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INTRODUCTION



Le laboratoire de Métallurgie avait entrepris, il y a quelques an-
nées, une étude des propriétés mécaniques du magnésium de haute pureté né-
cessitant une analyse tré@s fine du métal utilisé&, notamment en ce qui con-

cerne la sensibilité.

On utilisait alors pour les contrdles l'analyse par activation aux
neutrdns thermiques et la comparaison des activités de l'échantillon et
d'étalons irradiés dans les mémes conditions. La mesure des activités utili-
sait la spectrométrie Nal multicanaux et 1l'analyse quantitative s'effectuait

par intégration manuelle de la surface des pics dans le spectre.

Cette technique nécessitait donc des traitements chimiques complexes

des impuret&s 3 l'état de traces conduisant a la séparation de chaque &lément.

Le but initial de notre travail &tait d'améliorer les résultats
spectrométriques donnés par la sonde Nal que nous utilisions. Il nous fallait
étudier 1l'influence de certains paramétres physiques sur la détection des
rayonnements en vue de déterminer les conditions optimales de mesures des ac-—
tivités, |

Par la suite nous avons orienté notre travail vers la recherche de
nouvelles méthodes d'exploitation des spectres, applicables aux spectres com-
plexes. Nous avons pensé dans un premier temps améliorer les résultats en ex—
ploitant directement les enregistrements obtenus par les moyens du calcul nu-
mérique. Nous espérions, en méme temps, pouvoir ainsi diminuer la complexité
des opérations chimiques nécessaires. Nous avons alors réalisé les premiers

traitements numériques sur nos spectres.

Les résultats obtenus nous ont conduits, dans un deuxiéme temps, &
faire porter notre effort d'amélioration sur 1l'efficacité et la rapidité de
1'ensemble de la méthode d'exploitation. Nous avons donc €tudié plus particu-
liérement les possibilités offertes par 1'emploi du Temps Partagé. L'ensem-
ble des techniques que nous avons développées dans ce mode de traitement a
€té par la suite étendu aux problémes de calcul rencontrés dans les autres

activités du laboratoire.

Ce mémoire qui rassemble l'essentiel de ces &études se compose de
4 chapitres.
Le premier chapitre décrit les caractéristiques du systéme de me~

sure, les conditions opératoires et la méthode d'utilisation des spectres gus



nous avons mises au point. Nous y exposons également notre mode d'organisa-

tion des données et des traitements numériques.

L'@tude de ces différents traitements fait 1‘'objet des trois autres

chapitres.

Le chapitre deux concerne les lissages de spectres. Nous y décrivons
le procédé que nous avons mis au point et les comparaisons que nous avons ef-

fectuées avec deux autres procédés.

L'objet principal du chapitre trois est un sous programme de trai-
tement de photopics. Ce sous programme a deux roles : calculer avec préci-
sion l'abscisse du sommet d'un pic et de ses points d'inflexion et mesurer
1'aire située sous ce pic en tenant compte du fond sous jacent. Nous exposons
ensuite les vérifications que nous avons effectuées et qui nous ont permis
de déterminer un écart d'intégration optimal. Un exemple d'application ter-—

mine ce chapitre.

Dans le quatriéme chapitre nous abordons le probléme des spectres
de ﬁélanges. Nous avons mis au point un sous programme utilisant une résolu-—
tion par moindres carrés et faisant appel & une biblioth&que de spectres
étalons. Ce sous programme comporte une compensation automatique de la dérive
en énergie des spectres ainsi qu'une option de pondération du systéme tenant
compte de la variance des spectres étalons. Nous rendons compte &galement des
essais effectués avec ce sous-programme qui ont mis en évidence particuliére~

ment la nécessité de séparations chimiques préalables par groupes d'éléments.

Dans 1'annexe qui termine ce mémoire nous avons rassemblé les in-
formations que nous ne pouvions pas détailler dans chacun des chapitres : les
procédures utilisées en Temps Partage telles que la constitution d'une bi-
bliothéque de sous programmes, le détail des textes des principaux programmes
et des commandes secondaires spécialisées ainsi que les études que nous avons
effectuées sur un schéma de séparation chimique adapté i notre probléme

d'analyse.
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CHAPITRE I

EXPLOITATION DES RESULTATS DE SPECTROMETRIE Y

ANALYSE DES CORRECTIONS A APPORTER



I.1. - MESURE DE L'ACTIVITE y - SPECTRES

I.1.1. PRINCIPE DE LA DETECTION DU RAYONNEMENT

L'interaction avec la matiére des rayons Yy produit 3 phénoméres

principaux :

- L'effet photoélectrique ou absorption totale de 1'énergie du photon

'— L'effet Compton ou collision €lastique entre un photon et un élec-
tron

~ La production de paire (si l'énergie du photon est supérieure 3
1,02 MeV) ; le photon absorbé par le noyau donne naissance 3 un
couple positron-électron. Ce phénoméne est toujours suivi de 1'an-

nihilation du positron soit de 1'émission de 2 rayons y de 511 KeV.

Ces trois effets produisent une ionisation et c'est le cristal scin-
tillateur en Nal qui convertit ces mouvements d'@lectrons en énergie lumineuse

qu'd son tour le photomultiplicateur traduit en impulsions &lectriques.

Au total ces signaux électriques ont une amplitude proportionnelle 3

1'énergie (totale ou partielle) cédée par le photom au scintillateur.

I.1.2. SPECTROMETRIE MULTICANAUX ;

L'analyse des impulsions produites par le détecteur est assurée par

un sélecteur d'amplitudes multicanaux qui donne la répartition, dans un temps

donné, du nombre d'impulsions produites en fonction de leur amplitudé. La

courbe obtenue est le spectre y expérimental du rayonement mesuré et constitue

en réalité le résultat de la superposition des 3 effets d'interaction des pho-

tons avec le cristal et de nombreux effets parasites (I.1 et I.5).

La figure suivante (fig.I.l) schématise la différence qui existe en-

tre le spectre expérimental et le spectre théorique d'énergie de 1'émission y.

Le caractére remarquable des spectres expérimentaux est la présence
d'un ou plusieurs pics d'absorption totale ou photopic, de forme approximative-

ment gaussienne.

L'abscisse du sommet d'un pic détermine son énergie et conduit 3 une
utilisation qualitative de la spectrométrie en permettant d'identifier le radio-

isotope émetteur (I.1 & I.4).
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Spectre d'un émetteur y monoénergétique

Lorsqu'un échantillon comporte un seul radioélément, toute zone
du spectre présente une intensité (nombre de coups) proportionnelle 3 1l'ac-
tivité de cet &lément donc 3 son abondance dans 1'échantillon : ceci permet
1'exploitation quantitative des résﬁltats. L'intensité d'un photopic, c'est-
d-dire son intégration de part et d'autre de son sommet fournit alors une
mesure de l'activité particulidrement sélective.

Lorsque plusieurs émetteurs y sont présents, les photopics peuvent

alors interférer. lLes activités des composants sont calculées en effectuant

une analyse numérique du spectre complexe obtenu.

I.1.3. CARACTERISTIQUES DE FONCTIONNEMENT DU DETECTEUR

Un ensemble de détection Nal possé&de, comme tout détecteur, un
rendement et un pouvoir de ré&solution. Le caractére numérique de la spectro-

métrie multicanaux fait de plus intervenir la notion de définition du spectre.

I.1.3.1. Rendement

On définit habituellement (I.5) pour une sonde :

_ Nombre de photons comptés
le rendement global r = gomer—oy—q0 désintégrations




_]]._

Nombre de photons comptés dans le photopic

la photofraction p = Nombre total de photons comptés

- I1 est &vident qu'on recherche toujours p et surtout r les plus

grands possible pour une simple question de sensibilitéd.

D'une fagon générale le rendement dépend de 1'&nergie de rayonne-

ment (fig. I.2) de 1'angle solide qu'occupe le cristal vu de la source,

T en cm_u

1004

T photoélectrique
10—1

/ T total

T paires

T T T »Energie
0.1 1 10 MeV

Figure I.2
T coefficient d'absorption de Nal d'aprés HEATH (I.5)

c'est-d-dire de la distance source—détecteur (I.6, I.7) et des dimensions du

cristal scintillateur (I.8). En effet, la probabilité d'absorption dans le

cristal, de 1'énergie d'un photon, donc le rendement r, augmente avec le vo-
lume du détecteur. Mais c'est surtout la photofraction p qui est améliorée
par l'emploi d'un cristal de grande taille. En effet, c'est le mode d'absorp~
tion, comme le montre le schéma suivant (figf I.3), dans le cas d'un photon
d'énergie moyenne (inférieure a4 1 - 1,5 MeV) qui variera avec le volume du

détecteur.

Dans les 2 cas, un photon sera compté mais il fera partie du fond
Compton dans un spectre obtenu avec le petit cristal et appartiendra au pho-

topic pour le grand cristal.

Le cas d'un photon de grande énergie (> 1,5 MeV), donnant lieu i la
création de paire, fait apparaltre des phénoménes parasites (I.}, 1.2, I1.5)

qui dépendent aussi des dimensions du cristal.
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Figure 1.3

Effet de la dimension du cristal scintillateur

sur le rendement de la sonde

I.1.3.2. Pouvoir de résolution

Si le rayonnement y incident est monoénergétique, une raie devrait

correspondre & 1l'effet photoélectrique. Or, il apparaft qu'a 1'énergie to-

tale des photons correspond un pic de largeur appréciable.
Les principales causes de cet étalement sont :

- 1'hétérogénéité du cristal et du rendement a& la surface de la

photocathode

- le caractére statistique de 1'émission lumineuse et du gain du

photomultiplicateur.

Le pouvoir de résolution est un des paramétres principaux de détec-

teur. I1 s'exprime par :

AE étant la largeur 4 mi-hauteur d'un pic d'énergie E.

On observe que lorsque E augmente les photopics présentent une lar-
geur 3 mi-hauteur croissante et une forme de plus en plus &talée. Lorsque la

taille du cristal augmente, p augmente &galement donc la résolution diminue.

.. 1 .
On mesure p grace & 1'émission 651 KeV du 37Cs. Pour un cristal
de 5] mm x 51 mm p vaut 8,5 7 environ et 10,5 Z pour un cristal de 78 mm x

78 mm.
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Le principal défaut de la spectrométrie par sonde Nal réside dans
son faible pouvoir de résolution. L'emploi des détecteurs 3 semi-conducteurs
type Ge-Li représente un gain considérable de sélectivité. Cependant le ren-—
dement de ces détecteurs est bien inférieur a celui d'un cristal Nal de méme

volume (5 3 8 7).

1.1.3.3. Définition du spectre

La définition d'un spectre représente le nombre de points utilisés
pour couvrir 1'étendue de mesure en amplitude donc en énergie (fig. I.4).
Cette grandeur s'exprime en KeV par canal. La définition a une significa-
tion importante lorsqu'on pratique des calculs numériques sur un spectre
multicanaux puisqu'elle détermine le nombre de points décrivant un photopic

par exemple.

Intensité en 4
coups

l
I
l
!
!

t PLEnergie
Figure I.4

Définition numérique d'un spectre

I1 est évident qu'on améliore la précision des traitements numéri-
ques en utilisant une définition Elevée mais afin d'obtenir une telle défi-
nition on est généralement contraint de travailler sur une étendue d'énergie

réduite.



I.2. - ANALYSE DES EFFETS SECONDAIRES

L'examen d'un spectre réel fait apparaltre certains détails qui en
compliquent 1'allure générale et dont l'interprétation est indispensable

pour un traitement correct du spectre.

Nous allons examiner ces diverses causes en séparant celles qui
nécessitent une correction indispensable de celles pouvant €tre considérées
comme des constantes de 1'émission donc tolérables dans le spectre sans trai-

tement particulier.

I.2.1, EFFETS SECONDAIRES NECESSITANT UNE CORRECTION

I.2.1.1, Mouvement propre du détecteur

I1 résulte du bruit de fond électronique, de la radioactivité am—

biante et des rayonnements cosmiques.

Ces deux derniéres causes justifient 1l'emploi, pour les mesures,
d'une enceinte de blindage, en plomb le plus souvent, qui enferme source et

détecteur et les soustrait a l'activité ambiante.

Ce mouvement propre doit &tre soustrait 3 chaque mesure et représente
donc la premiére correction d'un spectre expérimental. Dans le cas de mesure

d'activités faibles (ASo < 10 . ) cette correction est

urce Amouveﬁent propre
gvidemment tré&s importante : on enregistre le mouvement 3 déduire peu de temps
avant ou aprés la source pour tenir compte du caractére fluctuant de cette
émission qui peut doubler en quelques heures. Dans le cas d'activités impor-
tantes c'est souvent un enregistrement moyen de ce bruit de fond qui est sous-—

trait au spectre.

I.2.1.2, Effet de temps mort

Le “"temps mort" de 1'appareil s'exprime en pourcentage d'impulsions
non traitées par le systéme lorsque le taux de comptage est élevé. La correc-
tion s'effectue de fagon automatique en augmentant du m€me pourcentage le
temps alloué au comptage. Le systéme de correction est habituellement satis-

faisant jusqu'aux valeurs de temps mort de 30 % environ.

Un autre effet du comptage de fortes activités est un décalage de

1'abscisse des spectres qui altére la mesure des énergies.



I.2.1.3. Variations de 1'échelle d'énergie d'un spectre

La relation Energie/Amplitude d'impulsions est caractérisée par
un seuil et une pente d'étalonnage (fig. I.5). Les imperfections du systéme

de mesure ont un effet de non linéarité négligeable.

hnuméro du canal
N,
N. |
1
Seuil du
canal zéro O E E., en MeV

[

Figure I.5

Pente d'étalonnage

La pente d'étalonnage dépend du gain de la chalne d'amplification
et de la définition choisie pour le convertisseur. Elle permet d'adapter
1'étendue de mesure en énergie. Les variations thermiques et statistiques
des gains du photomultiplicateur et de 1'amplificateur sont résponsables des

fluctuations de cette pente.

Le seuil du canal z&ro est un réglage du convertisseur qui permet
de décaler la région d'intéré@t en conservant la définition du spectre. Les
taux de comptage &levés et l'effet de température sur le réglage analogique

du zéro sont responsables de la dérive de ce seuil.

L'ampleur de ces dérives est importante et 1'on peut estimer que
1 °C d'écart sur la température de la sonde entrafne globalement un décalage

d'un canal sur l'emplacement d'un photopic.
Ces fluctuations ont deux conséquences de nature différente :

-~ les dérives de pente et de seuil entralnent, lors d'un comptage
de longue durée, une détérioration de la résolution se traduisant par

1'élargissement des photopics. Pour limiter cet effet, un systéme électronique
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de stabilisation semble la solution la plus appropriée et, dans le cas de

mesures de grande sensibilité, cet accessoire est indispensable.

valeurs de p
décompositio

comparer des

On constate, entre deux comptages, la non reproductibilité des
ente et de seuil. Ceci est particuliérement génant lors de la
n de spectres complexes pour laquelle il est indispensable de

spectres strictement de méme "&chelle". C'est dans ce cas que

1'emploi d'un traitement numérique est le plus efficace. Divers types de

compensation

I,2.2. AUTRE

de ce genre ont été proposés (I.9 a I.12).

S EFFETS SECONDAIRES

Le
fois compliq

faisant part

Activité en

s effets parasites dont il va &tre question, s'ils peuvent par-
uer 1'interprétation d'un spectre, peuvent &tre considérés comme

ie intégrante de celui-ci (fig. I.6).

1,368

coups
pics photoélectriques
principaux
pic
d'annihilation
pic de
fluorescence X ™
du plomb
pics
d'échappement
l—pic de
rétrodiffusion du
blindage Energie
{ ' - y .
1 2 3 en MeV
Figure II.6
. . . 24
Effets secondaires visibles sur le spectre du Na
En effet, pour un détecteur donné et en présence de ces effets se-

condaires, on constate que les spectres obtenus pour des activités variables

restent bien

homothétiques.
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I.2.2.1. Rétrodiffusion Compton du blindage

Elle se traduit par 1'apparition, dans le fond Compton d'un spectre,
d'un pic situé aux environs de 200 3 400 KeV et d'amplitude variable avec les
dimensions de 1l'enceinte de comptage et de la nature du blindage. L'utilisa-

tion du plomb pour ce dernier minimise son importance.

1.2.2.2, Emission X secondaire du Blindage

Les photons émis provoquént a la surface du blindage une &mission
de fluorescence X caractéristique de 1'élément constitutif. A cet &gard le
choix du plomb présente donc un inconvénient et entrafne 1'apparition dans
le spectre d'un pic parasite assez intense d'énergie 72 KeV. Cette énergie
est suffisamment faible cependant ﬁour ne provoquer que trés rarement des

interférences avec des énergies intéressantes.

On peut éliminer ce pic en doublant 1'intérieur de 1'enceinte d'une
P P

feuille d'un absorbant critique de ce rayonnement X (aluminium par exemple).

1.2.2.3. Effet d'échappement de 1'énergie

Trés souvent, lorsque 1'énergie d'un photon est importante
> 1,5 MeV environ) une partie seulement de cette énergie est captée par le
» : g P

détecteur.

La production de paire donne naissance 3 deux photons de 511 KeV
provenant de 1'annihilation du positron et qui peuvent s'Echapper du cris-

tal. I1 en résulte 1l'apparition de pics parasites dans le spectre.

I.3. — ASPECTS STATISTIQUES DES COMPTAGES

I.3.1. LOI STATISTIQUE DES COMPTAGES

Les émissions de rayonnement étant des phénoménes quantifiés leur

observation s'accompagne d'une dispersion statistique.

Dans la plupart des cas, le nombre de photons comptés pendant le

temps.t du comptage est suffisamment &levé (N > 100) pour que l'on puisse



assimiler la loi de répartition de cette dispersion & une loi de LAPLACE~-

GAUSS de variance égale a la valeur moyenne.
Var (N.) = N N = valeur moyenne des N,

et d'écart type :

2 -
. = . = N
o N, Var (Nl)

On définit le pourcentage d'erreur probable e, si 1'on s'est fixé un niveau
de confiance o %

LN

e = 100 . -~ A

u étant le fractile de la loi de Gauss pour le niveau de confiance a 7.

Les définitions précédentes concernent uniquement un comptage
d'événements d'une seule nature dont on recherche la valeur moyenne N et la

précision statistique.

Dans le cas ol la mesure consiste en une fonction F de plusieurs
mesures intermédiaires Xi’ indépendantes et soumises 3 une loi de réparti-
tion connue, 1'écart type et 1'erreur probable s'obtiennent en utilisant la

relation générale suivante :

n
_ OF .2 2
O "V.Z Gx? %,
1=1 1

1

avec F = f(Xl, X Xi"" Xn)

2-.--

C'est le cas de l'interprétation des résultats de spectrométrie
qui fait appel & de telles fonctions de plusieurs variables de répartition
gaussienne, de méme que les mesures dont elles dérivent, et dont on peut

ainsi exprimer le pourcentage d'erreur probable e Z.

Trds souvent, le probléme se trouve posé d'une autre fagon, le

pourcentage d'erreur probable sur un résultat est fixé d'avance.

Des abaques permettent de déterminer les valeurs optimales des
comptages Xi i effectuer, certaines variables étant fixées (mouvement propre

par exemple) (I.3, I.13).



_]9..

I.3.2. LIMITES DE DETECTION ET DE MESURE

L'activité d'un isotope est mesurée par différence avec un bruit
de fond 2

=N -
=5 =%

activité brute de la source

=
L]

activité du bruit de fond

&,
]

activité de 1'isotope recherché.

2
L]

Le bruit de fond se compose au moins d mouvement propre de 1'a
pareil mais peut comprendre &galement l'activité d'autres isotopes parasites
dans 1a zone d'énergie fixée pour la mesure.

Pour pouvoir affirmer la présence de 1'isotope recherché, il faut
que cette différence soit significativement non nulle donc que N soit supé-

rieur & une valeur limite NL.

Le critére retenu habituellement pour cette limite est :

UNL = NL
soit 100 % d'erreur probable sur N pour un niveau de confiance o choisi cor-
respondant 4 un fractile U de la loi de Gauss.

On a 2

En &crivant 1'erreur probable :

V N + 2N
= 100 Z

e =100 , ¥ , ———=

U

1

N PPRRY
N=——2-(l+

1 2
NL
8 N
+ 22 )
U
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Par convention, la limite de détection est définie comme &tant le

double de cette valeur et la limite de mesure est fixée 3 5 fois la valeur

de cette limite de détection.

1l
N
=4

ND limite de détection

NM limite de mesure ’10 . NL

Le plus souvent le niveau de confiance utilisé est a = 95 7Z soit U = 1,96.

On a alors @

N, limite de détection = 3,92 (1 + Vi o+ 2,04 N,)

Pour cette valeur, 1l existe 2,5 Z de chance pour que N soit nul donc pour

que l'isotope ne solt pas présent.

I.3,3. PROCEDES STATISTIQUES EN SPECTROMETRIE MULTICANAUX

En spectrométrie multicanéux, le plus souvent, le traitement quan-—
titatif d'un spectre consiste 3 "intégrer" une zone, soit 3 sommer le conte-
nu de certains canaux adjacents. L'erreur commise sur le nombre total ainsi
obtenu est identique & celle que 1'on aurait obtenue en pratiquant la méme
mesure en monocanal. En effet, les erreurs de comptage dans un canal se com—
pensent avec celles des deux canaux voisins. Seuls subsistent donc les effets

‘marginaux, comme en spectrométrie monocanal.

Les traitements concernant 1'ensemble des points d'un spectre uti-

lisent, eux, 1'écart type calculé sur le contenu de chaque canal.
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I.4. - METHODES DE MESURE ET D'EXPLOITATION DES SPECTRES

I,4.1. METHODE D'ANALYSE

Avant de décrire nos conditions spectrométriques et les améliora-
tions que nous avons apportées a l'exploitation des résultats de spectromé-
trie, rappelons rapidement dans quel contexte sont obtenus les spectres ¥y

que mous avons traités.

L'irradiation aux neutrons thermiques des échantillons s'effectue
dans la pile EL3 du C.E.N. de SACLAY. La méconnaissance du flux pendant 1'ir-
radiation impose d'utiliser une technique d'analyse par comparaison avec des
étalons subissant les mémes traitements. En tenant compte des délais de
transport depuis la pile, cette technique permet de doser des &léments dont

la période excé&de 5 heures environ.

