fig. I. Analysevardier for 6 internationale bjergartsstandar-
der afsat imod de anbefalede middelverdier. Den dobbelt-
logaritmiske skala tillader, at alle vaerdier plottes indenfor
samme dekade (hvis der er plads), samtidig med at al infor-

der ikke varierer fra analyse til analyse, kan
bestemmes.

(3) Lokale standarder. Hver aktivering (be-
striling) omfattende 6 ampuller omfatter een
standard, bestiende af en kendt mengde
stof. Herved opnas den ngdvendige extra in-
formation til bestemmelse af ¢, den eneste lo-
kale parameter. Vor procedure benytter ruti-
nemessigt Fe,0, som standard, idet telletal-
let for Fe-linien ved 1292 keV lmgges til
grund. Bemeerk: Den lokale standard er den
eneste af standarderne, brugeren har nogen
manuel relation til.

mation om analysenpjagtigheden fastholdes. De skra dobbelt-
linier markerer en afvigelse pa + 10 % fra middelverdierne.
Usikkerhedsangivelsen pa de enkelte analvsevaerdier er een
standardafvigelse,

Praktik
Vejledning om emballering. Prgverne som skal
bestrales, anbringes i sma dertil beregnede pla-
stikampuller. Strimlen, der fastholder laget,
klippes af. Silikater og Fe,0,-standard afvejes
i mengder pa ca. 0.2 g; der afvejes med 4 de-
cimalers ngjagtighed. Ampullen mearkes med
spritfarve, der ikke kan gnides af. For hver 5
préver benyttes een standard, idet reaktorens
geometri tillader, at op til 6 prgver bestri-
les med samme flux ¢.

Administration. Enhver aktivering kraver
tilladelse fra Sundhedsstyrelsen. Ekspeditions-
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tiden er kun fa dage. Aktiveringsordren til
Risg afgives pa en dertil beregnet formular.

Levering. De bestrilede prgver modtages
pé et forudbestemt tidspunkt, ca. 1 uge senere
med en bestrélingsattest. Af denne fremgir be-
stralingstiden ta og sluttidspunktet for bestri-
lingen (pile-up).

1. mdling. Prgven miéles snarest 2000 sekun-
der pa y-spektrometret. Princippet bag malin-
gen er det fglgende: Den udsendte p-striling
opfanges af detektoren, der er en halvleder-
krystal, hvorigennem der passerer en strgm,
nar et y-kvant opfanges. Strgmstgdet er pro-
portionalt med kvantets energi, hvorved det
bliver muligt at sortere kvanterne efter ener-
gi.

I multikanalanalysatoren lagres  information
om, hvor mange kvanter, der er opfanget i de
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forskellige energiintervaller. Da vi som regel er
interesseret i stralingen fra 0 — ca. 1700 keV
og multikanalanalysatoren har 4096 kanaler,
er intervallerne ca. 0.4 keV brede. I princip-
pet fremstilles der altsi et blokdiagram med
blokke af denne bredde og med intensiteten
som ordinat. Indstilling og betjening af appa-
ratet fremgir af beskrivelsen i laboratoriet.
Som output leveres en strimmel med de 4096
funktionsveerdier af a(E) for 0 < E £ ca. 1700
keV. Dagbogen fgres med maélenr., bestralings-
nr., begyndelsestidspunkt for malingen, male-
tid og position.

2. mdling. Prgverne males igen ca. 4 uger
efter pile-up, denne gang 4000 sekunder.