Les limites de détection propres 3 cette méthode dépendent de

1'abondance isotopique et de la section de capture de 1l'isotope activé ;

elles sont trés variables d'un élément 3 1'autre. La sélectivité insuffi-

sante de la spectrométrie y i scintillation ne permet pas habituellement une

analyse directe d'un échantillon par comparaison d'intensité de photopics.

Les traitements numBriques de spectres complexes sont théorique-
ment capables d'analyser des spectres mal résolus mais il faudrait pour cela

connaltre les éléments réellement présents dans 1'&chantillon.

La méthode que nous avons. adoptée utilise des séparations chimiques
pour isoler les radioé&léments par groupes. Chaque groupe rassemble ainsi des
éléments connus 3 1'avance et en petit nombre dont les spectres complexes
peuvent alors €tre analysés par les traitements numériques que nous avons

mis au point.

I.4.2, CONDITIONS SPECTROMETRIQUES

I.4,2,1. Matériel utilisé

Le spectrométre que nous possédons comporte :

- une sonde Nal (T1l) cylindrique, (D = 51 mm, H = 51 mm) situ@e dans une en-

ceinte de comptage en plomb doublé& d'aluminium (volume intérieur = 10 litres
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environ). Le pouvoir de résolution 1 de cette sonde est représenté sur la

figure 1.7
e 7 4
10 - 134,
8,15 +—— —
5 — l
|
’{ | Energie
T L] 1 ) -
0 0,661 1 2 3 MeV

Figure I.7

Pouvoir de résolution p = f(t) de la sonde utilisée

- un sélecteur multicanaux Intertechnique SA40B. Cet appareil permet le grou-
page des mémoires par spectres de 400, 200 ou 100 canaux et la soustraction

automatique d'un mouvement propre.

L'appareil électronique ne posséde pas de stabilisateur de pic.
Les problémes soulevés par les dérives ont &été abordés uniquement par le

calcul.

Les résultats numériques des mesures peuvent &tre :

e transcrits sur une imprimante
e convertis en enregistrements analogiques sur une table tragante
e obtenus sur ruban perforé. La sortie se fait alors directement

sur console TELETYPE ASR33 grdce 3 un interface que nous avons

réalisé nous-méme (cadence 110 bauds). Nous avons pu ainsi géné-

rer un format de sortie qui permet ensuite la relecture par le

calculateur en Temps partagé.

1.4.2,2., Rendement, Géométrie de comptage

Nous utilisons une technique de comparaison avec des étalons qui
fait que nous ignorons le rendement global de notre équipement mais que nous

devons pratiquer des mesures i rendement constant, c'est—d-dire une géométrie

de comptage reproductible.



..23...

Aprés étude, nous avons déterminé une distance optimale source-
étalon (8,5 cm). Un montage en matériau peu absorbant (PVC) permet de placer
les sources dans 1'axe de la sonde, et garantit le respect de cette distance
(le terme de source désigne le matériau émetteur y dont on mesure le spectre
d'émission.

Nous utilisons deux types de sources :

e Sources en phase liquide

Les récipients de comptage sont de forme cylindrique en matiére plastique

moulée (@ = 30 mm, H = 60 mm) et le volume de toutes les sources liquides

a été fixé a 30 ml. ,
Ces conditions garantissent :

~ la meilleure géométrie possible grdce 3 la trés bonne stabilité

des formes des récipients.

- 1'absence de phénoménes d'adsorption trés souvent observée dans
les parois d'un récipient en verre (nous avons constaté dans le cas de l'an-

timoine une fixation sur les parois atteignant 30 % de 1'activité initiale).

e Sources en phase solide

Ce sont soit des précipités produits lors d'une sé&paration chimique soit des
fixateurs d'ions (fixateurs minéraux ou résines organiques) contenant le ra-
dioisotope. Dans ce cas, nous les centrifugeons au fond des mémes récipients
que ci-dessus. Cette technique nous paralt satisfaisante du point de vue de

la géométrie puisque, pour une séparation chimique donnée, la quantité de

solide constituant la source est toujours la méme.

I.4.2.3. Définition numérique de nos comptages - Gammes d'énergie

Nous avons choisi d'utiliser des enregistrements de 200 canaux pour
1'ensemble des mesures. De cette facomn, nous avons conservé la possibilité de

comparer visuellement deux spectres sur le sélecteur.

Afin de faciliter les comparaisons entre les spectres, 3 gammes

d'énergie a seuil fixe ont &té détermindes (Tableau I.I).
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Etendue P .. .
Principaux 1sotopes
Origine [Extrémité |KeV/Canal
Gamme courte 0 1000 KeV 5,02 SICr, 64Cu, IZZSb, 124Sb
Gamme longue 0 2350 KeV 11,75 59Fe, 64Zn, 2‘{*Na, etc
Gamme trés 24
longue 0 3200 KeV 16,01 Na
TABLEAU 1.1

Gammes de mesure utilisées

A titre d'exemple, nous donnons dans le tableau suivant (I.II) les
paramétres spectrométriques caractérisant les photopics principaux de quel-

ques radioéléments dans les gammes de mesures les plus appropriées pour leur

détermination.
Isotope | Energie | Gamme utilisée| Position |Largeur du pic{Largeur de vallée
en canaux| 3 mi-hauteur a vallée
51
Cr 323 KeV courte 65 8,6 20
64
Cu 511 KeV courte 102 9,8 22
124Sb 603 KeV longue 55 4,6 12
64
Zn 1114 KeV longue 98 6,6 17
24
Na [1368 KeV longue 120 8 20
24 <
Na 2754 KeV trés longue 172 7,8 18

TABLEAU I.II

Caractéristiques spectromitriques de quelques photopics

le flanc d'un pic. Cette vallée existe toujours du cdté gauche. Si elle n'exis-
P \ g

La "vallée" d'un pic est le canal de plus faible contenu situé sur

te pas sur le flanc droit, on choisit alors le point symétrique de la vallée

gauche par rapport au canal sommet.
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La largeur de vallée & vallée correspond & 1l'intervalle d‘'intégra-
tion conventionnel pour une mesure simple de 1'activit& du photopic par son
aire. Nous verrons au chapitre III que le programme AFLEX, que nous avons
mis au point, détermine une largeur optimale d'intégration différente de

celle-ci,

I.4.2.4, Temps de comptage

Le temps de comptage a €té limité & 30 minutes pour les raisons

sulvantes :

—~ les isotopes de pé&riode courte (comprise entre 5 et 15 heures)
nécessitent une grande fréquence dans les mesures pendant les premiéres
heures

- au-deld de ce temps les instabilités de 1'électronique et de la
température ambiante pendant le comptage peuvent altérer la forme des spec-

tres et surtout la résolution des pics.

Dans le cas de sources d'activité moyenne, les mesures s'effec~
tuent avec un tempé de comptagé déterminé 3 17avance &e sorte que, par exem—
ple, 1'erreur relative probable sur la surface d'un photopic s'éléve a 2 %
habituellement. Nous avons adopté pour la définition statistique de nos me-

sures, un niveau de confiance de 95 % (intervalle de confiance * 1,96 0).

1.4,2.5. Correction du temps mort

Nous avons vérifié que la correction automatique du temps mort
était trds satisfaisante jusqu'd une valeur limite de 1'ordre de 30 7 du

temps mort.

I.4.,2.6, Autoabsorption des sources. Coefficient de comptage.

Habituellement la méthode de comparaison impose que 1'on compare des
spectres provenant de sources de méme nature. Mais ilnpeut arriver, qu'd des
fins de vérification, 1'on doive comparer deux mesures du méme radioélément
se trouvant dans des sources de nature différente. Les effets d'absorxption dus
i la source elle-m@me cu de différence de géométrie lorsqu'on compare des sour-
ces en phase liquide et en phase solide peuvent alors fortement altérer les we-
sures. Quelques résultats figurent dans les tableaux I.III et I1.IV et mettent

en évidence l'importance de ce phénoméne. Les nombres indiqués sont en coups.
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Activité initialelActivité séparéel|Activité résiduelle
Isotope |%x phase liquide |[% phase solide |x filtrat Coef., K
avant séparation|aprés séparation
124Sb 33 056 15 080 201 0,438
Fixateur :
(603 KeV) MnO2 hydraté
124 33 298 13 613 110 0,475
Sb .
Fixateur : SnO2
24 17 365 20 657 50 1,186
Na .
Fixateur :
(2754 KeV) Sb205 hydraté

% | g d'échangeur minéral

TABLEAU I.TII

Différence d'activité entre source liquide et source solide

Activité initiale|Activité séparée|Activité résiduelle
Isotope | % phase aqueuse [|#phase organique|x phase aqueuse Ccef. KX
avant séparation|aprés séparation aprés extraction

59Fe - 30 181 33 063 251 1,095
(1100 KeV)| Etat : FeCl3 solvant : éther
éthylique
124 . 21 791 23 997 276 1,101
S
Etat SbCl3 solvant : acé-

tate d'éthyle

* 30 ml

TABLEAU I.1IV

Différence d'activité entre sources liquides de nature différente

Nous avons appelé K, coefficient de comptage, le rapport qui existe
entre la mesure de 1'activité d'un isotope dans une source de nature donnée et

celle d'une méme quantité en solution aqueuse (source liquide standard).
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Le phénoméne d'auto-absorption dépendant de 1'énergie, ce coef-

ficient K peut @tre déterminé pour un photopic donné.

Nous avons mesuré le coefficient K pour certains types de sour-
ces fréquemment utilis&es au laboratoire (solutions organiques ou fixateurs
minéraux figurant dans les séparations chimiques que nous pratiquons). De
cette fagon, le rapport K peut figurer parmi les paramétres de comptage et,

pour deux sources de nature différente, le rapport de leurs activités

s'écrit :
A,
pX 1L
27 2

A1 = Activité source 1
A2 = Activité source 2
K1 = Coefficient comptage 1
K2 = Coefficient comptage 2

Nous avons vérifié que l'erreur relative probable observéé sur
ces coefficients a pour seule origine l'erreur probable des comptages eux-

mémes,

I.4.3. LIMITES DE DETECTION

I.4.3.1. Optimisation de la zone de détection

La définition du seuil de détection d'une activité tient compte
uniquement de 1'activité globale du bruit de fond dans la zone d'énergie
utilis@e pour le comptage, sans faire intervenir 1l'effet de la forme méme

des photopics.

Supposons un bruit de fond relativement €levé et constant sur

lequel apparaft un photopic de faible amplitude (fig. I.8).

Si 1l'on étend exagérément la zone d'intégration, on fait partici=~
per 4 la mesure de l'activité des points &loignés du centre qui sont vite
confondus dans les fluctuations statistiques du bruit de fond. Dans ce cas,
la limite de détection s'accroft. Il existe donc une largeur optimale de 1la

zone d'intégration que nous appellerons zone de détection pour laquelle, pour

1'é1ément considéré, le plus faible niveau d'activité décelable est obtenu.
Pour déterminer cette zone de détection, nous avons repris les travaux de

PAULY, GUZZI et coll. (I.14) ainsi que FEDOROFF (I.18).
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Figure 1.8

Définition de 1la surface S(})

Nous avons représenté sur la figure 1.9 1'évolution de la surface S(})
d'un pic gaussien de paramétre s (4,5 canaux) et de la limite de détection ND(A)
correspondant 3 un bruit de fond constant de 10 coups par canal, quand on fait

varier la largeur d'intégration A.

En exprimant A en nombre de s de part et d'autre du sommet (A = 2 n),

la surface intégrée s'écrit :

+n
1 *12
S(A) = S . ©® avec @n —_— e dl
n V2 7 -

91

"

Les courbes o et B représentent les variations des surfaces intégrées
S(A). La courbe o est &gale 3 1la limite de détection pour n = 3 s et la courbe B8
pour n = 1,4 s. C'est cette courbe qui simule les conditions limites de détec-

tion puisqu'elle est juste tangente & la courbe ND(A).

La largeur d'intégration optimale peut donc s'exprimer par :

On peut aussi relier cette valeur & la largeur 3 mi hauteur du pic v :

¥ = 2.Log 2.32
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Surface S(X) d'un pic gaussien
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Surface S()) d'un pic de 51Cr
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gration en canaux
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La figure I.10 reprend ce principe d'intégration cumulé&e pour un
. - 51 ~ . . . :
pic réel de Cr, de méme largeur & mi-hauteur que le pic précédent, et
pour un mouvement propre moyen de 10 coups par canal en fonction de la lar-

geur d'intégration, A, exprimée en canaux et en unités de s.

Au départ, la précision statistique de ce pic &tait moyenne
(lO4 coups au sommet). L'amplitude de chaque canal a &té diminuée de telle
sorte que, sur la courbe A, 1l'activité mesuré@e soit égale a celle de la 1li-
mite de détection pour une largeur A de 27 canaux et que les conditions li-
mites de détection soient représentées par la courbe B (l'intervalle de
27 canaux, ou 3 fois s, correspond sensiblement 3 la largeur d'intégration

habituelle de vallée a vallée).

Sur cette courbe B, on voit que la largeur d'intégration optimale
s'éléve i 13 canaux seulement, ce qui correspond bien, approximativement, a
2,8 s et 2,5 v. Le rapport des intensités entre les photopics des courbes

A et B s'éléve & 0,83 et exprime le gain de sensibilité& obtenu.

Ces résultats sont en accord avec ceux proposés par les auteurs
précédents. Ces auteurs précisent que, si le bruit de fond est tré&s impor-
tant, cette largeur peut €tre encore diminude. Par contre, si le bruit de
fond est trés faible, on congoit que 1l'on puisse &largir la zone d'intégra-

tion sans risquer d'introduire des points non significatifs.

1.4.3.2, Limites de détection théoriques et réelles

Nous avons regroupé dans le tableau I.V les limites de détection

théoriques de quelques éléments, pour 1'appareillage dont nous disposons.

12
n

Nous avons supposé le flux d'irradiation de 1,2 10 : cm: s et

le temps de comptage maximum de 30 minutes.

A partir du mouvement propre seul, nous avons estimé le taux de
comptage limite dans la zone d'intégration situle sous le photopic princi-
pal de chaque élément. Puis, par comparaison avec des &talons, nous avons

calculé ces limites de détection en ng.

. . P 64 24
Pour les isotopes de faible période, Cu et Na, nous avons
supposé que la mesure &tait effectuée 30 heures apré&s sortie de pile. La
faible section de capture du fer, alliée 3 sa longue période, sont respon~

sables de sa sensibilité médiocre.
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Nous avons fait aussi figurer dans le tableau (I.V), i titre de
comparaison les sensibilités publiées récemment par MIZOHATA et coll. (I.15)
pour les mémes radioéléments. Ces résultats spectrométriques, obtenus i par-
tir d'un détecteur au Germanium-Lithium, ne sont pas éloignés des ndtres.
Ceci montre 1'excellente sensibilité des sondes Nal comparée 3 ces nouveaux

types de détecteurs.

En effet, il faut signaler qu'a part le cas du sodium, le temps
de comptage utilisé par ces auteurs &tait de 40 K Sec (10 jours aprés sortie

de pile) ce qui, & notre avis, n'est guére praticable pendant une analyse.

Cependant, selon les cas, les limites expérimentales peuvent &tre
supérieures i ces chiffres. En effet, 4 1'état de traces, un radioélément
sera compté en méme temps que d'autres &léments parasites, d'abondance équi-
valente, et qui seront générateurs de bruit de fond vis—-a-vis de son acti-
vité. La faible énergie du photopic du 51Cr, par exemple, entralne que 1'ac-
tivité sous-jacente dans sa zone de détection, sera en majeure partie com—
posée des émissions Compton produites par les énergies de rayonnement supé-
rieures. Dans ces conditions, le bruit de fond & partir duquel on doit &va-—
luer sa limite de détection sera plusieurs fois supérieur au mouvement pro-

pre de l'appareil seul (Fig. I.11).

Elé&ment 5]Cr 64Cu l248b 59Fe 652n ’ 60Co iNa

3]
[N

Photopic en MeV 0,323 0,511 0,603 1,10 1,114 1,170 |2,754

Sensibilité en ng 11 0,6 2,3 1100 12 1 0,2

Analyse par Ge-Li

3 0,4 1100 20 0,4 1
en ng

TABLEAU 1.V

Limites de détection de quelques radioisotopes comparées
avec une analyse par Ge - Li.

- 24 « .. . . .
A 1'opposé, le "-Na posséde une limite de détection expérimentale
voisine de la limite théorique du fait de 1'énergie trés élevée de son pho-

topic et de 1'absence presque compléte d'activité parasite dans cetté zone.

Le mélange effectif des &léments présents dans un &chantillon con-

ditionne donc avant tout le seuil de détection pratique d'un &lément.
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A titre d'exemple, nous avons choisi le spectre d'un échantillon
de 1 gramme de magnésium tr&s pur compté pendant 30 minutes et nous avons
8valué la limite de détection réelle de deux des composants visibles du mé-

lange : le 652n et le 51Cr (figure I.11).

- ﬂNr\SICr
\ 122y, 24
) 82 Na
100 Br
< |
~ ..
K
n énergie
0] 3 =

MeV
Figure I.1!

Zones de détection dans le spectre d'un échantillon de magnésium
du chrome et du zinc

Nous avons visualisé les zones de détection de deux &léments sur

le spectre ainsi que sur le mouvement propre seul.

Les résultats du tableau I.VI montrent que, dans ces conditions
expérimentales, les limites de détection de ces deux isotopes sont environ

trois fois plus élevées que ne le laissaient prévoir les limites théoriques.

Mouvement propre B, et |Bruit de fond réel B

seuil de détection ND1 et seuil de détectiofi (Limite théorique|Llimite réelle
en coups NB, en coups Bruit de en ng en ng

fond réel

B1 ND1 B2 NDZ
65 -y
Zn 146 73 1120 193 12 30
51
Cr 254 94 1520 225 11 25

TABLEAU I.VI

Comparaison des limites de d&tection théoriques et réelles
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I.4.3.3. Cas des isotopes de courte période (inférieure a 15 heures)

Les limites de détection varient considérablement avec le temps

pendant la décroissance des isotopes. Nous avons représenté sur la figure
o . v . 6 . '
I.12 les valeurs theoriques de ce seuil dans le cas du 9Cu sur une période

couvrant habituellement une analyse compléte (1 semaine).

) log Mug
limite de détection

0,1
0,01 7
0.001 A .0012 -
? .0006 T 12,82 h
.0003
// temps en heures
0,0001 — — T T T T T
0 18 30 50 78 100 126 150 168 200

1 semaine

Figure I.12

Variation de la limite de détection du cuivre en fonction du temps.

L'existence simultanée, dans un mélange, de radioisotopes de p3-

riodes différentes, permet souvent d'opérer en deux temps

- lors d'une premiére mesure effectude peu de temps aprés récep-
tion des échantillons (le jour mwféme), le spectre I contient avant tout les
photopics des radioéléments de courte période. A ce moment, leur activité

est encore intense et leur sensibilité excellente.

= Quelques jours plus tard, ces isotopes ont disparu (t>10 périodes).

Seuls subsistent dans le spectre II les radioéléments de longue période.
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La simplification du spectre qui en résulte permet d'analyser ces &léments

dans de bonnes conditions. Le spectre II permet de connaitre le bruit de

fond figurant dans le spectre I et ainsi de 1l'analyser quantitativement.

I.5. — ORGANISATION DES DONNEES SPECTROMETRIQUES - TRAITEMENTS NUMERIQUES

I.5.1. ENREGISTREMENTS ET FICHIERS DE DONNEES

Nous appelons enregistrement, outre le spectre lui~meme, les pa-—

ramétres qui devront obligatoirement 1'accompagner.

Ces paramétres sont regroupés dans un tableau de 32 mots, organisé

de la fagon suivante (Tableau I.VII).

° ilisé T
N du\ Symbole ut111se.dans ype de Nature du paramétre
paramétre| la programmation |variable
I N entier Nombre de canaux du spectre
2 I entier Numéro du premier canal
3 J entier Numéro du dernier canal
4 T entier Temps de comptage en 1/10&me de minute
5 N A entier
6 N B entier Abscisses en canaux de 3 pics princi-
paux
6 N C entier
8
Tableau
a DATE (5) . Date et heure de la mesure
entier
12
13 Symbo t masse atomique, reconnus par
™ () Tableau ymbole e a omirque, us p
14 entier le procédé de lecture permettant 1'af-
fectation directe de la période (N 3
a CcoM (17)
29 Zone commentaire libre
30 K entier Coefficient de comptage s'il existe
31 PER entier Période en minute
32 ST entier "Statut': permet d'interdire la lec-
ture de 1l'enregistrement en cas
d'erreur

TABLEAU I.VIIL
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La zone "spectre" d'un enregistrement occupe normalement 200 mots
réels qui sont groupés lors de la perforation du ruban, 3 raison de 10 par

ligne.

Nous avons choisi, pour stocker les données spectrométriques en

machine, d'utiliser des fichiers sur disque 3 organisation directe ou aléa-

toire qui présentent une grande facilité d'accés (1'appel de chaque donnée

se fait par "mot" et ne nécessite pas l'emploi d'instruction FORMAT).

Dans un fichier de ce type l'organisation des enregistrements est

la suivante (Tableau I.VIII).

Nombre de <32 e Nl ) - N2 N
mots
MkN] P1 Spectre 1 N2 P2 Spectre 2 etc
L —
¥ V

Enregistrement 1 Enregistrement 2

Permet d'effectuer la lecture des Nl mots du spectre 1

TABLEAU I.VIII

Structure d'un fichier de données spectrométriques

I.5.2. PROGRAMMES D'INTRODUCTION DES DONNEES

Le programme trés important des données spectrométriques a néces—
sité la conception de programmes spécialisés, de structure précompilée, donc
de faible encombrement et dont le rdle est de gérer les fichiers de données
de l'utilisateur. Ces programmes utilisent au maximum les possibilités con-

versationnelles du Temps partagé.

e Les programmes GOP! et GOP2 permettent d'introduire les données

par enregistrement et d'effectuer des corrections si nécessaire. La sépara-

tion de cette td3che entre les deux programmes a &té dictée par la nécessité
de pouvoir sauvegarder le contenu d'un fichier en cours de création en cas

d'incident lors de la liaison avec le calculateur.

¢ Le programme GOP3 permet de relire et de modifier des fichiers

déja existants
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I.5.3. SYSTEME DE CALCUL

De nombreux auteurs ont proposé divers programmes numériques ap-—
pliqués & la spectrométrie. Dans la plupart des cas, différentes &tapes de
traitement ont &té réunies en de volumineux programmes nécessitant un accés

facile au calculateur et une minutieuse préparation de chaque exécution.

Ce travail informatique éét peu adapté au caractére essentielle-
ment rapide de ce type d'aﬁalyse qui demande de fréquents résultats. Pour
ces raisons, on a pu constater, ces derniéres années, une tendance i l'em—
ploi de mini ordinateurs de laboratoire qui ont le gros avantage d'€tre
toujours disponibles. Ces systémes offrent le plus souvent des moyens de
traitement simplifiés et des possibilités de stockage réduites, limitant
par exemple 1'utilisation de bibliothéques de spectres et de programmes.
On peut noter depuis quelque temps de nombreuses publications concernant

des programmes uniquement destinés & ces appareils (I.16).

Pour notre part, nous avons décidé d'effectuer 1'ensemble des
traitements spectrométriques sur le calculateur IRIS 80 du Centre de Calcul

de 1'Université de Lille 1, mais en utilisant le sous-systéme "Temps partagé'

de cette machine a partir d'une console située au laboratoire. Ce mode d'uti-
lisation conversationnei du calculateur éosséde en effet une grande souplessz
d'emploi et une bonne disponibilité. Parallélement, il permet d'avoir ainsi
accds 3 un calculateur de grande puissance. Le langage utilisé est le

Fortran IV, version IRIS 80 (TS).

Les traitements numériques mis au point ont été congus comme des

sous-programmes rassemblés en biblioth&que et appel&s par un programme prin-

cipal qui reste & la charge de 1'utilisateur. Cet agencement permet de choi~
sir entre plusieurs procédés de calcul ou d'adapter au probléme du moment

1'ampleur du travail 3 effectuer.

L'utilisation d'une biblioth&que de sous-programmes était initiale-
ment interdite en Temps partage. Nous avons surmonté cette difficulté grace
A certains travaux particuliers qui sont décrits en annexe et nous avons créé
de nombreuses commandes secondaires donnant accés, 3 partir du Temps partaggé,

4 1'ensemble des possibilités du calculateur.

Nous avons eu constamment le souci de mettre au point des traite-
ments dont la commande se fait de la maniére la plus simple et la plus con-

cise possible afin de supprimer toute source d'erreur due 3 la complexité
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de la mise en oeuvre. Pour cela, l'ensemble de nos commandes font 1'objet
de nombreux contrSles internes qui ont pour but de rendre le détail du tra-

vail informatique le plus "transparent” possible 3 1'utilisateur.

Dans cet ordre d'idées certains auteurs vont méme jusqu'3d propo-
ser un nouveau langage, entiérement 'analytique" et oli chaque &tape du trai-

tement est exécutée au moyen d'un symbole sans ambiguité (I1.17).

I.5.4. PROGRAMMES SIMPLES DE TRAITEMENT

-~

Nous avons regroupé & dessein certains sous-programmes courants
dont le détail est situé en annexe, les traitements numériques concernant les
problémes les plus importants en spectrométrie font 1'objet des chapitres

sulvants,

e DECROISS permet de calculer l'amplitude des canaux d'un spectre
a2 une date donnée, connaissant le radioélément. Il utilise la fonction DATE
qui fournit le temps &coulé en minutes entre les dates figurant dans les pa-
ramétres du spectre de départ et, soit une date indiquée par 1'utilisateur,

soit celle d'un spectre choisi comme référence.

e PERIODE détermine a4 partir de plusieurs spectres d'un radioélé-
ment sa période apparente et fournit une estimation de l'erreur commise. Ce
programme est prévu pour les cas simples ol l'on souhaite vérifier la pureté

d'un radioisotope par la mesure de sa période de décroissance.

e TEMPS corrige 1'erreur commise sur le contenu de chaque canal
lorsque le temps de comptage n'est pas négligeable devant le période de
1'isotope. Dans notre cas, seuls les spectres enregistrés pendant 30mminutes

nécessitent cette correction.

e JUMO Certains éléments fournissent par irradiation plusieurs

radioisotopes de caractéristiques atomiques différentes., C'est le cas des
65 69m 124 122

couples “Zn et Zn ou encore Sb et Sb. Ce programme calcule, pour

une date donnée, le spectre du mélange 3 partir des spectres étalons établis

au préalable. Dans notre cas, les mélanges binaires ont seuls &té considérés.

o TRMONOGRAF trace une courbe sur l'imprimante rapide au centre
de calcul. L'amplitude de chaque point est représentée par un caractére ce

qui restitue bien 1l'aspect discret des spectres.
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e MULTIGRAF permet de tracer plusieurs courbes superposées iden—

tifiables par le caractére d'impression.

o TSMONOGRAF est 1'adaptation de TRMONOGRAF en Temps partagé. La
faible cadence d'impression de la console et le format réduit de la courbe

limitent 1l'emploi de ce programme au tracé d'unme zone d'un spectre.

e GRAF est un sous-programme utilisé en traitement par lots. Il

permet le tracé de spectres sur le traceur de courbes BENSON du Centre de

Calcul.
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CHAPITRE II

TRAITEMENTS DE LISSAGE DES SPECTRES :

SOUS-PROGRAMME LISS
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II.1. - BUT DES PROGRAMMES DE LISSAGE DES COURBES

Le lissage d'une courbe expérimentale a pour but de diminuer la
dispersion des points de mesure sans altérer 1'allure générale de cette
courbe. Nous appellerons efficacité d'un lissage la diminution de cette dis-—

persion, observée aprés 1l'opération.

Un lissage s'applique généralement 3 une courbe expérimentale dont
on ne connalt pas d'expression analytique satisfaisante. Dans le cas con-
traire, on peut utiliser des méthodes d'ajustement de fonctions sur 1'ensem—

ble des données (II.1, 1I.2).
Dans le cas des spectres, l'effet d'un lissage ne doit pas modifier :

- les abscisses des points particuliers tels que : points d'infle-
xion, sommets, vallées, qui représentent un intér&t spectrométrique pour

1'analyse du spectre.

- les surfaces, qu'il s'agisse de 1'activité totale représentée par

la surface du spectre entier ou d'une zone de celui-ci.

- 1'amplitude '"moyenne' des zonés du spectre représentant des maxi-~
ma ou des minima. Sans le respect de cette condition, le lissage aura un ef-
fet de nivellement pouvant conduire 3 1'effacement pur et simple de pics de

faible amplitude et donc & la possibilité d'erreur dans 1'analyse qualitative.

II.2, ~ PROCEDES ETUDIES

De nombreux procédés de lissage ont &té proposés (II.3 3 II.9). Nous
rappellerons les traitements de courbes expérimentales par des fonctions de
convolution diverses et les lissages polynomiaux puis nous décrirons le procé-

dé que nous avons élaboré.

II.2.1. CONVOLUTION D'UNE COURBE EXPERIMENTALE

L'opération de convolution pratiquée sur une courbe consiste i ef-
fectuer une moyenne mobile intéressant un groupe de points consécutifs. On

utilise une fonction de pondération (ou de convolution) qui fait intervenir
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plus ou moins 1l'ordonnée de chaque point du groupe, dans le calcul de 1la

valeur "moyenne" qui remplace 1'ordonnée du point central.

Le plus souvent, les fonctions de convolution sont symétriques
et impliquent, dans le calcul, un nombre impair de points de mesure

(fig. II.1).

Y.4
S
o o T Yj mesuré est remplacé par
| o
0 i=m
0 T I | , l AR T
I ! ] \J l ’ ] i=~m J
R
Il T v[ 1l ! l! ll P Numéro du canal
=2 3=1 3 j+1 j+2 '

Figure IT.l1
Points impliqués dans une convolution numérique

Nous avons utilisé un tel procédé qui était proposé& pour le trai-
‘tement de spectres par PICARD (II.5). Ce procédé utilisait des coefficients
de convolution déterminés par une fonction de Gauss normalisée (fig. I11.2)
(surface = 1) et de paramétre s égal & 0,635 -canal (largeur 3 mi-hauteur
égale environ a 1,5 canal). En effet, on montre que ce type de fonction
conserve la forme gaussienne d'un photopic ainsi que sa surface et la posi-

tion du sommet.

4\Coefficients

originaux

TT*\\\‘ " n° du point

-

Figure I1T.2
Coefficients des deux convolutions étudiées

Le tableau II.] contient les valeurs des coefficients du lissage

pour les cing points utilisés.
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N° du point -2 -1 0 + 1 + 2
PICARD Coefficient de | 0,00434 |} 0,18256 | 0,6262 0,18256 | 0,00434
pondération-
PICARD 0,055 0,2442 0,4026 0,2442 0,055
modifié

TABLEAU II.I

Valeurs de coefficients de convolution utilisés

C'est la largeur & mi-hauteur de la fonction gaussienne de convo-
" lution qui détermine 1'efficacité du lissage. Plus s est grand plus 1'ordon-—
née des points extérieurs intervient dans le calcul de 1'ordonnée lissée,
provoquant un effet de lissage plus intense., Le choix de 1,5 division d'abs-
cisse, dans le lissage PICARD est arbitraire et 1'efficacité de ce lissage

nous a semblé@ insuffisante.

I1.2.2, AMELIORATION DE L'EFFICACITE D'UNE CONVOLUTION

I1 est possible, pour obtenir un certain niveau de dispersion sur

un ensemble de données, de procéder de trois fagons différentes

1°) Recommencer plusieurs fois un lissage. Ceci conduit 3 la perte
de nombreux points de mesure au début et en fin d'enregistrement. Ces points
extrémes ne peuvent, en effet, €tre traitds par la convolution. Dans le cas

présent, 4 points sont ainsi perdus & chaque lissage.

2°) Utiliser une convolution portant sur un plus grand nombre de

points (II.2.3.).

De fagon générale, l'efficacité d'un lissage crolt avec 1'étendue
de 1l'intervalle de convolution. Il est tentant d'utiliser des convolutions
présentant un grand intervalle. Cependant, il faut remarquer que ceci aura
pour effet d'accroftre, outre la perte de points de mesure en début et fin
d'enregistrement, 1'effet de distorsion du lissage. Les détails, qui sont
principalement affectés par un lissage, sont de petites inflexions dans le

spectre caractérisées par leur taille (ou étendue) en unité d'abscisse. Pour




un intervalle de convolution donné, toutes les inflexions inférieures en
taille & une étendue maximum donnée, subiront fortement les effets de lis-

sage. Cette étendue maximum augmente avec 1l'intervalle de convolution.

La définition numérique du spectre traité étant fixée, 11 existe

un intervalle de convolution critique au—deld duquel le lissage risque d'ef-

facer des détails d'intér€t spectrométrique (II.7, II.8) comme le montre la

figure II.3.

\ 4
2

Figure II.3

Intervalle de convolution critique

De fagon pratique, il faut choisir une étendue du méme ordre de
grandeur que la largeur & mi-hauteur du pic le plus étroit pouvant étre en-—
registré. Dans notre cas, cet intervalle est d'environ 6 ou 7 points et,
pour cette raison, nous n'avons pas utilisé de lissages concernant une &ten-—

due de convolution plus élevée.,

3°) Pratiquer un lissage ''puissant'. Malheureusement, ceci conduit
souvent & une modification exagérée de 1'allure de la courbe : nivellement

intense, disparition de petits pics, &largissement des pics importants.

II.2.3. MODIFICATION DE LA CONVOLUTION DE PICARD

Dans notre cas, l'usage efficace de la convolution de PICARD impo-
salt en moyenne &4 lissages successifs (voir IL.4). Nous avons cherché 3 amé~
liorer cette convolution pour obtenir la méme dispersion en | seule opéra-
tion et limiter ainsi 3 4 le nombre de points perdus. Nous ne pouvions pas
augmenter sensiblement 1'intervalle de convolution qui était déja de 5 points.
Nous avons fait varier la largeur & mi-hauteur de la fonction de convolution.

11 fallait trouver un compromis entre la puissance du lissage et la distorsion



introduite. Nous avons retenu, aprés essais, une nouvelle fonction de con-
volution avec un s Eégal & ! canal et dont les coefficients sont indiqués

dans le tableau précédent (Tableau II.I).

Les résultats concernant ces deux types de convolution seront

discutés dans le paragraphe essais (II.4).

I1.2.4, LISSAGES POLYNOMIAUX

Le lissage polynomial procéde, sur une faible étendue((2 n + 1)
points de la courbe) 3 1'ajustement d'un polyndme d'ordre m (< n) par la
méthode des moindres carrés et au remplacement du point central par 1'or-

donnée du polynCme A cet abscisse.

SAVITSKI et GOLAY (II.3) ont montré que cette opération d'ajuste-
ment se ramenait A une opération de convolution utilisant des coefficients
particuliers. Pour des lissages, par des polynOmes de degré 2 3 5, et pré-
sentant différentes étendues de convolution (3 & 35 points), ces auteurs

ont calculd tous les coefficients des convolutions correspondantes.

Cependant,’ce procédé ne fonctionne correctement que dans le cas
ol la fonction proposée pour l'ajustement possé&de une forme générale coin-
cidant suffisamment bien avec les données : dans le cas contraire, on ob-
serve des distorsions des spectres qu'il est difficile de prévoir et de

chiffrer.

Nous avoms, d ce propos, constaté sur quelques essais pratiqués,
que certains polyndmes (ordre 3 par exemple) s'ils conduisaient 3 un résul-
tat trés satisfaisant de fagon globale, fournissent de place en place quel-~
ques points trés fortement erronés. A notre avis, cecl est dii aux diffé-
rentes configurations que peut prendre:un tel polyndme et aux nombreux chan-
gements de pente qu'il peut présenter dans l'intervalle d'ajustement comme

le schématise la figure IT1.4.

C'est un inconvénient majeur lorsqu'on procéde d la résolution de
spectres complexes par moindres carrés. En effet, quelques points, notoire-
ment aberrants, conduisent trés vite & des résultats médiocres. Les essais
pratiqués nous ont donc conduits & la conclusion que ce type de lissage
exige l'emploi d'un polyn®me de degré suffisamment élevé (supérieur a 3) et
par conséquent s'applique difficilement aux spectres Y que nous enregistrons
habituellement (200 canaux) vu le grand nombre de points impliqués dans la

convolution.
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Cet inconvénient disparalt lorsque 1'on utilise des spectrométres
i trés grand nombre de canaux (1000 & 4000 qui sont des chiffres courants).

Dans ce cas, ce procédé de lissage doit Etre trés satisfaisant.

Figure II. 4

Ajustement défectueux di 3 la forme du polyndme d'ordre 3

II.2.5. DESCRIPTION DU PROCEDE DE LISSAGE MIS AU POINT

Les qualités que nous demandions aux procédés de lissage ainsi
que les restrictions que nous venons de détailler nous ont conduits a envi-
sager un nouveau type de lissage. Ce procédé peut se décomposer de la fagon

suivante :

- On effectue un ajustement lin€aire sur un groupe de 4 points ad-

jacents dans le spectre (Fig. II.5 a).

- On remplace ensuite 1'un des 4 points par le point figurant sur

ia droite pour la méme abscisse.

- Chaque point pouvant ainsi figurer dans 4 groupes consécutifs
différents, obtenus en décalant chaque fois d'un point le quadruplet, on
recompence 4 fois la méme opération (fig. II.5b) ce qui fournit, pour la
méme abscisse, 4 ordonnées, dont on retient la valeur moyenne comme ordonnée

lissée finale.

Dans ce procédé, 1'influence du voisinage des points, encadrant le
point lissé, est pondérée par le fait que les 2 points les plus éloignés in-
terviennent dans un seul ajustement, le point central participant aux quatre

opérations.
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Figure II.5

Les deux premiers quadruplets lors du lissage du point Y,

De méme, on retrouve 1'idée de moyenne rencontrée dans la méthode
de convolution et le principe de 1'ajustement figurant dans les lissages po-
lynomiaux. Nous avons constatd expérimentalement 1'efficacité satisfaisante

de ce lissage (IL.4).

De plus, nous montrerons plus loin les tr&s bonnes performances
de conservation de la forme des spectres et de leurs points particuliers.
Ces gqualités sont dues au faible intervalle utilisé par le traltement

(7 points) gque nous avions fixé comme limite maximum.

IT.3. - FONCTIONNEMENT DU SOUS PROGRAMME LISS

Les paramétres d'entrée du sous programme, transmis d partir d'uc

programme principal utilisateur sont :
S : le spectre 3 traiter, tableau de dimension N

N : le nombre de points du spectre, nombre entier

En sortie, LISS fournit les paramétres suivants :

T : spectre lissé, tableau de dimension N
A1 : surface du spectre S {cumul du contenu de canaux)
A2 : surface du spectre T

L'organigramme du fonctionnement fait l'objet de la figure II.6.
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l_}nitialisations !

S tableau d'entrée
T tableau de sortie
N nombre de canaux

Tableau T{4)

1 Cumul de Z dans T

transfert de 4 points de S

T
A= Y(2) ¢ 2 V(I + 3 Y4

B o2 Y(1) + Y(2) + Y(3) + Y

C = A/5 - 3R calcul des ordonnées lissées
D =7DB-3A des 4 points

Z(1y =D .

7(2) =C + D Tableau 2

2(3) 2C+ D

Z2{4) =3 C+ D

T(I) = T(J) + S(J)

Complément de T de

J=T13N
i
T(3) = TU) + SW) P
Couwplément de T de 1501 Y oul I=13anN 9
J = 134K

moyenne des T(I)

Figure II.6

Sous-programme LISS

T = (1) / 4

k4

Sertie
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Le déroulement du sous-programme LISS s'effectue de 1la facon sui-

vante (fig.II.7) :

N° de
‘ 1 4 5 8
Etape 1 [ SER SR—-—Y 1 | l | | ] | ] | .
Q1 l Q2 canaux
2 | s 6 9
Etape 2 I e SR I | ] | 1 1 ] | .
Q, | Q,
3 | 6 7 , 10
Etape 3 | I Y S 1 ] i l i ] L
' Q] Q2
Etape 4 L | ! 4 b—*-h—a 8 | 1 § ”l | i o
I I Ql QZ
Tableau T L ! | é 1 ] 1 I ] ] ] 1 .
M

Figure II.7

Moyenne des 4 ordonnées calculées pour 1'abscisse I

Fonctionnement du sous-programme LISS

L'opération de base consiste 3 effectuer un ajustement linéaire sur
4 points voisins (de I & I + 3). Ces valeurs sont stockées dans le tableau de
manoeuvre Y(4). Les résultats qui sont les ordonnées calculées pour chacun
des 4 points (tableau Z(4) ), sont recopiés dans le tableau de sortie T(N)
aux mémes abscisses I & I+3. On recommence cette opération sur les 4 points
suivants I+4 3 I+7) ainsi de suitekjusqu'a N (dans le cas oii le dernier qua-

druplet n'est pas complet on recopie dans T les valeurs originales).

Cette itération est répétée 4 fois sur le spectre tout entier en
décalant a chaque &étape 1'origine d'un canal. A chaque fois, les résultats
du tableau Z sont cumulés dans T. Lorsque les 4 passages sont terminés, on

fait la moyenne pour chaque €lément en divisant par 4 chaque T(I).
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IT.4., - ESSAIS ET COMPARAISON DES TROIS PROCEDES

Nous avons convenu d'appeler les 3 procédés de lissage testés au

cours de cette étude :

- L1 le lissage par convolution proposé par PICARD

- L2 le lissage déduit du précédent par modification des coeffi-
cients de convolution

- L, le procédé que nous .proposons et qui est mis en oeuvre dens

3
le sous~programme.

Les essals pratiqués avaient pour but de comparer entre eux ces

3 procédés en ce qui concerne d'une part l'efficacit& du lissage mais aussi

le respect de la forme du spectre,

IT.4,1, AMELIORATION DE LA DISPERSION : COMPARAISON DES EFFICACITES

C'est la caractéristique essentielle d'un bon lissage. Nous avons
tenté de chiffrer cette efficacité, pour les trois procédés, en &tudiant
1'effet des lissages lorsque la dispersion des données varie, ainsi que

1'influence du nombre de lissages pratiqués.

I1.4.1.1. Données particulidres utilisées

Pour juger de 1'efficacité d'un lissage, nous avons choisi d'étu~
dier la diminution de 1'écart-type d'une série de nombres dispersés de ma-

niére connue, autour d'une valeur moyenne.

Bien qu'il eut &té possible de constituer des données expérimen-
tales de ce genre, par exemple en répétant un grand nombre de fois le comp-
tage d'une activité stable dans une bande d'énergie constante, nous avons
estimé plus pratique d'employer des jeux de données synthétiques obtenus par
ordinateur, en utilisant un programme générateur de nombres aléatoires de

valeur moyenne et d'écart-type fixés par 1l'utilisateur.

Sept séries de 1000 données ont été& calculées, les écarts-types

fournis 3 la machine simulaient la loi statistique du comptage naturel soit



o = /N . Ces valeurs moyennes s'étendaient de N = 100 3 N = 3.103, de fa-

gon 3 obtenir des dispersions (%) (erreur relative e = o/N . 1,96) varia-

bles de 0,2 34 20 7 environ. Nous rassemblons dans le tableau II.II le dé-

tail de ces données.

N° de série | ] 2 | 3 4 5 6 7
Moyenne N 100 | 1000 | 5000 | 10* | s.10® | 10° | s5.10°
o réel 10.1 | 32.1 | 73.5 |104.7 | 216. | 325. | 693.
zizpi£:§°“ 19,8 6,3 2,9 2 0,85 | 0,64 | 0,27

TABLEAU II.II
Caractéristiques des sept séries de données aléatoires
(%) (erreur relative 3 95 7 de niveau de confiance (2 o) e = %-. 1,96).