Databehandling.  Beregningerne  foregir
med EDB. Alt arbejdet udfgres i RUC’s datalo-
giske laboratorium, som er forbundet med

Tabel |. Eksempel pa analyse
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CONC, ST.DEV UP,LLIMIT
NA 11 3,200 % 62 ¥ 347,000
k19 6.550
gé S? 3,420 PPM a3y 3'322
CR 24 8.2%0 PPM 16,26 % 3,250
FE 26  1.900 % 1.26 % 376,000
€9 27 4,540 PPM 3,58 % «332
IN 30 17.200
GA 3% 1.560
AS 33 3.000
SE 34 ?.750
RR 35 24220
RB 37 159,000 PPM 5,36 % 19,200
SR 38 422,000 PPM 1h.01 % 164,000
ZR 40 355,000 PPM 27,27 % 234,000
MO 42 176,000
AG 47 1.650
cD 48 14,600
SM 50 213,000
SB §1 «300
LS 5% 1,340 PPM 16,04 % <585
RA S8 190 % 4,58 % 188,000
LA 57 84,500 PPM «h9 % 946
CE 58 224,000 PPM o713 % 2.440
PR §9 3704000
ND 60 S8,400 PPM 21,37 % 39,700
SM 62 10,800 PPM .92 % 166
Ell 63 1,320 PPM 4,52 % .%54
TR 65 V322 PPM 42,91 % + 351
HO 67 .000
Y8 70 1.120 PPM 15,92 % 626
Ly 75 .ésa PPM 15,33 % 067
KF 7 8,930 ppM 2,10 % «341
TA 73 +867 PPM 12,60 ¥% 310
W 74 7.100
AU 79 «011
HG 80 1.070
TH 90 26,800 PPM «83. % « 306
U 92 4,140 PRPM 28,30 % 2.320
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PPM - SR/BA 222 :

PPM LA/CHO 264,062
peM CE/CHOU 238,298
PPM  LA/ND 1,447 ND/CHO 97.333
PPM SM/CHO 54,000
PPM  SM/EU B.182 EU/CHO 18,082
PPM 78/7CH0 6440
o e ns
PPM  ZR/HF 39,754 '
PPM  HF/TA 10,300

PPM

PPM

PPM

PPM TH/CHO 670,000
PPM™  TH/Y 6,473  1i/€HO 276,000
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RECKU. Proceduren udggres hovedsagelig af
et antal batchjobs, der afsendes fra en skerm-
terminal. For hver enkelt strimmel udfgres de
folgende trin:

1) Strimlen indlzses via paper tape reader.

2) Proceduren STARTTAPE lokaliserer al-
le toppe (finder kanalnummeret) og deres are-
al (antal counts) udregnes. Resultatet. frem-
kommer som en tabel med opgivelse af disse
og en raxkke andre stgrrelser.

3) Der kalibreres, idet sammenhangen
mellem kanal-nummer og energi etableres: Y
(keV) = A+B-X (nr.). Dette sker ved inspek-
tion, idet to let identificerbare toppe, f. eks. de
to Fe-toppe 192,23 krV og 1291,58 keV, be-
nyttes. Kendskab til A og B er tilstreekkeligt til
i princippet at identificere alle toppene.

4) Data fra bestralingsattesten, dagbogen og
kalibreringskoefficienterne samles pa dataele-
mentet RUNDATA og udggr sammen med ta-
bellen fra punkt 2 inputdata, der fgrer direkte
til den faerdige analyse.

5) Da hver prgve males to gange fis to ud-
skrifter med henholdsvis kort og lang kgretid.
Proceduren SEPSLU udsgger de bedste var-
dier og opstiller dem i en tabel, der samtidig
giver oplysninger om detektionsgrensen for
grundstoffer, der ikke er registreret, foruden
forskellige petrologisk interessante forhold (ta-
bel 1).

Proceduren beskrives narmere i en manual
i laboratoriet.

Resultater

Fig. 1 sammenligner de opniede analysever-
dier for 6 internationale standarder med de an-
befalede middelverdier fra litteraturen. Afvi-
gelserne er almindeligvis smi og abenbart be-
tinget af analyseusikkerheden, som er angivet
ved en lodret streg, der er een standardafvigel-
se lang til hver side for analysevardien. Der
ser ud til at vare systematiske afvigelser for
Sm, Ce og sandsynligvis enkelte andre. Disse
og andre mangler vil vere genstand for op-
merksomhed ved procedurens fortsatte udvik-

ling.

Tak

Hermed en tak til Rajmund Gwozdz, der har
veeret min leremester i neutronaktiveringsana-
lyse, og hvis programmer hele proceduren er
baseret pa.