Nous avons le plus souvent exprimé le résultat d'un lissage par

son efficacité d; soit le rapport :

9
d. = — avec
i o
(o]
o; = €cart type mesuré aprés le lissage i
o, = écart type original

I1.4.1.2, Effet de la dispersion

Nous avons tout d'abord comparé les efficacités des 3 lissages
sur les 7 séries de données que nous venons de présenter. Dans tous ces cas,

une seule opération de lissage a &té effectuée.

- La figure II.8 visualise la diminution de 1l'&cart-type de chaque

série pour chacun des trois procédés.

- La figure II.9 présente les mémes résultats mais de fagon rela-

tive, en portant en ordonnée le rapport d.
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v Figure II.9
Efficacité des trois lissages suivant la dispersion des données

Ces deux figures ne sont pas des courbes au sens habituel du terme. Elles
se bornent 4 juxtaposer les résultats des 7 séries de données classées par
ordre croissant des valeurs moyennes. Nous avons rappelé horizontalement la

valeur de la dispersion pour chaque série,
L'examen de ces résultats met en évidence

- Que la valeur de la dispersion est sans effet important sur
1'efficacité., Les résultats de la figure I1.9 montrent, en effet, une va-

riation trés légére autour d'une valeur moyenne.

- Qu'il existe une différence d'efficacité entre les 3 lissages que
nous pouvons approximativement chiffrer ; en effet, la valeur moyenne d indi-
quée pour chaque lissage sur la figure II.9 signifie que la dispersion des
données est améliorée d'un facteur moyen d. Cette amélioration permet de

classer les 3 lissages dans 1'ordre suivant (Tableau II.III).
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Lissage d
Ll 0,69
L, 0,63

| LZ 0,55

TABLEAU II.III

Efficacité des trois lissages

IT1.4.1.3, Effet du nombre de lissages

Pour les 3 procédés, nous avons porté les valeurs de di en fonction
du nombre de lissages (fig., I1.10). La dispersion n'ayant pas d'influence,

comme nous venons de le voir, cet essali a porté sur une seule série de données
(e =2 2).

nombre de lissages
T T T T ! J 1 -¢

Figure II.10

Efficacité des lissages suivant le nombre de lissages effectuds

L'amélioration de la dispersion est tr&s sensible, surtout pour
la premiére &tape. On peut constater em effet qu'au-deld de 2 3 3 €tapes,

1'amélioration obtenue devient trés faible, sauf pour le lissage L., beau-

2’
coup plus efficace que les 2 autres.
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Le contrdle visuel du résultat d'un lissage ayant une grande im-
portance, on pourra se rendre compte de l'éffet produit sur les données,
pour | et 7 lissages, en examinant les figures II.1l, II.}2 et II.]13. Si-
gnalons que ces tracés ne comportent que 100 points. A cette occasion, on
peut déja constater l'effet important de déformation produit par le procé-

dé L2.

I1.4,1.4. Forme résiduelle des données

Les 3 figures précédentes montrent bien que la série de données
présente toujours des ondulations, bien sir plus atténuées que les aspéri-
tés de la courbe de départ, mais qui confirment bien la sélectivité atten-
due des 3 procédés de lissage. En effet, rappelons que leur intervalle de
convolution est faible (5 et 7 points) et qu'ils devaient rester inopérants’

sur des ondulations étendues.

Ce résultat s'exprime aussi sur les courbes de la figure II.10. En
effet, on peut constater que la dispersion tend vers une valeur minimum non

nulle avec le nombre de lissages.

Le lissage L., & partir de la 2éme étape, présente 1'amélioration

33
de la dispersion la plus faible. Nous attribuons ce fait 3 une tendance au

nivellement moins importante que pour les 2 autres procédés.

Ceci est mis en évidence par le tracé des données (parties cer-

clées figures II,11 & IT.13.

L'essai suivant le montrera de fagon plus évidente.

I1.4,1.5, Limitation concernant nos essais d'efficacité

Nous venons de montrer l'existence d'une "forme résiduelle", pro-
pre 3 chaque série de données, et sur laquelle le lissage reste inopérant.
D'une série a4 l1'autre cette forme, d'origine aléatoire, change, et, de toute
fagon, intervient dans le calcul de la dispersion. Par exemple, sur la fi-
gure II.9, on peut observer que de faibles variations de d se retrouvent de
maniére identique sur les 3 courbes. Ceci signifie que les 3 procédés de lis-—
sage n'en sont pas la cause mais que celle-ci doit bien €tre attribude aux

séries de données elles—mémes.
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‘Figure II.13. Lissage L3

Effet des différents proc&dés de lissage sur une série de données de 2 7 de

dispersion relative au bout de | et 7 lissages
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Pour vérifier ceci nous avons comparé au lissage, par le procédé

L., d'une série de données de dispersion 1,47 %, le lissage d'une série modi-

3’
fige de la fagon suivante (fig.II.14).

Série E1 originale : Série E, modificge

Figure II.14 V

Modification des ondulations résiduelles

Les nombres constituant la série originale ont &té intervertis de
fagon 3 ce que leur valeur soit alternativement supérieure puis inférieure
a la valeur moyenne. De cette facon, la valeur moyenne et la dispersion
gtaient inchangées et 1'ampleur des ondulations résiduelles réduites au mi-
nimum. On constate sur la figure II.15 l'effet trd&s important d'une telle
modification sur la mesure de 1'efficacité et bien qu'il s'agisse 13 d'un
essai extr@me, il faut admettre que 1'@valuation de 1'efficacité d'un lissage
par des moyens tels que les ndtres traduira toujours une certaine insuffi-
sance. En effet, la dispersion telle que nous la calculons, est une mesure
globale convernant l'ensemble des 1000 points d'une série de données. L'éla-
boration d'un critére plus précis de mesure de l'efficacité reste un probléme

difficile qui, de toutes maniéres, sort du cadre de la présente étude.

bispersion e =27
Lissage L3

: *T———— Gérie originale

e — e e .__ _., Série modifiée
0 T T T —T T T T P nombre de
1 2 3 4 5 6 7 lissages

Figure 'II.15

Différence d'efficacité du lissage L3 suivant les données El et E2
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IX.4.2. INFLUENCE DES LISSAGES SUR LA FORME DES SPECTRES

L'étude de cette influence a été effectuée 3 1'aide de divers
spectres gamma, en observant les déformations produites sur les photopics

principaux a savoir :
- le déplacement des points particuliers des pics
- 1'effet du nivellement

- la variation des surfaces mesurées sous ces pics.

IT.4.2.1, Stabilité du sommet et des points d'inflexion des pics

Nous avons vu que les risques de déformation provoqués par un lis-—
sage sont plus élevés dans le cas d'un pic "aigu", c'est-i~dire bien résolu,
‘que dans le cas d'un pic plus &talé. Pour cette raison, nous avons choisi

trois spectres dont les caractéristiques sont les suivantes :
° 51
1°) Deux spectres de ~ Cr

e pic photoélectrique principal 322 KeV, soit 1'un des pics de plus

basse énergie, parmi les radioisotopes que nous avons manipulés.
¢ résolution spectrométrique de 48 KeV environ

Le spectre N° | a été enregistfé avec une sensibilité de 10.8 KeV/
canal. Ce pic photoélectrique est situé du canal 30. C'est un exemple de mau-

vaise définition : 4 canaux seulement décrivent le pic.

Les procédés de calcul possédent des données numériques peu nom—
breuses et trés différentes pour effectuer le traitement et peuvent donc
conduire 3 une forte déformation du spectre.

Le spectre N° 2. g été enregistré avec une sensibilité de 5 KeV/canal.
. La position du pic est au canal 65 et la largeur 3 mi-hauteur du pic est pas~-

sée 3 8 canaux. A résolution &gale, la définition est améliorée et doit four-

nir de meilleurs résultats que l'exemple précédent.
. 65 o
2°) Un spectre de “Zn (n° 3)
e un pic photoélectrique principal 1114 KeV

-~

e résolution spectrométrique 100 KeV environ (largeur & mi-hauteur)
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e sensibilité de 1l'enregistrement 11,2 KeV/canal ce qui situe le
pic aux alentours du canal 100 de 1'enregistreur et fixe la ré-

solution 3 10 canaux a mi-hauteur.

Cet exemple représente un modéle de pic bilen défini, en nombre de

canaux, ce qui est toujours favorable 3 1'exécution de procé&dés numériques.

Pour les 3 spectres, nous avons exécuté le programme AFLEX (cha-
pitre III), permettant de calculer 1'abscisse du sommet XF du pic photo-
électrique. Ce traitement fournit également les abscisses de 2 points d'in-

flexion XI] et XI2 des flancs du pic.

Les courbes, rassemblées sur la figure II.16 montrent 1'évolution
de ces 3 points particuliers quand on effectue 7 lissages répétés, par les

trois procédés &tudiés. On peut constater :

- que les procédés de lissage conduisent tous & un élargissement
du pic, mis en évidence par l'écart croissant entre les 2 points d'inflexion.
Cette déformation semble la moins intense avec le procédé L3.
-~ que cet élargissement symétrique du pic se traduit par une excel-

lente stabilité de 1'abscisse calculée du sommet XF, qui se trouve approxima-

tivement 3 mi~distance des points d'inflexion.

- que ce phénoméne, comme on devait s'y attendre, apparalt plus im-
q ’ P P

portant sur le spectre de Cr de mauvaise définition (N° 1).

Le cas du spectre N° 3 requiert une explication supplémentaire et
fait apparaitre 1'intér&t du procédé de lissage. En effet, la variation brus-

ue que l'on peut observer sur la position du point XI, provient du fait que
q q P P P que,

2
sans lissage préalable, le programme AFLEX a conduit 3 une valeur erronée <du

premier point X,. Pour vérifier ceci, nous avons tracé, sur la figure IL.I6 &.

2
XI2 - XI
2

1'évolution de A= avec le nombre de lissages.
La tendance générale des trois courbes montre clairement le carac-
tére aberrant du premier point et l'estimation de sa valeur la plus probable.

Ce type d'erreur imprévisible, attribuable seulement & l'existence d'infle-

xions parasites trés faibles sur le flanc du pic est & redouter souvent lors

de 1'emploi d'un proc&dé tel qu'AFLEX utilisé sans lissage préalable.

On voit par contre que, d&s le premier lissage, le lissage permet

une détermination trés slire du point calculé.
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I1.4.2.2, Effet de nivellement

Tout lissage d'un spectre se traduit, & 1'oeil du moins, par un

nivellement plus ou moins prononcé de la forme des pics.
A notre avis cette déformation :

— est sans effet sur la position du sommet d'un pic puisque les

convolutions effectuées au voisinage d'un point sont symétriques

- peut entralner la disparition de petits pics mal résolus. Nous
avons, pour notre part, exposé au début du paragraphe les précautions prises
a cet égard et convernant l'intervalle de convolution. Pour cette raison,

nous n'avons pas effectué d'essais dans ce sens.

-~ peut €tre surtout a4 l'origine de variations significatives dans

la mesure des surfaces de pics, donc dans la détermination des intensités.

Les essals que nous avons pratiqués, sur les trois procédés, ont
consistd 3 mettre en évidence la déformation d'un pic aprés 1 lissage, en
tragant la différence d'ordonnées entre le spectre original S et le spectre

lissé T soit :

DF(i) = S(i) - T(1i) i numéro du canal

1'abscisse i couvrant une zone contenant seulement le pic photoélectrique

-

considéré.

Les spectres N° 1 et 3 ont été utilisés et les résultats apparais-

sent sur les figures II.i7 et II.18.

Les résultats sont tous a l'avantage du procédé L,. En effet, on
P

3
peut noter :

-

-~ que l'effet de nivellement est a peine perceptible dans le cas
du zinc, alors que les procédés L2 et L3 mettent en évidence un comblement
des vallées et un abaissement du sommet. Le lissage L3 présente moins cet
effet de modification dans 1lé méme sens de plusieurs points consécutifs du

spectre.

- que l'ordre de grandeur des différences d'ordonnées entre points

originaux et lissés est beaucoup plus faible pour L, que pour les deux au-

3
tres procédés.
Dans le tableau II.IV on trouvera les écarts maximaux positifs et

négatifs ainsi que la diminution de hauteur du pic exprimée en 7%.
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SPECTRE DE 652n n° 3
domblement Nivellement Abaissement
En coups — maximum maximum au sommet en %
L] 157 289 1,5 7
L2 313 643 3,2 %
L3 158 102 0,5 7%
' 51 °
SPECTRE DE Cr n 1
Comblement Nivellement Abaissement
En coups _, maximum maximum au sommet en J
Ll 1400 2700 5 Z
L2 2892 5872 11 A
L3 1636 1887 3,5 7%

TABLEAU II.IV

Effet de nivellement des pics pour les trois lissages

I1.4.2,3. Variations de la surface des pics

Les 3 spectres ayant servi d'ekemplevpour le paragraphe II.4.2.1.
ont également permis d'étudier 1'évolution des surfaces des pics lorsqu'on

procéde 3 des opérations de lissage.

En effet, outre le calcul du sommet d'un pic, le programme AFLEX
fournit la mesure de :
- D : la surface totale

- S8 : la surface nette, en soustrayant le trapéze délimité

par les vallées du pic

Les résultats pour les 3 procédés apparaissent sur la figure II.19

et montrent @

— que la surface totale et la surface nette diminuent avec le nom-
bre de lissages. Ceci peut €tre attribué a 1'effet de nivellement des pro-
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- que le lissage L3, sauf dans le cas du spectre N° 1, affecte

trés peu ces mesures.

Au bout de 7 lissages, l'atténuation observée sur la surface to-

tale est insignifiante.

Le tableau II.V suivant donne les pourcentages d'atténuation con-—

cernant la surface nette des spectres N° 1, 2 et 3, toujours pour 7 lissages.

Spectre (1) Spectre (2) Spectre (3)
Cr gammé longue Cr gamme courte Zn
L] 33 % 10 7 9 Z
L2 58 % 21 % 20 7
L, 172 0,9 7 | 0,8 7

TABLEAU II.V

Atténuation de la surface des photopics au bout de 7 lissages

Remarquons d'abord que, pour 1 seul lissage, 1l'atténuation de la

surface nette, du moins pour le procédé L., est inexistant dans tous les cas.

3’
De plus, il faut noter qu'un pic &dyant subi un lissage sera utilisé, dans une
analyse, par comparaison avec un pic similaire ayant subi le méme traitement.
De cette fagon, on peut admettre que les différences entre les surfaces, dues

au lissage, sont compensées,

I1.4.3. CONCLUSION DES ESSAIS

Les essais que nous venons de commenter montrent les performances
supériéures du procédé L3 comparé aux lissages L1 et L2. Ce type de lissage
s'est en effet avéré le moins déformant, qu'il s'agisse de la position des
points particuliers d'un pic ou de la mesure de sa surface : l'effet de ni-
vellement est minimum surtout lorsqu'il s'agit d'un pic de bonne définition.
Enfin, son efficacité s'est révélée trés satisfaisante pour un seul passage,

par exemple dans son emploi avec le sous-programme AFLEX.
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: ITI.}. - BUT

Ce programme traite un spectre au niveau d'un photopic. Son role
consiste & fournir des renseignements d'ordre spectrométrique sur ce pic.
I1 s'agit 3

e du calcul de 1'abscisse des points d'inflexion sur les flancs

du pic et de l'estimation de 1'emplacement de la ou des "vallées" du pic.

e de la détermination de la position du sommet du pic en tenant

compte du fond continu sous—jacent
e du calcul de 1'aire de ce pic et de l'estimation de 1'erreur.

I1 faut souligner dés maintenant que les fonctions du sous-
programme AFLEX doivent s'exercer sur des données ne présentant par une trop

forte dispersion statistique, c'est-d-dire aprés lissage du spectre que 1'on

désire traiter.

Dans le cas contraire, les procédures de calcul des points d'in-
flexion et de détermination des vallées risquent de fournir des résultats

fortement erronés.,
IIT.2. DETERMINATION DE LA POSITION D'UN PHOTOPIC

La détermination de la position d'un pic fait 1'objet de nombreux

travaux et les méthodes proposées reposent généralement sur deux principes :

. e l'utilisation de courbes dérivées et le calcul de leur point
d'intersection avec 1'axe des abscisses (III.l, II1I.2). Les méthodes sont
assez incertaines lorsqu'il s'agit de traiter des spectres de faible qua-

lité statistique.

e 1'ajustement de fonctions plus ou moins complexes sur la zone du
plc (IIL.3 3 III.7). Il existe de trés nombreuses variantes qui s'@tendent
souvent 34 1'analyse de photopics non résolus, probléme que nous avons préfé-
ré aborder par 1'analyse globale des spectres qui sera décrite au chapitre

suivant.



Aprés avoir expérimenté certaines de ces méthodes nous avons mis
au point un procéaé trés différent, utilisant les points d'inflexion des
pics. Ce procédé relativement simple s'est avéré bien adapté au probléme

des plcs révolus que nous souhaitions analyser.

III.2.1. CALCUL DES POINTS D'INFLEXION

La connaissance de l'emplacement des points d'inflexion présente
un grand intér@t du point de vue spectrométrique. Non seulement ils permet-

tent de mesurer la largeur d'un pic mais également la position du sommet.

A partir du sommet apparent du pic (numéro du canal sommet), on
détermine un groupe de quatre canaux consécutifs et on calcule les coeffi-
cients a, b, ¢ du polyndme du 38me degré passant par ces points (Fig.III.1).

Ce polynOme est de la forme :

y(I) = a13+b12 +c1I (1)

ou y(I) est 1'ordonnée, soit le nombre de coups dans le canal I

I est 1'abscisse, entiére ou non, en nombre de canaux.

On suppose une réduction d'axes effectuée sur le 2&me point du

quadruplet.
Dans ces conditions, 1'abscisse du point d'inflexion est :
b
*1~ " 3a (2

On estime que le résultat trouvé correspond au point d'inflexion

réel du flanc du pic lorsque x_ est compris entre les points 2 et 3 du qua-

druplet. Dans le cas contrairef le programme choisit un nouveau quadruplet
en décalant d'un canal le précédent (cf. Figﬁre I11.1) et on renouvelle le
calcul.

La progression de la recherche des points d'inflexion s'effectue
alternativement sur chaque flanc du pic (Fig. III.1). Elle s'arr@te quand
les 2 points d'inflexion sont trouvés ou quand la recherche s'est déroulée
sans succ@s sur un intervalle de 15 canaux 3 partir du sommet. Ce cas donne

lieu 3 un message d'avertissement dans le sous—programme et 4 un retour au

programme principal.
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Procédé de recherche des points d'inflexion d'un pic

" Pratiquement le sous-programme recopie dans un tableau de manoeuvre
la zone du spectre intéressant le pic. Dans ce tableau de 31 éléments, le som—
met occupe la position centrale n° 16. Le sous—programme contrSle 1l'existence
d'un sommet parmi les 31 canaux du tableau de manoeuvre. Si le canal sommet
est trouvé d& quelques canaux du sommet annoncé (sur l'analyseur une erreur de
lecture de * | canal est fréquente) le sous-programme détermine alors le nou-
veau sommet, l'imprime et renouvelle 1l'affectation du tableau de manoeuvre en
conséquence. Le calcul se poursuit ensuite normalement. Si. aucun sommet

n'existe dans la zone de calcul, le sous-programme signale 1'anomalie et il y

a retour au programme principal.

Ceci montre que le choix du pic & traiter n'incombe pas au sous-—

programme AFLEX mais est laissé enti&rement 3 1'initiative de 1'opérateur.
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I11.2.2. DETERMINATION DE LA VALLEE DU PIC

Un Spectre gamma mgnoénergétique présente toujours au moins une
vallée du cO3té Compton. Dans le cas de mélanges, il peut exister une autre

vallée du cBté droit suivant la superposition des photopics.

La recherche des vallées présente un grand intérét dans les pro-—
grammeé contenant une recherché automatique des photopics (III.5, III.8).
Pour notre part, nous utilisons ces vallées pour estimer un fond continu
sous le pic et effectuer une correction d'emplacement du sommet. De plus,

il ne faut pas oublier que ces vallées représentent les limites d'intégra-

tion habituellement retenues pour 1l'estimation la plus classique de 1'aire

d'un pic.

I11.2.2.1. Principe

Considérons la figure formée par les segments joignant cing points
quelconques d'abscisses &quidistantes et représentant cing canaux consécutifs.
(Fig. III1.2). Seize configurations différentes peuvent se présenter. I1 s'agit

d'identifier la figure correspondant 3 la présence d'une vallée.

= P_+ PP
U P](2 Ple + Pl 3 4 1

R
+
N\r,

g

4

\
\

Pz\
I
|

canaux
Lo

L

Figure III.2

Test de détermination d'une vallée
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L'idée de départ est d'élaborer une grandeur caractérisant cette

configuration en utilisant les pentes des différents segments.

Apreés quelques essais, le test retenu est le suivant

. Appelons respectivement P], P2, P3 et P.4 ces pentes, nous affec~

tons la valeur + 1 lorsque la pente d'un segment est positive (y(i)<y(i+1))

et la valeur - 1 lorsque la pente est négative.
Nous calculons la grandeur U suivante ;
= 2 PP, +PP, + PP
U=~PF (PP, Byt 4P (3)

U prend la valeur + | dans les deux cas suivants (fig. III.3) :

Flanc gauche d'un pic

4

vallée //// vallée

Figure I1II.3

Configurations de vallées détectées par le test U

On a vérifié que U ne prend la valeur + 1 que dans les deux cas

suivants (fig. III.3). Ces deux configurations sont les seuls cas de présence

" certaine d'une vallée parmi les 16 cas possibles.

Cette méthode de détermination est toujours utilisée pour identifier

la vallée sur la flanc gauche du pic (cOté Compton). Sur le flanc droit on

procéde de la méme manilre quand on sait qu'il y existe une vallée. Dans le

cas contraire, c'est le point symétrique de la vallée gauche par rapport au

canal sommet qui est choisi par le programme pour la vallée droite.



III.2.3.>CALCUL DU SOMMET D'UN PIC. - CORRECTION

Les méthodes les plus fréquemment utilisées sont celles qui fonc-—
tionnent par ajustement. Elles déterminent la position du sommet d'un pic
en. calculant le sommet théorique de la fonction simple utilisée dans 1'ajus-
tement et qul est supposée décrire suffisamment bien la forme du pic. D'or-

dinaire, cette fonction est soit une parabole soit une fonction de Gauss.
Dans ce cas les objections suivantes sont 3 considérer :

- les points du spectre utilisables pour pratiquer 1'ajustement
constituent le "haut" du spectre. Ils sont en général en nombre assez res—
treint et limitent de ce fait la précision que 1l'on peut attendre de 1'ajus-
tement. Augmenter leur nombre revient i descendre sur les flancs du pic :
c'est alors la "ressemblance'" entre la fonction et la forme du pic qui di-

minue sensiblement.

- Les deux fonctions proposées possddent un axe de symétrie ver=-
tical. Les pics photoélectriques ne sont, eux, pratiquement jamais symétri-

ques., Etant donnée la définition numérique de nos spectres, le cheix de

fonctions plus complexes, en augmentant le nombre de paramétres 3 mesurer
conduit, comme dans le cas précédent, 3 une diminution considérab le de la
précision lorsqu'on utilise le procédé d'ajustement linéaire. Il est pour-
tant impossible sans utiliser de fonctions "complexes" de rendre compte du
caractére asymétrique du pic. Nous allons voir maintenant comment le prin-

cipe utilisé par le sous-programme AFLEX emploie une fonction de ce genre.

I1I1.2.3.1. Principe

Nous avons fait 1'hypoth&se qu'un pic pouvait €tre représenté par

la somme d'une fonction de Gauss attribu@e aux effets photoélectriques et

d'une droite représentant le fond continu sous jacent (fig. III.4).
Ce modéle présente les particularités suivantes :

@ Les abscisses des points d'inflexion de la courbe résultante
coincident avec celles des points d'inflexion de la composante Gaussienne

(m€mes dérivées secondes).

e Les sommets, eux, ne colncident pas. L'abscisse du sommet de la

Gaussienne est définie par :
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I I .
=12 - (6)
Xg o v
XI et XI étant les abscisses des points d'inflexion.
1 2
Activité ‘ XF ~
X
G g
Y =G + DT
Xx )7
F = YO + exp(— "‘%’*‘)"”bxi‘c
2s
\\
i >~ X

Figure III.4

Modéle théorique de photopic

Pour ce qui est de la courbe résultante, l'expression de sa dérivée est :

(X-X )2
)
F'o= L X -X) .Y .exp 2 +b (7)
o2 ° g o C

On a pu vérifier que (cf. TIII.S5.2.) que F' est peu différent de zéro pour :

=x +°2 s* (8)
X = Y

8

Nous avons retenu cette valeur X,k pour l'abscisse approchée du sommet de la

courbe, v ¥
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Le sous programme AFLEX calcule tout d'abord Xg et s =(X¥;XI )/2
o ]

I1 évalue ensuite la pente b. Pour cela, il mesure la pente du segment qui

joint les deux vallées. Ce segment est paralléle a la droite représentant

le fond continu.

Enfin, Yo est déterminé comme 1l'indique la figure III.5 et la va-

leur finale XF est calculée.

Activité

A

Y Pente b

t { L
1s canaux

=

<
—
<

Figure III.5

Détermination de b et Y0

III.3. - CALCUL DE L'AIRE DU PIC ;

DETERMINATION DU CANAL CENTRAL ET DE L'ECART D'INTEGRATION

L'activité représente par un pic dans un spectre gamma provient
d'une part de 1'émission du radioélément qui donne par absorption totale ce
pic et d'autre part du fond continu monotone produit par d'autres éléments,

augmenté du bruit de fond du détecteur.
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A=S+F+B 9"

avec 3

surface brute totale

i

composante photoélectrique

fond continu sous-jacent

o oM ow»n
I

mouvement propre du détecteur

Seule l'activité d'absorption totale importe dans la mesure de la
concentration. Il convient donc de wmesurer une surface représentant sélecti-
vement le radioisotope. La surface de la partie supérieure du pic remplit

cette condition,

Cependant pour rendre minimale l'erreur statistique de mesure il
est bon de pouvoir mesurer la plus grande activité possible, donc d'utiliser

le plus grand écart d'intégration possible.
p g

De nombreuses méthodes d'intégration ont été proposées. On trouve
d'une part les procédés par ajustement de courbes, que nous avons déjid com—
mentés et qui effectuent 1'intégration de la fonction ajustée (III.5 3 III.7,

IIT.14, 1IX.15).

I1 existe d'autre part de nombreux proc8dés traitant directement
les données numériques (III.9 a III.13), ce qui est également notre cas. Les
plus sophistiqués font appel & divers procédés de pondération du contenu des
canaux intégrés (III.12) : les valeurs obtenues dans ces conditions n'ont
qu'un lointain rapport avec "1'activité" et ses implications chimiques ;

c'est pour cette raison principale que nous ne les avons pas utilisés.

II1.3.1. PRINCIPE

Le procédé de mesure de la surface du pic qui a été retenu est par-
ticuliérement inspiré de la méthode de COVELL. Il a fait 1'objet d'une étude
particuli&re que nous relatons au paragraphe II1.6.3. Son principe est le
suivant :

On additionne les contenus des canaux de chaque c6té du canal cen-
tral jusqu'd un intervalle d'intégration optimal que nous avons déterminé
expérimentalement et qui correspond & un écart 1 de 2 s (2 s = X, - XI )

I
2 1
de part et d'autre du sommet (fig. III.6).
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Activitg
Surface §
surface
\\Ml//;‘ki.' i
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| canaux
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Figure III.6

Surfaces mesurées

On soustrait 3 cette surface brute A, la surface du trapéze T,
représentant le total du fond parasite et du mouvement propre. La surface

obtenue S est la composante photoélectrique du pic :

S = A-T (9)

aveg

a = Yo * Y5

Ts=s (1 + %D.a ’(10)

En outre la surface totale nette D est &galement calculée

D=A-3B (11

B est 1'aire dans le spectre du mouvement propre, correspondant au méme &cart

d'intégration, et pour le méme temps de comptage que Y B = TB' avec :

_ Temps de comptage de Y .
Temps de comptage de B'
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IIT.3.2, ESTIMATION DES ERREURS

Le sous—programme procéde a 1'évaluation des écarts types et des

erreurs relatives de chacune des surfaces mesurées D et § :

o =¢o§+ 0}23 = VA + Bt (12)

e enZ = 196 . 2 (13)

pour un niveau de confiance o = 95 7

o, = ci + 02 = VA + (1+-;-)2 a (14)

(15)

III.3.3. EFFET DU FOND SOUS-JACENT SUR L'ERREUR RELATIVE DE L'AIRE MESUREE

Pour une méme valeur de S, 1l'erreur relative peut &tre trés diffé-
rente suivant la configuration du photopic dans le spectre et 1'importance

de 1'aire T soustraite , (fig. TIT.7 )

Pour chiffrer cet effet, certains auteurs comme QUITINER et WAINERDI
(II1.16) comparent 1'@cart—type obtenu 3 VS, c'est-d-dire dans le cas le plus

simple assimilant S 3 une surface brute.

Il nous a semblé@ intéressant de pouvoir comparer plutdt 1'erreur re-

lative réelle (spectre 1 fig. III.7 ) avec celle que 1'on aurait constatée

s'il n'y avait pas eu d'activité parasite dans le photopic, hormis le mouve-~

ment propre (Spectre 2 fig. IIT. 8 ).

Pour la méme valeur S mesurée on aurait, dans ce cas de référence une
erreur minimum et l'&cart type s'@crit :
oy = VS + 2 Bt ' (17)

On définit alors le rapport Q qui indique l‘'augmentation de 1'erreur :

eS du spectre 1 osx
Q= = ' (18)

eg du spectre 2 Og
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SPECTRE | SEPCTRE 2
+Act1v1te A Activite
S
T
/‘M. P.
““~~—-_¢:fj
21+ 1 canaux v 21+ 1 canaux
-7 - -8

Figure III.7et 8

Configurations géométriques d'un photopic

A 1'aide des relations (14) et (17) on a :

A+ (1+10 a
Q= ( 2
S+ 2 BT

y1/2 (19)

Si 1'on décrit la configuration du pic par :
T
. = = 2
R =< (20)
et si 1'on fait intervenir 1l'influence du mouvement propre par le facteur
d'intensité du pic :

B
Z =3 v . (21)

on peut écrire :

1
1 + (1+)R .
~ 2% 12
Q= Ry (eeze (22)
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* Q- 1 = 4 canaux

R =20,7

3—
0,5

2.-
0,3
0,1

1 - 0,05

! 7 T o> Z
0,01 0,05 0,1

= 3 canaux

i

| T T T T T T T R
o,1 0,3 0,5 0,70,9 1,1 1,3 1,5

Figure 1II.9

Variations du facteur Q en fonction de Z, 1 et R
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Ce facteur de qualité du photopic dépend des quatre paramétres Z, 1, R et T.
Toutes ces grandeurs sont &dit@es par le sous—programme et renseignent
numériquement sur la valeur de la mesure de la surface. Nous avons repré-
senté les variations de Q sur la figure II1.9 pour différentes valeurs des

paramétres Z, 1 et R.
L'examen de ces courbes fait apparaltre :

- Que la multiplication de 1'erreur relative devient considérable
lorsque le rapport R est supérieur & 0,5 et que ce paramétre est prépondé-—

rant.

- Que l'erreur relative augmente moins vite pour les pics de fai~

ble définition (1 petit) en présence d'une activité parasite.

Ceci doit &tre attribué au mode de calcul lui-méme : en effet 1'aire
du trapéze repose sur la mesure d'impulsions dans deux canaux seulement, ceux

représentant les bases (a).
Ce petit nombre d'événements est entdché d'une forte erreur rela-
. . g . 1
tive que 1'on multiplie ensuite par 1 + i
- Que l'effet de Z est beaucoup moins sensible. Pour des pics de
faible résolution statistique 1'influence de R est atténuée.

I1 faut aussi remarquer que c'est dans le cas d'activités parasites

présentes dans l'aire du trap&ze T qu'il convient de retenir SURF comme mesure

de l'activité. Dans le cas ol le fond COMPTON sous—jacent provient d'autres

émissions du méme radioé&lément, c'est la $urface totale D qui peut &tre utili-

sée directement (exemple du 24Na au paragtraphe III.5.5.).

I11.4, FONCTIONNEMENT

Les paramétres du sous programme AFLEX sont :

<

Tableau du spectre

MP : Tableau du mouvement propre

=

Nombre de canaux des spectres Y et MP

PY : Tableau des paramétres du spectre Y

PMP : Tableau des paramétres du mouvement propre MP
RS ': Numéro de canal du pic 3 traiter

NV : Nombre de vallées 3 rechercher

L : Ecart d'intégration en canaux

IMP : Option d'impression des résultats
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RES : Tableau de 27 éléments contenant en sortie tous les paramétres cal-
culés, utilisable dans le programme principal
ET] : Etiquette de sortie en cas d"absence de pic

ET2 : Etiquette de sortie en cas d'échec de la procédure de recherche des

.

points d'inflexion

e Le détail des grandeurs calculées contenues dans le tableau RES

est donné dans le tableau III.]

e le calcul a pour but de fournir un rapport d'activité donc de

concentration entre deux échantillons.

I1 est donc indispensable d'assurer, entre les deux spectres com-
parés, 1'égalité des paramétres qui servent 3 mesurer la surface des photo-

pics : 1'écart d'intégration et le canal central.

Dans le premier spectre traité on fixe L = 0 en entrée. Ceci in-
dique au sous programme qu'il doit déterminer la valeur de l'@cart L et du

canal central IS1 (partie entiére du sommet exact SF, du photopic du spec=-

1
tre 1).

Ensuite, lorsque AFLEX travaille sur le deuxiéme spectre, la va-—
leur L obtenue précédemment est conservée ainsi que IS1 sauf si 1'écart ob-
servé entre les deux sommets dépasse 1/2 canal. Dans ce cas, c'est la partie
entidre IS2 du sommet effectif XF2 qui est prise en compte pour le canal
central d'intégration, la valeur L restant, bien sir, inchangée.

@ S1 NV = 1 seule la vallée gauche est recherchée, du coté droit

c'est le point symétrique par rapport au sommet qui est retenu.
Si NV = 2 les deux vallées sont & rechercher.

Nous avons représenté sur les figures III.i0 3 III.12 les organi-
grammes séparés des trois parties du sous—programme AFLEX. Dans 1'applica-
tion du paragraphe III. 5.5 on trouvera un exemple de 1' &dition des résul-

tats sur la Télétype lors d'une exécution du sous—-programme (Fig.III.23).
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Les noms des variables sont ceux qui figurent dans le

sous—-programme AFLEX

N° de 1'é1lément | Symbole dans le Grandeurs calculées
programme

1 RS Sommet fourni

2 XII‘ Point d'inflexion droit

3 X12 | Point d'inflexion gauche

4 SIGMA Paramétre s du pic = XI2 - XI1

5 LMH Largeur & mi-hauteur conventionnelle
Z = 2.355.51GMA

6 S Sommet de la composante gaussienne

7 SF Sommet réel corrigé

8 PENTE Pente du fond continu linéaire

9 YO Hauteur de la composante gaussienne

10 NV Nombre de vallées cherchées

11 IV] )

12 Ivz Abscisses des vallées en canaux

13 - L Ecart d'intégration en canaux

14 IS Canal centralld'intégration

15 b Surface totale

16 SD Ecart-type de D

17 e % Erreur relative sur D

18 T Surface du trapéze

19 ST Ecart-type de T

20 er X Erreur relative sur T

21 SURF Surface finale

22 SSURF Ecart—-type de SURF

23 € SURF x Erreur relative sur SURF

24 B Surface du mouvement propre

25 R Rapport T/D

26 Z Rapport B/SURF

27 Q Facteur d'erreur

% Ne poss&de pas de nom de variable dans le programme

TABLEAU III.!1
Détail de RES (27)




Initialisations R = Sommet

" Sommet trouvé

au canal..."

‘ ;y’“i Y-a~t-il 16 canaux non
& gauche et 3 droite de IS ?

Affectation de P de

part et d'autre de IS

P(I,1)= N° du canal
P(1,2)= Contenu

"Pic non trouvé "

T
Détermination du sommet}e I =20
le plus proche = IS %\/
Retour au programme
principal
Flanc droit Flanc gauche
-t I = I+]
K=+l
IR = IS 4 T - (i
Affectation du quadruplet Q
. de IR 3 IR + 3
J
A Calcul de XI
abscisse réduite calcul de calcul de
1'abscisse XII 1'abscisse XI,
non
<

Figure III. |0

Sous—programme AFLEX i
Recherche des points d'inflexion
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NV = 1, recherche de la vallée gauche IG = ~ 1 Flanc gauche

NV = 2, recherche des 2 vallées IG = + 1 Flanc droit

Flanc gauche Flanc droit

K = K-1 K = K+1]

. J=K-5+1
E = Y(3+1) - Y(J)

1 J=K+5-1
E = Y(J-1) - Y(I)

Identification
de la vallée

" <
) =J
G = 1 l
oui Vallée droite a non - ¥
. . rechercher ? NV =27 V2 = J

V2 =2 1S - 1vy

!

Figure III.It

Sous~programme AFLEX Suite du prograsme

Organigramme du procédé de recherche des vallées
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L é&cart d'intégration
IS canal sommet

SF1,SF2 Sommet exact

JL=INT(2SIGMA+Q,5)

11

IS = INT(SFI1+0,5) 1S = INT(SF2+0,5)

|

]
2m T -

IT = 1S + KMD abscisse de IS dans le spectre B

]
Y(IS) - Y(IS-L) + Y(IS+L))/2
(L+0,5) x (Y(IS-L) + Y(IS+L))
B(IT) - (B(IT-L) + B(IT+L))/2

L}

A = A+ Y(IS-L) + Y(IS+L)

B = B + B(IT-L) + B(IT+L)

B=spectre du mouvement propre
- 7 TMP=rapport des temps de
comptage Y/B
KMD=différence de numéro du
premier canal entre Y et B

1 %
=
R

1

< w

> e o

Calcul de I

7 A
T .
S

oA,
oT,
oS,

N O D
N2 39

et Q

T

Editions finales

Figure III.I2

Organigramme de la procédure de mesure de la surface

-
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III.5. — ESSAIS

Nous avons rassemblé ci-dessous les essals effectués sur les dif-

férentes séquences du sous-programme AFLEX,

IIT1.5.1. ESSAI DE PRECISION DU CALCUL DES POINTS D'INFLEXION

I1 n'était &videmment pas possible d'utiliser un pic réel pour
ce genre d'essai. Pour cette raison nous avons appliqué le calcul au mo-
déle théorique qui nous a servi dans AFLEX : la somme d'une fonction de

GAUSS et d'une droite (G + DT).

Le calcul a été effectué, pour diverses pentes b de DT (fig.III.&4)
et pour différentes largeurs s dé la fonction G (s de 1 & 13 canaux). De
cette maniére, nous avons pu comparer directement 1'é&cart des abscisses des

points d'inflexion avec 1'écart théorique 2 s.

s théorique en canaux 2 3 4 6 8 10
Position de XI] 47,940 46,965 45,976 43,985 41,989 | 39,991
|
Position de XI2 ' 52,060 53,035 54,024 56,015 58,011 60,009
XIZ— XI] _
— 2,060 |- 3,035 4,024 6,015 8,011 10, 009

Sommet du pic théorique au canal 50

TABLEAU III.II

Position des points d'inflexion en canaux

On peut constater d'aprés les résultats du tableau III.II :

- Que le rapport & (points d'inflexion)/2 s est toujours légére-
ment supérieur 3 1. L'erreur systématique provenant du procédé adopté reste

cependant d'un ordre de grandeur extrémement faible.

- Que sur ce modé&le théorique ol les points d'inflexion sont exac—
tement symétriques par rapport au sommet, les &écarts observés i droite et &

gauche sont toujours rigoureusement &gaux.
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De plus la présence d'une droite DT représentant le fond continu
n'a pas modifié 1'abscisse des points d'inflexion (4 décimales inchangées)

comme le modé&le théorique le prévoit.

I11I.5.2. ESSAIS PRATIQUES POUR DETERMINER LA METHODE DE CALCUL DE
L'EMPLACEMENT DU SOMMET

La relation (8) permettant d'effectuer le calcul de 1'abscisse
d'un sommet de pic :

2
XF = X + 2.8
g

o

a été déterminée par le procédé suivant

A partir des deux fonctions composantes G et DT (F = G + DT) nous
avons calculé la fonction Y', dérivée de la fonction résultante Y au voisi-

nage du sommet Xg de G et cecl par centiéme de canal.

Le test : F'(I) . F'(I+1) £ 0 nous a fourni 1'abscisse du sommet XF de F 3
1/100éme de canal prés. Les 3 courbes de la figure III.!3 représentent les
variations de 1'écart AY existant entre XF et Xg en fonction de b, 32 et

2 .
bs  pour les valeurs suivantes :

Yo = 10 000 coups
b = de 0 3 -~ 80 coups par canal
s = de 3 3 10 canaux

Ces valeurs de b et s ont permis de reconstituer des modéles de pic
de configurations différentes mais susceptibles d'@tre traités par le sous-—

programme, c'est-d-dire des pics suffisamment résolus aussi bien au sens spec-

trométrique (ne se chevauchant pas) que statistique (suffisamment "hauts').

On a pu déduire de ces courbes que

b2
AX = XF - X = =2 (20)
g Y |

Nous avons vérifié d'autre part que si 1'on remplace X par XF dans 1'équation

de la dérivée (7) le terme résiduel :
b2 2

F' (XF) = b(1 - exp (=) ) (21)
ZYO

est trés voisin de zéro pour les valeurs habituelles de b, s et YO.
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Le tableau III.III indique & ce .sujet quelques valeurs de la pente
de la tangente en XF, exprimée en coups pour une &étendue de 100 canaux

(fig. III.14).

Activité A Ay
en coups '
. } | Tom
XF = Ax = 100 canaux
Figure III.l4
Mesure de la pente de la tangente au point XF

pente b =0 b==-20 b = - 40 b =- 60 b = - 80
s =3 0 0,0036 0,29 1 2,3

TABLEAU ITI.III

Valeur résiduelle en coups de la pente de la tangente au sommet XF
en fonction de s et b

III.5.3. DETERMINATION DE L'ECART D'INTEGRATION

Nous avons cherché a déterminer un &cart d'intégration optimal en
comparant les résultats fournis par le procé&dé décrit au paragraphe IIIL.3

lorsque le nombre de canaux impliqués dans l'intégration augmente.
P g

Pour cela, sur deux spectres différents du méme radioélément pur

nous avons calculé les rapports
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_ Aire D dans le spectre |
D Aire D dans le spectre 2

—

R = Aire S dans le spectre
S Aire S dans le spectre 2

Ces rapports ont été calculés avec un &cart d'intégration 1 variant

de 1 & (IS-IV1l) canaux (fig.III.5).

Activité % 1S

canaux
T

. |

Figure III.15

Ecart d'intégration

Etant donné qu'il n'existe 'pas d'activité parasite, la surface

totale D représente la meilleure mesure puisqu'elle cumule le plus grand

nombre de coups. Cette surface a donc servi de référence pour estimer 1'ac-
tivité et le rapport RD est a priori le plus significatif. Il s'agit donc
de déterminer 1l'écart d'intégration pour lequel il existe la meilleure con—

. cordance entre les rapports RD et Rs.

. . . 65 .
Le radioélément chosi était le Zn. Les mesures ont porté sur le
photopic situé & 1114 KeV. Ce pic est de résolution moyenne, qui se traduit
par un paramétre s de 3,8 canaux environ et représente un exemple de bonne

définition numérique.
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Pour rendre ces essais plus comparatifs nous avons utilisé 4 spec-
tres différents, comparés deux d deux, et nous avons répété ces opérations

sur ces mémes spectres ayant subi préalablement un lissage.
Les courbes de la figure IITJ6 regroupent tous ces résultats.

Ils montrent que le rapport R, est trés imprécis dans les premiers

S
pas de 1'intégration. Ceci est di au fait que la mesure porte sur un petit

nombre de coups et présente donc un écart—type important.

Cependant lorsque l'intervalle augmente, le rapport se stabilise,
autour d'une valeur trés proche du rapport RD. Cette concordance semble op-
timale lorsque 1'écart d'intégration est de 2 fois le s mesuré sur le pic.

Au-cela on peut noter, le plus souvent, une lente divergence des R_ et RS.

Cette valeur de 2 s, arrondie & 1l'entier le plus proche, a été

pour cette raison adoptée comme écart d'intégration optimal. L'effet du

lissage est trés visible sur ces courbes. Comme on pouvait s'y attendre les
fluctuations se trouvent atténuées et 1'écart d'intégration optimal n'est

pas influencé par cette opération.

Cet écart d'intégration ne correspond pas 3 la zone de détection
optimale &tudiée dans le chapitre I (§ I.4.3.1.). Cependant ce résultat
s'appliquait essentiellement 3 des photopics de trés faible qualité statis-—
tique. Le sous—programme AFLEX, lui, est destiné 3 traiter des photopics
nettement plus hauts. Nous avons déj3 indiqué que dans ce cas, la zone d'in-

tégration optimale pouvait s'élargir.

II1.5.4. INFLUENCE DU FOND SOUS—-JACENT

Deux essalis ont été effectués :

e 1'un sur le photopic de 1114 KeV du 65Zn (s = 3,8 canaux) per
turbé -par le fond Compton du 24Na "accident@'" dans cette bande d'énergie

(fig.III.17 a)

. 6
o l'autre sur le photopic de 511 KeV du 5Zn (s = 2,6 canaux),
mesuré en présence d'un fond Compton de 59Fe, relativement monotone
(fig.III.17 b). I1 faut remarquer que l'aire du trapéze soustrait est cons-—

tituée en grande partie par le fond Compton du photopic précédent.
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Spectres S, a S4
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Figure III.16

en fonction de la largeur d'intégration 1,

Variation des rapports RD et RS
pour le pic 1114 KeV de quatre spectres de Zn.
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Nous avons mesuré les surfaces D et SURF de ces pics et calculé
les rapports i

. _ Aire D du photopic pur
Ry = Aire D du photopic perturbé

- Aire S§ du photoplc pur
Aire S du photopic perturbé

On peut constater sur la figure III.18, que Ré est trés voisin de
| dans les deux cas pour 1l'écart d'intégration optimal que nous avons rete-
nu. Le rapport Ré, bien entendu, n'est plus du tout représentatif du rapport

des activités réelles et ne peut servir ici & la mesure.

Nous n'avons pas étudié plus loin 1'effet de 1'importance relative
du fond sous—jacent ainsi que 1'ont fait HEYDORN et LADA (III.17). Nous pen-—
sons qu'il serait possible de cette fagon d'améliorer la définition de

1'écart optimal d'intégration.

I11.5.5. APPLICATION A UN DOSAGE DE SODIUM

L'exemple d'application que nous avons choisi concerne le dosage

des traces de sodium dans le magnésium de haute pureté.

ITII.5.5.1. Conditions opératoires

. . e 24 .
Le radioisotope utilisé est le Na de 15 heures de période. Cet
isotope posséde une excellente section efficace et constitue un des éléments

les plus sensibles en apnalyse par activation.

Le flux d'irradiation était de 1,].1012 neutrons/cmz/s, dans un
canal éloigné du coeur de la pile EL3., Ces conditions nous permettent de né-

gliger la réaction parasite due aux neutrons rapides (E >1 MeV)

24 4
Mg (n,p) 2“Na

puisqu'd cette valeur faible du flux le pourcentage de neutrons rapides tend

vers zéro.

Nous n'avons donc pas utilisé la méthode de BOCK-WERTHMANN et
~ . 2 . . .
SCHULZE permettant de connafltre la quantité de 4Na due & la réaction (n,p).

(1II1.18).
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L'irradiation portait sur 0,2315 g de magnésium et 47,05 mg de

NaCl étalon.
Aprés dilution deux sources ont été préparées

o L'échantillon a &té dissous dans 15 ml d'HNO, 2 N et le volume
a été amené 3 30 ml dans un flacon de comptage. Le spectre a été enregistré

en 30 minutes.

e L'étalon comportait 15,4 ug de sodium dans 30 ml. Le temps de

comptage était d'une minute (Figure III.19).

24 .y . .
Le spectre du Na posséde plusieurs photopics dont nous avons

rassemblé les caractéristiques dans le tableau III.IV.

Photopic N° | Energie KeV Nature N° de canal
1 2754 El’ Emission vy de 24Na 172
2 2243 Pic de fuite de E1 141
3 1732 Pic de double fuite de E1 108
4 1368 EZ’ Emission y de 24Na 86
5 511 Pic d'annihilation par création 32
de paire a partir de E1

TABLEAU III.IV

Photopics du 24Na - Pente 16 KeV/canal

Les deux pics E1 et E2 peuvent étre upilisés pour déterminer 1'ac-
tivité. Cependant le pic EZ’ bien que de grande amplitude, possé&de un fond
sous—jacent intense pouvant contenir l'activité parasite d'autres radioélé-
ments et le spectre de 1'@chantillon (fig. I1I1.20) permet déja directement

d'identifier certains radioémetteurs Yy dans 1'échantillon.

I11.5.5.2, Séparation chimique du sodium

Nous utilisons au laboratoire un procédé de séparation chimique

du sodium par fixation sur Sb O5 hydraté en milieu HC1 6 N. Les détails de

2

ce procédé figurent en annexe. Signalons cependant que le rendement de la

séparation est extrémement &levé si bien qu'il est inutile dans ce cas
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Lo 3 - 2 . P
d'utiliser un sel de sodium entrafneur du 4Na. Le milieu HC1 6 N a été
obtenu en effectuant les dilutions avec de 1'HCl concentré. Cette sépara-
tion a &té& effectuée sur 1'échantillon et 1'étalon et la figure III.2] re-

présente le spectre du magnésium aprés cette opération.

I1 s'agit ici de comptage du fixateur solide. La géométrie de
comptage est différente de celle des mesures précédentes et le coefficient
de comptage est K = 1,18. Nous n'avons pas représenté le spectre de 1'éta—

lon apreés séparation qui est tout i fait homothétique 3 la figure III.18.

I11.5.5.3. Comparaison des résultats.

Pour expérimenter notre sous-programme AFLEX nous avons comparé
les résultats obtenus par les surfaces des pics E1 et E2
e d'une part sur les spectres originaux

e d'autre part sur les spectres mesurés aprés séparation chimique.

L'exécution du sous-programme a été précédée d'un lissage.

Les valeurs des surfaces, des erreurs relatives (o = 95 %) et des
facteurs R, P et Q sont rassemblées dans les tableaux III.V et III.VII. Les
concentrations, ramenées en ng/g de magnésium, figurent dans les tableaux

ITII.VI et III.VIII. Elles sont de plus, graphiquement représentées sur la
figure III.22.

Le tableau III.IX contient les renseignements spectrométriques

calculés par AFLEX et relatifs aux photopics E] et E2

cps cps cps|{en Z{ en %

Echantillon avant

séparation en coups| 749 259 5231 7,5] 18,0 0,331 10,06 1,98
en 30 minutes

Etalon Na avant
séparation en coups| 17421 |5182 {12240} 1,5 3,8 0,297 19.10 2,14
en |1 minute

Echantillon aprés

séparation en coups 798 | 294 537 7,21 18,6 | 0,354 0,06 2,07
en 30 minutes

Etalon aprés

séparation en coups| 20618 6210 |14410( 1,4 3,6 0,301 1]8.10 2,16
en 1 minute

TABLEAU III.V
Dosage du sodium par le photopic de 2754 KeV

Largeur d'intégration L = 15 canaux - Mouvement propre = 33 coups en 30 minutes
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Dosage par D |erreur 7 Dosage par S erreur 7%
Avant séparation 95 = 7 7,6 95 + 17 18,4
Aprés séparation 86 + 7 7,3 83 + 15 18,9

TABLEAU IT11.VI
Concentration en Na ng/g de magnésium (ppb)
D T 5 eD eS R p 9

cps cps cps en 7 ;en %
Echantillon avant
séparation en coups 2326 1353 1288 4,61 15,3 0,512 0,245 2,30
en 30 minutes
Etalon Na avant -4
séparation en coups 42430 (14041 28399¢( 0,9 2,4 0,331 4,10 2,05
en 1 minute !
Echantillon aprés ;
séparation en coups 2051 902 1464 5,01 11,5 0,381 0,215 1,87
en 30 minutes %
Etalon Na aprés -4 g
séparation en coups 49970 16467 33513 0,9 2,2 0,329 3.10 2,04
en | minute

TABLEAU III.VII

Dosage du sodium par le photopic de 1368 KeV

Largeur d'intégration L = 11 canaux - Mouvement propre = 315 coups en 30 minutes

e
{ s
Llug
.,

"~

Dosage par D erreur % Dosage par S5 | erreur 7
Avant séparation 122 + 6 4,7 100 £ 15 15,5
Aprés séparation 91 %+ 5 5 97 = 11 11,7

TABLEAU III.VIII

Concentration de Na ng/g de magnésium
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PHOTOPIC 2754 KeV

1

Point ' Point Paramétre | Sommet { Canal Largeur
d'inflexion [d'inflexion s SF  |central |d'intégration
XTI XIoy
1
Echantillon
avant 169,85 176,71 3,43 173,17 173 7
séparation
Etalon
avant 168,05 174,78 3,37 171,39 171 7
séparation
Echantillon .
apres 168,91 175,83 3,46 172,26 172 7
séparation
Etalon
apres 168,52 175,35 3,41 171,89 172 7
séparation
PHOTOPIC 1368 KeV
Point Point Paramétre | Sommet | Canal Largeur
d'inflexion {d'inflexion s SF  central (d'intégration
XI XI
1 2
gEchantillon
avant 83,13 89, 48 A0 3,17 86,31 86 5
séparation
Etalon
avant 83,17 87,88 2,36 85,51 86 5
séparation
Echantillon
aprés 83,66 88,45 2,39 86,07 86 5
séparation
Etalon :
aprés 83,41 ‘ 88,11 2,35 85,75 86 5
séparation

Nombres exprimés en canaux

TABLEAU III.IX

:
.. . . . . » Ui x
Caractéristiques spectrométriques des photopics E1 et E2 calculés par AFL uiﬁ



- 102 -

—l_—ﬂL—'
- S A
190 g
1 g PHOTOPIC
91 E
122 1368 KeV
D 5
80 90 100 110 120 f
i + — f ‘ =
ng/g
86 v
Frm———— , PHOTOPIC
9
% D | E,
ﬂ!‘mm“
T : S 2754 KeV

Figure III.22

Résultats des dosages du 24Na en ppb

en trait large, résultats obtenus aprés séparation chimique

e Dans le cas du photopic E_ 1'activité parasite est négligeable

1
du fait de 1'énergie trés élevée de 1'émission. A priori la surface totale D

est la plus précise et la plus fiable. Les résultats obtenus par D et S se

recoupent sensiblement mé€me sans séparation chimique.

o Dans le cas du dosage par le photopic E la présence d'une ac-

2’
tivité parasite est certaine. Aprés séparation chimique les résultats obte-

nus sont tout 3 fait comparables 3 ceux du photopic "pur" E

.

1
Par contre, ici, 1l'emploi de la surface S aurait dU permettre une

mesure convenable en 1'absence de séparation chimigque.

Cependant il s'est avér@ dans la suite de 1'analyse que le pic situé

au canal 86 dans 1'échantillon, outre 1'émission E2 du sodium, contenait plu-
. . 82 p . .. . . e s _ .

sieurs raies y du  Br, d'énergie voisine. Ceci conduisait & un élargissement

du photopic que le calcul du param@tre s met en &vidence (s = 3,17 comparé

aux autres valeurs du paramdtre s). Finalement la valeur de 90 ng/g semble

la plus vraisemblable.
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IIT1.5.5.4, Détection limite - Compafaison avec 1'absorption atomique

Dans les essais précédents nous avons mesuré le sodium présent

dans 0,2315 g de magnésium soit environ 22 ng de 24Na.

La limite de détection calculée, en valeur absolue, d partir des

conditions utilisées est de ! ng. Nos conditions de préparations de 1'échan-
tillon ne permettant pas de dissoudre plus de magnésium, la limite de dé-

tection relative est donc d'environ & ppb.

La valeur que nous avons trouvée, dans des ouvrages techniques, a
propos de 1'absorption atomique avec four, est de 0,8 ng/ml. On voit que ies
impératifs de dissolution de 1'échantillon ne permettraient pas d'obtenir
un seuil de détection comparable 3 celui de 1'analyse par activation. De
plus 1'effet de la matrice conduirait probablement d une &lé&vation de ce
seuil. Enfin, les mesures que nous avons décrites ont &té réalisées 60 heu~
res aprés sortie de pile. Pratiquement nous aurions pu les effectuer au bout

de 30 h et, en tenant compte de 1l'effet de la décroissance, la limite de dé~-

tection aurait atteint alors 0,2 ng soit 0,8 ppb.

ok 3k %k 3k ok %k 3k Xk

NA24 ETALOGN NA FCL 6N.. GTL. #ND 65#

ok 3k ok sk o ok ok

SOMMET FOURNI= CANAL 172
SOMMET TROUVE= CANAL 171

X1= 168.050 X2= 174.782 SIGMA= 3366 LNMH= 1927
SOMMET XG= 171.416 SOMNMET XxF= 171.387
PENTE B= =-4.6 PS / CANAL YO= 1781

PAS DFE VALLEE DROITE ...

LA VALEUR SYMETRIQUE DE IVt EST RETENUE POUR 1V2.

NV= 0 IVI= 163 1Vv2= 179

FCART D'INTEGRATIGN= 7 CANAUX CANAL CENTRAL= 171

ok e ok Sk >k %k ok

SURFACE TOTALE= : 17420 .7 SIGMA D= 132.0 DD/D= 1.49%

SURFACFE TRAPEZE= S181.7 SIGMA T= 197.1 DT/T= 7.46%

SURFACE FINALE= S=A-T= 12240.1 SIGMA S= 237.2 DS/S= 3.80%
MP= 1.1

RAPPORT T/D=  .297

RAFPFQGRT B/S= <0001
FACTEUR 0= 2.142
7?0,

*STOP* 0 ;
IN STEP 03. COMMAND TERMINATED

Figure II1I.23

Exemple d'édition des résultats
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CHAPITRE v

ANALYSE QUANTITATIVE DES COMPOSANTS D'UN SPECTRE COMPLEXE
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IV.l. - SPECTRES COMPLEXES

Nous allons considérer le cas des spectres complexes dans lesquels
on ne peut mener 3 bien 1'analyse quantitative du mélange par mesure de 1'ac-

tivité de chacun des composants 3 1'aide de la surface des photopics princi-

paux.

Pour déterminer 1'abondance des composants on utilise alors une
méthode numérique de résolution par moindres carrés appliquée 3 1l'ensemble
des points du spectre. De nombreux auteurs ont employé cette méthode dans

des programmes de traitements spéctrométriques (IV.1 3 IV.11 ). Nous nous

contenterons d'en rappeler dés maintenant le principe.

IV.2. - METHODE DE RESOLUTION. PAR MOINDRES CARRES

IV.2.1. PRINCIPE DE LA METHODE

Soit un spectre complexe Y, constitué du mélange des E&talons AI,
A2, N Am. On suppose que tous les composénts du mélange sont connus. Dans
un premier temps on suppose &galement que ces &talons ne présentent aucune
erreur et qu'aucun phénoméne de dérive de 1'échelle d'énergie ne s'est pro-

dult.

De cette fagon, il n'existe pas d'erreur systématique, seule sub-
siste l'erreur statistique de comptage sur le contenu de chaque canal du spec-

tre complexe Y,

Dans ces conditions,on peut &crire pour le canal i (i variant de 1

an):
e, =y, = y? ' ‘ (n

les résidus e représentent le terme d'erreur sur chaque canal et les yilles

contenus de chaque canal du complexe estimé Y .
m

yix = Z xj . ai (2)
j=1
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N - .éme - . .
ou Xj représente 1l'abondance du j étalon dans le mélange. Ceci conduit
3 un systéme d'équations linéaires surabondant (n>>m) de n &quations a m

inconnues qui sont les xj.

e principe de résolution par moin s carré rme obtenir la
Le p d lut dre s permet d'obt 1

meilleure estimation des Xj ; pour cela, on minimise la quantité :

2
n ei
S= I (3
i=1 VAR(e.)
solt :
n m i 9
S=z p.(y. -~ I x, al) (4)
. i1 .., 31 1
1=] j=1
. avec o
S S
Pi VAR(e)

p; est un terme dit de "pondération" du systéme d'équations. Dans le cas sim-

ple que nous nous sommes fixé, (1) permet d'écrire :

VAR(e.) = VAR(Y,) =¥,

et

= L
P; T ¥,
1

Pour minimiser S, on écrit :

s o
3
—n » o )
3_8__ = = 2 N p_(y, - I x. ai) aJ
o e
. | ; n 3 m i
= - - . a;, I x,.,a; =
2 L}il pi yi ai iil (p1 a1 j=li al) 0 (5)
S—— ~—

On identifie Atpy et Atpax
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En notation matricielle, on a donc la relation :

AtPY = AtPAX (6)

avec 3

. . t -
A matrice (n, m) des étalons, A sa transposée
Y vecteur (n) du spectre complexe
P  matrice diagonale (n, n) de pondération

X vecteur (m), solution, contenant les x. cherchés

On a finalement ;

x = (a%pa)”! abpy (7)

IV.2,2. ERREURS SUR LES RESULTATS - TESTS DE VALIDITE

A partir de la quantité minimisée en (3) on a :

2 S ] o i
X " -a (n - m ii VAR(ei) (8)

qui est le résidu quadratique moyen normalisé.

2 A e .
Cette grandeur x est courammeni utilisée comme critére pour juger
du bon ajustement effectué et donc de la crédibilité de la solution. En pré-

.. 2 .
sence d'erreurs purement statistiques, y~ doit tendre vers 1 (Iv.11 et 1V.12).
D'autre part, en posant :

D (AtPA) (9)

on calcule :

C=yx D o (10)

Les termes latéraux de la matrice C sont dits de covariance des
€talons. Ils doivent E€tre les plus petits possibles si 1'hypothése d'indépen-

dance des variables est respectée.

Les termes diagonaux permettent eux de calculer la variance des x.

donc l'écart type des résultats (IV.13 3 IV.15).

g x. = vC.. (11
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IV.2.3. COURBE DES RESIDUS

L'examen de la courbe des résidus e, permet également de juger de

la valeur de 1'estimation.

En effet, les hypothéses de départ sont fondées sur le fait que
l'erreur statistique est seule responsable de la dispersion des résidus. I1
est donc trés utile de pouvoir contrOler visuellement 1'allure de cette
courbe d'autant plus qu'une valeur relativement élevée du X2 ne renseigne

pas sur l'origine de 1'anomalie ou de 1'erreur éventuelle (IV.13).

L'absence d'une dispersion aléatoire de part et d'autre de zéro
est la preuve de l'existence d'une erreur systématique dans les données,

erreur qui peut provenir avant tout de deux causes

- la présence d'un élément dans le mélange dont 1'@talon ne figure pas dans

la matrice A.

- 1'existence d'une dérive de 1'é@chelle d'énergie qui se traduit par un 1é-

ger décalage de chaque point du spectre complexe.

L'ampleur de la dispersion des résidus varie avec 1'intensité du
spectre complexe pour chaque canal. Pour cette raison, il est plus intéres-—

sant de tracer la courbe des résidus normalisés hi’ c'est-a-dire tenant

compte de la variance de chaque .canal, soit ;

e, e,
hi = 0; = l =e, /E; (12)
i v VAR(e,)

Lorsque, lors d'un ajustement, les hypothéses de la méthode sont respectées,

la moyenne h des hi tend vers 0 et 1'écart type oy, doit tendre vers 1.

1V.2.4.VARIANCE DES SPECTRES ETALONS : CALCUL DES COEFFICIENTS DE PONDERATION

La plupart des systémes proposés utilisent une matrice de pondéra-
tion en 1/y. qui n'est qu'une estimation approximative du terme l/VAR(ei),
i
et qui suppose que la variance des &carts types ne provient que de celle

des yi.

Nous avons précisé ce terme de pondération en tenant compte de la

variance des étalons Al (IV.16) et de l'effet de la soustration du mouvement
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propre, B, sur les spectres Y et Al dans 1e calcul de VAR(ei). En effet,

on a o
- j
e, =V~ .Z xj ay (1) et (2)
3=1
et )
VAR(e.) = VAR(Y.) + I x- VAR(al) (13)
i i (IS i

En tenant compte du mouvement propre :

b

vi TV TP (14)
B
et
. . t, ]
al = (ad)' - -2y, (15)
i i t_ 1
B
avec
yi comptage brut du spectre Y dans le canal i
(ai)'comptage brut du spectre étalon Al dans le canal i
bi mouvement propre dans le canal 1
tY temps de comptage du spectfe Y
tAj temps de comptage du spectre étalon A3
tB temps de comptage du mouvement propre B
Les variances s'écrivent, en posant :
|
ty £,
Ty = E“ et T, = *?~
B J B
VAR(y.) = VAR(y!) + 12 VAR (b.)
i 1 Y 1
VAR(y.) = y! + 12 b, = (y. t+T1,b.) + 1, D
1 1 Y 1 1 Y1
VAR(y.) = y. + (1 + 12) b. (16)
1 Y Y 1
de méme

iy _ ] 2y
VAR (ai) = aj + (Tj + Tj) bi | (17)
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Finalement

2 2
x.+ (t. +1.)b.) (18)
j i 3 |

BB

i 2
— VAR , = .+ + .+
Pi (el) yl (IY TY)‘bl =1

Cette expression plus exacte des facteurs de pondération 1 néces—

site la connaissance des x..
]

I1 faut donc procéder 3 une itération pour pouvolir effectuer cette
pondération : on calcule d'abord le vecteur solution X avec une pondération
I/y.l puis on recommence 1'opération en substituant aux ps les nouvelles wva-

leurs obtenues par la relation (18). La fin du calcul est alors réalisée.

Nous avons vérifié qu'une seule itération était satisfaisante

(cf£. § IV.6.2.).

IV.3. - CORRECTION DE LA DERIVE DE L'ECHELLE DES ENERGIES

IV.3.1. DEFINITION DES PARAMETRES g ET z

Du fait des fluctuations inévitables du gain et du seuil du cana!l
zéro de 1'analyseur (Chapitre I § 1.2.1.), les spectres enregistrés, méme
dans un intervalle de temps trés court, ne sont jamais exactement ''superpo-
sables" (fig.IV.1). Ces variations, souvent trés faibles (inférieures 2
1 canal),se traduisent cependant par la mauvaise qualit& des ajustements par-
tiqués : le critére de X2 posséde une valeur élevée et la courbe des résidus

n'atteint jamais une dispersion al&atoire.

11 est donc indispensable d'effectuer une correction d'abscisse
afin de pouvoir trailter des spectres, &chantillons et &talons, que nous appeil-
lerons cohérents, c'est—d-dire possédant la méme échelle d'énergie : c'est la
fonction du sous programme AJUST que nous avons mis au point en reprenant les
diverses méthodes utilisées par des auteurs comme JUNOD (IV.7) ou SCHONFELD
et coll. (IV.6).

Le spectre S, constituant la référence, il faut corriger 1'abscisse

2
du spectre S1 pour la faire coincider avec celle du spectre SZ'
Une é&nergie E correspond au canal i dans le spectre. Aprés correc-

‘tion cette méme énergie E doit correspondre au canal i'.
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La relation :

it =g+ 2 (19)

relie les deux abscisses i et 1i'.

g représente la variation relative de gain et z la variation du
seuil du canal zéro entre les deux échelles d'énergie. Si 1'on considére

les droites d'étalonnage des 2 spectres (fig.IV.2) avec

n_
pente d'étalonnage = ~—EE—— en KeV/canal

P

seuil du canal z&ro en KeV

e

g et z s'expriment de la fagon suivante :

P
g = —— rapport des pentes d'étalonnage
P2
1~ %
z =-—~7;——— différence entre les seuils canal zéro expri=ie
2

en unités d'abscisse du spectre 2 {en canaux' .

IV.3.2. PRINCIPE DE CALCUL DU SPECTRE CORRIGE

On suppose que l'on connalt g et z qui doivent &tre appliqués a

spectre S] et fournir ainsi le spectre SZ.

R

On estime, par interpolation dans le spectre S], i'ordonnée yv' (i

de chaque valeur entiére i' des canaux du spectre Sz. Pour chaque valeur ce

on calcule 1'abscisse u, non entidre, dans le spectre S, par :

]

La figure IV.3 indique les points utilisés dans S, pour effectuer
deux interpolations paraboliques de part et d'autre de u. Ceci constitue wme
amélioration par rapport aux méthodes citées ci-dessus. On obtient ainsi la

~
valeur moyenne yu.
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Activité

Ayk dans le spectre S1

paraboles d'interpolation
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/ Q
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/ \
i
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Figure IV.3

Principe de la double interpolation effectuée pour calculer §

Par ailleurs, il faut, qu'indépendamment des variations d'ansecize

1'activité IS représentée par le spectre S,  se retrouve dans le spectre S
l by

Soit :

1
12 12
= 1 1 = = t
IS] y(i) di 182
1

y' (1') di' (20)
1
l1 1
les bornes 1] et 12 dans Sl correspondant, en énergie, aux bornes 1; et 15
dans SZ'
(19) entralne di' = g di donc : 182 =g IS]

1'ordonnée finale yi, dans le spectre 82 sera donc :

£y
21
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IV.3.3. SOUS PROGRAMME AJUST

Pour effectuer ce travail le sous programme AJUST utilise les pa
ramétres sulvants :

S] : Tableau du spectre d'entrée

52 : Tableau du spectre corrigé

N : Dimension des tableaux S1 et S2

PS1 : Tableau des paramétres de Sl

PSé : Tableau des paramétres de 82

G : Variation du gain

Z : Variation du zéro

L'organigramme est représenté figure IV.l.

Une fonction essentielle de AJUST, complémentaire du calcui pri-
prement dit, consiste & déterminer les nouvelles extrdmitfs du spea. o
rigé qui peuvent ne pas correspondre avec celles du spectre ¢ entri
particulier si g ¢ 1) et & modifier le tableau des paramétres FS_ i oo

I
quence.

Dans tous les ‘cas on affecte le contenu du premier canal -
premier &lément du tableau 82' Les différences de longueur dcs speahves
retrouveront donc toujours & l'extrémité du tableau : dans c¢e cas on =a2ffs
la valeur 0 aux éléments vides. Il faut remarquer que le parzmétre N es
dimension des tableaux S, et S, et non pas le nombre de canaux des speciue

] 2

La modification du tableau des paramétres concernenl? les autres
éléments exprimds en canaux qui sont tous réévalués, en particulier les

abscisses des photopics.

IV.3.4. CALCUL DES PARAMETRES g ET z

Pour effectuer une correction de dérive il faut donc pouvoir dé-

terminer précisément les paramétres g et z.

Diverses méthodes ont &té proposées. Certaines font appel direc:

ment 3 une instrumentation &lectronique (stabilisateur de pics ou générats: -

d'impulsions trés 8troites) qui participe également & 1'&limiunation de

1'effet de dérive.

3]
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A, . Y = spectre d'entré
Initialisations p ntree

Copie des paramétres YP = spectre ajusté

G et 2 = paramétres “gain"
de Y dans P2 preLres g
et "zero
] P1,P2 = tableaux des paramétres
nombre de canaux M =0 N = dimension des tablezux Y et YP

L1=P2(3)-P2(2)+1i

e (::71 de 1 4 N~ j:)

INT(X) - !

Interpolation

simple pour ! H
YP(1) :

Double interpolation

pour 1'abscisse X

b o)

Z = ordonnée de X !
!
. YP(I-M) = Z/R

Interpolation

Décalage d'un canal .
simple pour

}
P2(2) = P2(2) + 1 > VP (1) f
Décalage identique b ‘
des paramétres S, 6 et 7 ,35

Suppression des
canaux extrémes

P2(3) = P2{3) - L} + 1

—c T >

SETPNSRSSIPE

/

Figure IV.4

Sous—programme AJUST
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D'autres estiment les deux paramétres g et z a partir de deux
photopics dans un spectre en mesuraét leur déplacement (IV.1! & 3, IV.1!7 et
IV.19). Le probléme qui se pose lorsque le spectre étalon ne contient gqu'un
seul photopic peut @tre résolu en acceptant de mesurer en méme temps que

1'échantillon un isotope connu fournissant le deuxiéme pic.

Une autre méthode consiste 3 considérer les paramétres g et z
comme inconnus a priori et 3 les introduire 3 ce titre dans le calcul de
1'ajustement par moindres carrés (IV.6, IV.7, IV.16 & IV.20). I1 est évidert

que cette méthode fonctionne obligatoirement par itérationms.

Nous avons appliqué le procé&dé utilisant deux photopics en expéri-
mentant différentes améliorations. La mesure des emplacements des photopics
8tait effectuée par le sous programme AFLEX. Lorsque la dérive est impor-—
tante (plusieurs canaux) ce procédé est satisfaisant, mais il s'est révélé -
imprécis lorsqu'il s'agit d'affiner un résultat. De plus, dans les cas od
les photopics se recouvrent ou sont méme complétement masqués, ce procédé

n'est plus applicable.

Par contre la derniére méthode s'est avérée finalement suréyi=s is

et c'est ce procédé que nous avons adopté.

IV.3.5. CORRECTION AUTOMATIQUE DE LA DERIVE PAR ITERATION

Reprenons, pour le canal i la relation qui permet d'estimer le:

ft

dans le spectre complexe Y
m .
(1) + (2) y., = I X, al + e,

Du fait de la dérive, dont on ignore les paramd@tres exacts g et z, le spectre
Y devrait &tre remplacé, dans cette relation , par le spectre corrigé Y' ob~-

tenu au moyen du sous programme AJUST, soit :

v AJUST iy

(g, 2z inconnus)

et 1'on doit avoir :
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On peut remplacer yi par une valeur approchée y{ x telle que

ol ?t est une valeur interpolée dans le spectre Y, comme dans la relation
(21). Ici 1'interpolation retenue pour évaluer ?t consiste 3 effectuer un

développement au premier ordre de Y, supposé continu au voisinage de 1

(fig. IV.5)-

Activité

Spectre Y

<

canaux
e
Figure IV.5
Estimation de yix a partir du spectre Y
g =y + (t-1) (3, (23)
t 1 ; dt’ 1
(%%)i est estimée numériquement par la méthode de la corde.
y. - Y.
dy, _ _“it] i-1 _
ol 5 A; V (24)
de plus, (20) permet d'écrire
. i=z . (1 - g) z
t-1) = =1 - - (25)
( ) g 4 g
et on a :
B = _1. + i L]_—_&) - z 26
it =g [yi o A 2 (26)
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Finalement en remplagant dans (22) yi par sa valeur approchée yi

m .
gF ol oy r ). - ) 2] = 2 x,oal 4 et
1 g 1 1 g 18 j=1 3 7 1
soit :
m j g-1 z
. = .)-a; + .. + A, .5 + e
i jil (ng) % (Al 2 g) 1 (8) °i @D

Le systéme linéaire & résoudre s'étend donc maintenant 3 (mt+2)
inconnues,
Le procédé de résolution est inchangé et la solution est toujours

donnée par la relation (7).

La matrice A, de dimension (n, (m+2)) est complétée par les

2 colonnes

f 1 2 oM 1. . ) g, s -
al al e s s s s s a0 b0 1 .}’2 Vl (}’2 ] ‘/1) i
1 2 ‘m . ’ ,3
A= 4 et a,  LOyT ) Oy Ti-17]
1 2 m - , a .
2n 4 2 n.(yn yn-l) Y =1
. \.._.V_____J "\_.V_______./ -
i A, A
i i

et le vecteur solution X cherché contient :

- M
g . x] .. .. é&lément 1
g . X . ... élément m
m
X = . (29)
g = 1 515 ‘
. élément m+]l
8
z PR,
—E— . . . ., &lément m+2
_ »
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On en sort finalement les inconnues :

. d'une part les paramétres de dérive :

_ 1 _ X(mt2)
& = T = x@) 2 =73 (30)

. d'autre part les abondances des étalons :

X, = X)) l1 <j<m (31

Les valeurs g et z estimées par ce calcul servent alors 3 la correc-—
tion du spectre Y par le sous programme AJUST. La résolution du systéme est re-
conduite, avec ce spectre corrigé et l'itération est poursuivie jusqu'd ce
qu'une valeur satisfaisante du x2 soit obtenue ou jusqu'3d ce que les variations

de g et z ne soient plus significatives.

L'interpolation utilisée dans cette estimation de g et z est simpli-
fiée par rapport 3 celle du sous programme AJUST. Tout d'abord il n'est pasz
souhaitable d'augmenter le nombre de paramétres 3 calculer si 1'on désire
server une bonne précision d'ajustement. De plus le processus d'itération
permet d'utiliser une telle simplification qui peut seulement &tre responsa-—

ble d'une convergence moins rapide du systéme.

IV.4. - BIBLIOTHEQUE D'ETALONS

Dans tout ce qui a été dit précédemment nous avons supposé qu'il
n'existait pas, entre les spectres &talons, de différence de pente d'étalon-
nage ou de position du seuil du canal zéro, c'est—d-dire que le groupe des

étalons utilisés rassemblait des spectres cohérents. Ceci n'est pas le cas

lorsque ces spectres sont enregistréso méme avec les plus grandes précautions
instrumentales., Il est donc indispensable de procéder a une opération de
calibrage afin d'obtenir, pour tous ces spectres étalons la méme &chelle

d'énergie.

On réalise habituellement une telle bibliothéque en corrigeant

les spectres deux 34 deux grdce 3 des mélanges binaires dfétalonms.
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Nous avons utilisé le méme procédé que pour la correction de dérive

d'un spectre complexe (IV.3.5.), mais en supposant que ce sont les deux 8ta-

lons AJ qui sont décalés par rapport au mélange. En reprenant les mémes no-

tations on a :

y; = e + x, a; + e, (32)
avec :
Al __AJUST Al' et AZ_EU_SE_,AZ'
81> 2, 83229

1 1
Les valeurs inconnues a; et a; des spectres corrigés sont rem—

placées par interpolations comme dans la relation (26).
i ]
#i+1 4i-1

5 pour 1'étalon j

En posant Ai =

on a donc, 4 partir de (31)

m ! . ] 1-g. Z.
y. = I |==(a} + &, {i(—-—-l) - —i}) +e! (33)
i . g. 1 1 g. g. 1
=t 73 ] ]
et le systéme linéaire 3 résoudre s'écrit :
S O D j g i
_ 3o, ,
yp = B | kypap k) A7+ kg by 4y (34)
j=1
avec
P_% L ! j %
k] = ol k2 = xj( 5 ) k3 = - Xj >

Le nombre d'inconnues est de 3 m et le vecteur solution de ce sys-
téme linéaire est un peu différent de celui obtenu dans le cas d'une correc-

tion de spectre complexe,

On a finalement les inconnues

(dy? K Kk
_ i _ ] kg

S T R S S A S RS B (35)
k1 * Kk ky + kg k3
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L'expérience a montré qu'il ne faut pas dépasser les mélanges
binaires d'étalons. Le nombre d'inconnues augmentant trés vite, la préci-
sion du résultat se dégrade rapidement et la convergence du systéme ité-

ratif devient trés lente.

Nous avons constitué par ce moyen une petite biblioth&que d'éta-
lons que nous avons utilisée pour nos essais et qui rassemblait les spec-—

59
1248b 6SZ 64 60 4

tres de quelques étalons (SICr, n, Fe, Cy, Co, ZK),

bl

IV.5. - SOUS PROGRAMME RESL

Ce sous—-programme a pour but d'analyser un spectre complexe 3 par-—
tir d'un ensemble de spectres &talons qui lul sont fournis c'est-3-dire de
calculer 1'abondance de chacun des composants du mélange par rapport aux éta-
lons, et 1'incertitude qui s'y rattache. Outre la résolution du systéme li~

néaire le sous programme regroupe :
~ La mise en ordre des données spectrométriques
— La détermination du tableau de pondération

- La. correction de dérive par le sous programme AJUST

IV.5.1. PREPARATION DES DONNEES

Le travail préliminaire de RESL consiste & organiser les données

spectrométriques :

e en procédant 3 des décalages en canaux tenant compte des numéros
du premier canal de chaque spectre et de la valeur de seuils éventuels de ma-
nidre 3 faire coincider dans chaque élément de tableau des contenus de ca-

naux correspondants.

e en ajoutant dans la matrice A les colonnes nécessaires au calcul
sulvant le mode de traitement choisi, (correction ou non). Les termes de ces

colonnes sont ceux décrits dans la relation (28).
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IV.5.2. RESOLUTION DU SYSTEME LINEAIRE - SOUS PROGRAMME MCP

Ce sous—programme particulier, appelé par RESL, est applicable 3

tout probléme expérimental nécessitant ce type de calcul.
La constitution du tableau de pondération est extérieure i ce sous
programme MCP utilisé& pour le calcul la solution fournie par la relation (7)

X = a%pa)”! alpy

D = A'PA C =D

et par la relation (11) pour le tableau DX de 1'écart-type des inconnues

D X. = vC..
J JJ
La principale difficulté provient de 1'inversion de la matrice D. Nous avons
repris la méthode d'inversion par pivots utilisée par JUNOD (IV.7). La taills
‘relativement restreinte de cette matrice D (10 x 10) n'a pas nécessitd 1'uri~

lisation d'autres méthodes.

Nous avons cependant amélioré 1'encombrement total en n'utilisanz

‘ . - t e

qu'un seul tableau pour. la matrice A et sa transposée A et P est réduit 3
unt tableau a | dimension, & la place de la matrice diagonale apparaissant

dans le calcul.

I1 s'est avéré nécessaire d'utiliser des tableaux en double préci-

sion pour D, X et DX.

2 e . . ~
OQutre le test de X  de validité de l'ajustement, nous avons ajouté

le calcul de la qﬁantité :

QF = V2 S - YI(am) - | (36)

Ce test, proposé& dans les ouvrages de statistigue (IV.21) est un
bon complément du test X~ en ce sens qu'il présente une grande sensibilité
lorsque x2 vaut entre 3 etll. De plus, on compléte le calcul par 1'évalua-
tion de la valeur moyenne et de 1'E&cart type des résidus simples et norma-
lisés.

Nous avons eu au laboratoire 1l'occation d'utiliser le sous programnve

MCP dans de nombreuses applications numériques souvent trés &loignées de
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1'analyse des spectres complexes. Nous avons pu ainsi constater que le choix
des tests de validité et des grandeurs annexes calculées &tait satisfaisant

et qu'il possédait une grande rapidité d'exécutionm.

Iv.5.3. FONCTIONNEMENT DE RESL

Les paramétres d'entrée de RESL sont :

(noms des variables dans le sous programme).

A Tableau des étalons (dimensions N . MI)
Y Tableau du spectre complexe

B Tableau du mouvement propre

C Tableau des résidus normalisds en sortie
X Tableau des inconnues dimensions M

1

DX Tableau des erreurs sur les Xj
Q Paramétres des étalons (32,M)
PY Paramdtres du spectre complexe (32)

PB  Paramétres du mouvement propre (32)

N Nombre de canaux des spectres
M Nombre d'étalons
M Nembre d'inconnues

Ip Option de pondération

1H

} Seuils en canaux délimitant la zone 3 traiter
IB

NP Nombre de paramétres des spectres = 32
Les options possibles sont introduites de la maniére suivante

e Si IP < 1 le tableau de pondération reste égal & 1. Aucune pou-
dération n'est introduite

Si IP = | les termes de pondération sont 1/ji

Si IP » ! la pondération décrite en IV.2.4., est utilisée . Ceci

nécessite au moins une itérationm.
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e La valeur de M] introduite est utilisé@e pour choisir le mode
de traitement :
Si M1
Si M1
spectre complexe,

M aucune correction de dérive n'est pratiquée

M + 2 la correction de dérive est effectuée sur le

Si M1 = 3 M la correction de dérive porte sur les spectres éta-—
lons. I1 s'agit alors de la constitution d'un &lément de la bibliothé&que

d'étalons.

Un point important du fonctionnement réside dans le rdle de 1'opé-

rateur.

En effet 3 chaque itération les résultats intermédiaires sont lis-

. . 2
és : il s'agit s o de g . .
t gLt surtout X s résidus’

g et z de la derniére correction de dérive. L'utilisateur peut ainsi juger

des inconnues Xj et des wvaleurs de

de 1'amélioration apportée et c'est lul qui décide d'interrompre ou de pour-—

suivre les calculs.

Cette méthode, rendue possible par le systéme Temps Partagé, nous
a permis de ne pas introduire dans le programme de tests d'arrét qui sont

difficiles 34 mettre au point et délicats & utiliser.

Nous avons réproduit, pour les trois modes de traitement possibles,
les organigrammes simplifiés du sous-programme RESL sur les figures IV.6 &

IV.8.

IV.6. — ESSAIS DU SOUS PROGRAMME RESL

De nombreux essais ont &té pratiqués isolément sur chaque fonction
du sous-programme RESL, ainsi que sur les sous programmés internés MCP et
AJUST. Nous avons le plus souvent utilisé des mélanges connus de radioisotopes
étalons qui présentaient des aspects spectrométriques variés : présence de
plusieurs photopics, fond Compton important, spectre semblable ou dissemblable

aux autres étalons etc.....
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Initialisations Y

1

Correction de mouvement propre

|
Sauvegarde de A, Y, B sur disque

1

= spectre complexe

A = tableau des spectres

étalons
= dimension des tableaux

= nombre d'inconnues

—'——9 Fichier temporaire

Etiquette logique 100

ITR = 1
100 % ITR = ITR + |
- Préparation des données
- Calcul du nombre de ca-
naux L communs aux
spectres
-~ Décalages éventuels
pas de pondération
C(I) = 1. -
1in
non 1P =0 ? oul Pondération
2
Pondération 1
c(1) = 1/Y(D 50 <
‘\
. SUB PRESS(A,L,M,N,M)
SUB MCP(Y,A,C,X,DX,L,M)
|
/ Edition des résultats / .
intervention ‘
de’1'OPérateu;--“----ih~
nouvelle . Restauration
non oul
itération ? des tableaux =
’ A, Y ot B

fichier te

Figure IV.6

Sous-programme RESL

sans correction de dérive en énergie

mporaire 100

! Uig

®
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¥

Initialisations ITR = |

100

Préparation des. données

Décalage des spectres

302

DM colonnes supplémentaires

ITR = ITR+]

301

Constitution des

de la matrice A

Constitution des

supplémentaires
de la matrice A

2 colonnes

oui

T
c

|

Pondération 2

Pondération 1

SUB PRESS(A,L,MI,N,MI)
SUB MCP(Y,A,C,X,DX,L,MI)

]

//k/( Edition des résultats ///,

Nouvelle
itération ?

Sortie

READ DISC Y,B,A
Restauration des
tableaux Y,A,B

SUB AJUST sur A(J)

SUB AJUST sur Y

!

{

WRITE DISC 100,A(J)

WRITE DISC 100,Y

— -

Figure IV.7
Sous—-programme RESL

avec correction de dérive en

énergie
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Initialisations

¥

Y = Spectre complexe
Tableau de pondération
X = Tableau des inconnues

]
]

Inversion de la matrice A

Calcul de X et Cl = (AlTA)™

i

Calcul des écarts
Y(I) - YN(D)
des écarts norma}isés
Cumul de ces écarts et

de leurs carrés

et ¢ 50

Calcul de XZ, Q

moyenne des
résidus normalisés

calcul de o résidus
Transfert des résidus
dans le tableau T

Calcul des

écarts—types

DX(J)

-t 52

V

Sortie

Figure IV.8

Sous~programme MCP

nombre de degrés de liberté

du systéme
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IV.6.1. MELANGE ETUDIE

Parce qu'ils représentent bien le cas réel d'une analyse de spectre

complexe, nous avons choisl de présenter les résultats obtenus avec le mé-~

lange suivant de 4 radioisotopes :

Elément Quantité relative de 1'étalon dans le mélange
59
Etalon 1 Fe 0,1 = 0,001
Etalon 2 124Sb 0,2 =* 0,001
X 65
Etalon 3 Zn 0,3 + 0,001
60
Etalon 4 Co 0,14 £ 0,001

La précision indiquée provient des conditions de préparation des sources wuni-

quement.
Les caractéristiques communes de mesure des spectres étalons et du

mélange étaient les suivantes :

- comptage en phase liquide, 30 ml

temps de comptage : 5 minutes
- Gamme longue : 8,45 KeV/Canal, &tendue 200 canaux

- Zone de calcul : canaux 10 3 189.

Cette zone de calcul de 180 canaux avalt surtout pour but de sup-—

primer dans tous les spectres la zone de tr&s basse énergie, peu reproduc—

tible (zone des canaux "morts" au début des spectres), ainsi que les canaux

perdus 3 droite lors de 1'ajustement en énergie des spectres.

Les spectres ont &té mesurés a4 la suite les uns des autres pour

diminuer au maximum les fluctuations d'étalonnage du spectromdtre.
ag P

Les figures IV.9 a IV.12 représentent les quatre spectres enregis~

trés et permettent de juger de leur amplitude relative.

Leur qualité statistique est tr&s faible pour des spectres étalons.

Cependant, nous avons choisi volontairement ces enregistrements pour metftra

en évidence 1'effet de la variance des &talons lors de la pondération.
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A coups

3000

2000

1000 : 7

50 100 150

200

A coups

5000
4000
3000
2000

1000

|
150

. _/""l

capaux

200

A coups

500

50 100 150

canaux

T T T
50 100 150

Spectres’ étalons utilisés

—
200

dans le mélange

- Etalon ! 59Fe
Figure IV.9
Etalon 2 124Sb

Figure IV.10

Etalen 3 652n

Figure IV.1!

Etalon 4 60Co

. Figure IV.12

.
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Les spectres étalons figurant dans la biblioth&que présentent en

effet une erreur statistique beaucoup plus faible.

Les spectres utilisés pour le mélange sont d'amplitude trés va-
. - 65
riable. On peut remarquer que 1'étalon n° 3 de Zn est nettement prépondé-
rant dans le spectre complexe et seul isotope nettement visible avec Sb.

(Fig. IV.13).

I1 faut remarquer que plusieurs photopics (Zn, Fe, Co) interférent
dans la région 1000 - 1300 KeV et qu'un dépouillement manuel serait trés ha-

zardeux.

IV.6.2. RESULTATS DE L'ANALYSE DU MELANGE

Les tableaux IV.I et IV.II contiennent les résultats fournis par

RESL concernant le mélange décrit ci-—dessus.

Nous appellerons maintenant :

Pondération 1 : la pondération en —t
i

Pondération 2 : la pondération incluant la variance des étalons.

Les résultats sont inchangés 3 partir de la deuxiéme itération pour

la pondération 2.

1

. 2
Nous revieadrons plus loin sur les valeurs trés petites de X obie-

nues avec la pondération 2.

I1 faut remarquer 1'écart relativement important trouvé pour 1'éta-
lon 4. Cet écart provient du fait qu'il s'agit justement du composant le
moins intense, et de celui qui subit la plus forte interférence de la part
du fer. Les &carts observés par rapport aux valeurs de départ sont dus 4 la

précision trés moyenne des spectres étalons.

IV.6.3. ANALYSE DU MELANGE AVEC CORRECTION DE DERIVE EN ENERGIE

Nous avons réalisé trolis enregistrements du spectre du mélange en

provoquant volontairement une modification de 1'échelle des énergies sur le

sSpectrométre.
Spectre 1 : translation de + 1,2 canal environ
Spectre 2 : translation de + 4 canaux environ

Spectre 3 : variation du gain de 0,985.
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® Etalons Quantité calculée XZ QF ¢ moyenne
res.norm. res.norm.
Etalon I : Fe 0,090 £ 0,009
Etalon 2 : Sb 0,194 * 0,004
1,29 2,57 1,13 - 0,03
Etalon 3 : Zn 0,296 = 0,002
Etalon 4 : Co 0,144 £ 0,007
TABLEAU 1IV.I
Analyse du mélange par RESL — Pondération 1
Pas de correction de dérive
Quantité calculée x2 QF o moyenne
res.norm. res.norm.
Etalon 1 : Fe 0,091 * 0,009
Etalon 2 : Sb 0,194 %= 0,004
. 1,21 1,89 1,1 - 0,07
Etalon 3 : Zn 0,297 + 0,002
Etalon 4 : Co 0,142 * 0,007
Premier passage
Quantité calculée XZ QF o} moyenne
res.norm. res.norm.
Etalon 1 : Fe 0,092 £ 0,008
Etalon 2 : Sb 0,195 = 0,04 :
’ 0,96 { - 0,35 0,97 ~ = 0,07
Etalon 3 : Zn 0,298 £ 0,002
Etalon 4 : Co 0,140 = 0,007

Deuxiéme passage

TABLEAU 1IV.II1

Analyse du mélange par RESL - Pondération 2

une itération - pas de correction de dérive

fff”\

s
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2000 7
Spectre complexe
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Figure IV.13
Résidus normalisés
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ler passage

Résidus normalisés
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ﬂ k ﬂ 58me passage
iR el ol

150
200,

Figure 1IV.14
Courbes des résidus normalisés pour 0 et 4 itérations

avec correction de dérive
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Le décalage de 4 canaux peut €tre considéré dans nos conditions habituelles
comme un maximum. Les amplitudes de ces déformations ont été estimdes en me-—
surant le déplacement du sommet du photopic le plus intense du mélange

(canal 132) gr3ce au sous—programme AFLEX.

L'analyse a été exécutée avec 1l'option de correction de dérive

(M] = 6) et avec les deux types de pondération.

Les résultats figurent dans les tableaux IV.III 3 1IV. V. De plus

leurs variations ont été représentes sur la figure IV.l5.

Ces résultats montrent que la procédure de correction "rattrape"
en quelques itérations les résultats du tableau IV.II. Le systéme de pondé-
ration 2 accélére la correction et conduit de fagon plus réguliére aux ré-

sultats stabilisés.

On peut remarquer que les valeurs intermédiaires de g et z corres-
pondent bien au type de déformation introduite : pour les deux translations
les valeurs de g restent pratiquement égales 4 1, par contre le troisidme
exemple montre que z ne dépasse pas 0,6 canal, g effectuant 1'essentiel de

la correction.

Les courbes des résidus de 1l'analyse du spectre 2 (Az = 4 canaux,
premier et cinquidme passages ) sont représentées sur la figure IV.14.
Cette représentation visuelle de la correction est trés utile et met par-

ticuliérement en &vidence un ajustement correct.

IV.6.4. ANALYSE DU MELANGE EN PRESENCE D'UN ELEMENT ETRANGER

La présence d'isotopes non identifiés dans un mélange conduit bien
entendu 3 des résultats erronnés puisque le jeu de spectres é&talons ne cor-
respond plus aux composants du spectre complexe. Il est intéressant de con-
naltre alors le comportement des différents tests de validité qui figurent

dans le programme.

Nous avons réalisé des essais dans ce sens en analysant le mélange

L . _ . 42 f e s - .
précédent auquel une faible quantité de K avait &té ajoutée (fig. 1IV.16).

Les résultats de 1'analyse figurent dans le tableau IV.VI. 115'””

concernent seulement la pondération 2.
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Itération| ¥ QF g z Et.] Et.2 Et.3 [ Et.4

0,240 - 0,009 0,347 {—- 0,027
0 30,43 | 84,3 1.0116} — 2.662

I+
Mo

0,045

+

0,010 0,010

I+

0,047

0,112 0,184 0,298 0,122
1 2.42 | 10.4 |o0.9874 1.419

* 0,013 [+ 0,005 | 0,003 | 0,013
0,123 0,184 0,299 0,110
2 2.24 9.3 0.9990 0,019
* 0,013 I+ 0,005 {%* 0,003 |+ 0,012
- 0,111 0, 190 0,298 0,125
3 1.39 3.36 | 1.0007{ - 0.330
i + 0,010 | 0,004 £ 0,002 |+ 0,009
0,110 0,190 0,298 0,126
4 1.38 3.2811.0001t - 0,005
* 0,010 {* 0,004 |£ 0,002 | 0,009
0,109 0,190 0,298 0,126
5 1.37 3.21
* 0,010 |* 0,004 }* 0,002 % 0,008
Pondération 1
Itération Xz QF . g z Et.! Et.2 Et.3 Et.4
0,069 | 0,198 | 0,299 0,153
0 3.03 13.841 1.0000) - 1.048 '
' + 0,015 |+ 0,006 |+ 0,004 | % 0,016
0,098 0,195 0,297 0,134
1 0.94 |- 0.541 .9991 - 0.071 ’
+ 0,009 | £ 0,004 |+ 0,0021{ * 0,001
: 0,101 0,195 0,297 0,137
2 0.79 |~ 2.05| 0.9998 0,003
: + 0,008 {£ 0,003 [+ 0,002 * 0,008
0,101 0,195 0,297 0,137
3 0.78 |- 2.15
£ 0,008 £ 0,003 {* 0,002} £ 0,007
Pondération 2
TABLEAU IV.III
Az expérimental = 1,2 canal

Analyse du mélange avec correction de dérive
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Itération x2 QF g z cx Et. 1 Et. 2 Et. 3 Et. 4
' , 0,221 0,093 '- 0,003 |- 0,301
0 738 488 1,0981 | - 2,695 g
+ 0,051 |+ 0,042 Ei 0,022 i+ 0,071
- 0,1854 0,248 | 0,279 | 0,415
1 28.9 81,7 10,9920 | - 1,263 i .
+ 0,038 |+ 0,018 + 0,010 |+ 0,047
| |
0,060 { 0,194 | 0,302 | 0,155
2 3,44 16,0 | 0,9908 | - 0,189 ; (
+ 0,015 |+ 0,006 = 0,004 ;i 0,017
0,105 0,190 | 0,298 | 0,129
3 1,26 2,31 10,9968 0,132 '
* 0,010 |+ 0,004 |+ 0,002 |+ 0,009
0,105 0,191 0,298 0,131
4 1,12 1,11
+ 0,009 |+ 0,004 £ 0,002 [+ 0,00¢
Pondération 1
Itération x2 QF g Z cX Et.1 Et.2 Et.3 Et.4
- 0,221 0,091 0,225 0,467
0 191 239 0,9974 | = 1,449
+ 0,080 |+ 0,050 = 0,025 |+ 0,123
- 0,010 0,209 0, 305 0,209
1 8,9 37 0,9941 | - 0,959
+ 0,032 i+ 0,012 |+ 0,007 |+ 0,038
0,097 0,198 0,297 0, 15¢
2 1,33 2,9 1,0052 - 1,180
+ 0,011 {+ 0,005 + 0,003 |+ 0,012
. 0,099 0,195 0,297 0,137
3 0,63 -3,82 11,0022 - 0,312
+ 0,008 | + 0,003 |+ 0,002 |+ 0,007
0,100 0,196 0,298 0,137
4 0,60 | -4,18
+ 0,007 |+ 0,003 |+ 0,002 {+ 0,007
Pondération 2 ii,t;k
730
TABLEAU IV.IV \3“‘
Az expérimental = 4 canaux -
dérive

Analyse du mélange avec correction de
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Ttération X2 QF g z Et. 1 Et. 2 Et. 3} Et. 4
_ 0,482 0,059 0,295 - 0,183
0 26 76,5 | 0,995 0,539
' + 0,035+ 0,014+ 0,010 + 0,022
1
|
0,157 0,188 0,294 0,078
1 29 13,1 | 1,0118] - 0,393
t 0,015/ % 0,006]* 0,004 £ 0,011
0,113} 0,190] 0,297 0,124
2 1,35 3,05 | 1,0023] ~ 0,106
£ 0,010{ £ 0,0041% 0,002 % 0,009
0,109 0,192 0,297 0,128
3 1,15 1,38 ;
+ 0,010/ 0,004/ 0,002 + 0,008
I
Pondération |
. 2 , )
Ltération| X QF g z Et. 1 Et. 2 Et. 3 Et. 4
0,186/ 0,196/ 0,288 0,049
0 4,2 19,6 | 1,0103 0,170
+ 0,018+ 0,007+ 0,004 + 0,012
0,109 0,196] 0,296 0,128
1 0,80 | -1,94| 1,0033] =-0,080
+ 0,009 * 0,004 0,002 + 0,008
0,105 0,197 0,297, 0,134
2 0,66 | =-3,47| 1,0004 0,091
+ 0,008 * 0,003 0,002 # 0,007
3 0,61 | -4,06 0,102 0,197 0,297 0,135
+ 0,007 * 0,003 + 0,002 % 0,007

_Pondération 2

TABLEAU IV.V

Ag expérimental = 0,985

Analyse du mélange avec correction de dérive
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Figure IV.15

Abondances des quatre &étalons suivant la correction de dérive
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A en coups
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Figure IV.16
- 42
Spectre complexe en présence de K étranger

courbe des résidus normalisés 28me passage
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Itération g z Etalon 1 Etalon 2 Etalon 3 Etalon 4
. 0,172 0,221 0, 301 0,196
0 1,0006 | - 0,186 :
* 0,032 +* 0,012 + 0,007 + 0,028
0,173 0,222 0,301 0,196
1 0,9996 0,036 '
* 0,033 * 0,012 * 0,007 + 0,030
0,174 0,222 0,301 0,196
2 1,000 |- 0,005
* 0,034 * 0,012 * 0,007 * 0,030
0,174 0,222 0,301 0,196
3
+* 0,033 + 0,012 + 0,007 * 0,030

Pondération 2

2 moyenne g
Itération X QF ; .
resid.normal. resid.normal.
0 9,3 38,3 0,92 2,89
1 8,6 36,1 0,89 2,79
2 8,6 36,1 0,89 2,79
3 8,5 35,8 0,89 2,78

TABLEAU IV.VI

Analyse du mélange en présence de 42K

avec correction de dérive en énergie
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2 - ,
On peut constater que le test de X conserve une valeur élevée et
que les abondances des &talons différent des valeurs précédemment calculées,

mais d'assez peu cependant.

On pouvait craindre que pour trouver des valeurs plus satisfaisan~
tes la correction de dérive procéde i des décalages du spectre complexe qui
n'aient pas de signification. Cependant on remarque que cette correction n'a

———mn

pas agl ce qul conmstitue un résultat positif.

Par ailleurs la moyenne et 1'@cart-type des résidus normalisés sont
nettement trop élev@s et la courbe des résidus (fig. IV.16) met en évidence

1l'existence du spectre étranger.

1V.6.5. COMMENTAIRES

Aprés avoir décrit ces essais, il est important de préciser certains
détails concernant ce sous-programme.

e On a pu remarquer que les valeurs de xz calculées sont souvent in-
férieures 3 1'unité, ' particuliérement lorsque la pondération 2 est utilisée,
ceqqui ne correspond pas 3 la prévision théorique. Ce fait peut €tre, & nctye

avis, attribué 3 deux causes :

- le calcul de la variance des étalons est une formulation maxima-

liste de 1l'erreur qui peut €tre commise sur'la mesure des activités.

- 1'exécution du sous-programme AJUST représente en fait un lissage

de spectre. La conséquence en est une diminution de la dispersion du spectrz
- - 4 - - . - -
complexe alors que 1'estimation de sa varilance reste inchangée. Cecl expligue

_ . . . AN 2 . .. N
que la pondération 1 ait aussi conduit & des valeurs de ¥ 1inférieures a 1.

e Le calcul aboutit parfois & une valeur négative de 1'abondance d'um
étalon dans le mélange, ce qui n'a pas de signification chimique. Deux cas peu-

vent se présenter :

— 1a valeur calculée est nettement différente de zéro. Le calcul est

alors erronné et les tests de signification confirment alors cette erreur,

-

- la valeur est peu différente de zéro : 1'é€lément considéré est ab-

sent du mélange.

Nous pensons que c'est l'utilisateur qui doit effectuer cette inter

prétation, au vu de 1'ensemble des.résultats. Nous n'avons donc pas cherché &
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€quiper le sous programme d'une séquence de correction ainsi que le sug-

gérent certains auteurs.

e De nombreux travaux concernent 1'utilisation de mini-ordinateurs
dans ce type d'analyse et mettent 1'accent sur la rapidité ainsi obtenue
(W-22 a N-24). Les durées d'exécution que nous obtenons correspondent aux

temps d'exécution annoncés pour les mini-ordinateurs.

A titre d'exemple, un traitement comportant une correction de dérive
en quatre itérations demande en Temps Partagé 2 a 3 minutes 3 partir de 1'ap-

pel du sous-programme.

e Le travail de l'utilisateur consiste seulement, dans le programme
principal, & effectuer la lecture des spectres étalons nécessaires et 3 fi-
xer la valeur des options. Les difficultés du langage informatique ont &té
ainsi supprimées et 1'essentiel des opérations a effectuer conserve une si-
gnification analytique. Ceci se rapproche des nouveaux langages 'chimiques"

proposés récemment par des auteurs comme FRIEDMAN et TANNER (IV.25).

® Le dernier essai exposé met 1l'accent sur la nécessité de connai-

tre 1'identité des composants du mélange.

La spectrométrie <y Nal, du fait de la faible résolution des photo-
pics, rend souvent l'identification préalable impossible pour les composants

les plus faibles.

Nous pensons que la solution la plus efficace consiste donc 3 anaz-—

lyser des spectres de mélanges obtenus aprés séparation chimique. Ces sépa-

rations peuvent €tre beaucoup plus simples et moins nombreuses que celles
qui ont été décrites dans les schémas traditionnels d'analyse multiéléments
des métaux trés purs. En effet il suffit que ces opérations séparent des

groupes connus d'éléments.

On peut ainsi constituer le jeu de spectres &talons qui correspond
i chaque séparation. Inversement les résultats du traitement permettent de
mettre en &vidence 1'absence éventuelle de radioéléments du groupe : dans
ce cas il faut supprimer le spectre'étalon correspondant et recommencer 1'ana-
lyse du spectre complexe. En effet le nombre d'inconnues se trouve diminué et

la précision est améliorée.
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IV.7. ~ SEPARATIONS CHIMIQUES PAR GROUPES D'ELEMENTS

ASSOCIEES A L'UTILISATION DU SOUS-PROGRAMME RESL

Nous avons &tudié, pour 1'analyse des traces métalliques dans le ma-
gnésium trés pur, certaines séparations chimiques pour constituer un schéma

d'analyse par groupes d'éléments.

Le magnésium sur lequel nous avons travaillé était purifié par zone
fondue.

L'analyse que nous proposons concerne la partie centrale la plus pure
du lingot, les impuretés les plus nombreuses et les plus importantes ayant &té
drainées vers les extrémités. Au total 17 impuretés ont &té identifiées mais 8

seulement subsistent le plus souvent dans la partie centrale.

Parmi ces impuret@s qui font 1'objet de cette analyse on peut distin-
guer

- le sodium, le cuivre, le zinc qui sont les impuretés majeures et
représentent d'habitude 1'essentiel de 1'émission Yy (la matrice magnésium est

inactive puisque sa période est de 9 minutes seulement)

-~ le chrome, le fer, l'antimoine, 1'étain et le potassium qul sont

d'importance plus faible et qui ne sont pas toujours présents dans le métal

- le manganése, qui, bien qu'en faible quantité dans le magnésium,
est particulidrement visible dans les toutes premiéres heures aprés la sortie
de pile. Cet isotope posséde une trés forte section de capture (33 barns, con-
tre 0,6 pour le sodium) mais sa trés courte période (2,6 heures) le situe a la
limite de nos possibilités d'analyse du fait des délais de transport dus a

1'éloignement du site d'irradiation.

Pour cette raison, nobus n'avons pas considéré cet 8lément parmi led
b

impuretés dosables.

Nous avons retenu, pour la séparation du cuivre et du zinec, 1la pré;
cipitation en milieu ammoniacal des diéthyldithiocarbamates (DDTC) de ces é1é-
ments et leur extraction par le chloroforme. Il a &té constaté en effet qu'il
n'existait pas d'interférences avec les radioisotopes que nous désirions ana-
lyser.

Par ailleurs, nous avons particuliérement &tudié les possibilités

de séparation du mélange de ces 8 &léments sur des fixateurs minéraux tels que
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Sb205, SnOz, MnOZ, CuCl2 et CuS. Les résultats les plus intéressants ont &té

obtenus avec MnOZ, Sb205 et SnO2 et nous relatons en annexe les détails des
essails pratiqués.,
En effet, ces fixateurs minéraux sont d'une mise en oceuvre simple

et le temps nécessaire & chaque opération n'excéde pas deux heures.

De plus ces séparations présentent souvent des rendements trés &le-
vés méme dans le cas de radioisotopes & l'état de traces (sans sel entralneur)

ce qui n'est pas le cas généralement des résines organiques échangeuses d'ions.

L'emploi de celles-ci, d'ailleurs, est surtout avantageux pour des
séparations sélectives d'ions par élution. Les essais que mous avons réalisé
sur DOMEX 1 et DOMEX 50 nous font penser que ces produits sont peu adaptés

aux séparations de groupes.

Nous avons considéré comme Elués les éléments dont le rendement de
fixation ne dépassait pas 2 7, et pour les séparations non quantitatives les

essals permettent d'estimer la reproductibilité 3 + 2 % environ.

Les séparations sur fixateurs minéraux ont &té pratiquées en "batch"
c'est-d-dire par agitation du produit fixateur dans la solution puis centri-~
fugation du solide. Les comptages des fixateurs ont été effectués directement
sur les tubes de centrifugeuse contenant le fixateur, ceci garantit une trés

bonne reproductibilité de la géométrie.

Finalement, un schéma de séparation en quatre étapes peut étre envi-

sagé pour les 8 impuretés majeures de la matrice magnésium (Fig. IV.17).
e ETAPE 1. Extraction des précipités de DDTC de Cu et Zn par CHCl3

Les rendements de sé&parations sont supérieurs 3 99,5 7. Cette s&-
paration forme un groupe avec les deux impuretés majeures. Si Mn est encore
visible, il est entiérement séparé lui aussi. On traite alors un groupe de trois

€léments.

e ETAPE 2, Fixation de Fe, Sb et Cr & 95°C sur SnO. hydraté en

milieu HNO3 0,1 N

La fixation est totale pour Sb, supérieure a 99,5 % pour Fe et de

2

91 % pour Cr. Elle s'effectue sans entraineur. Le temps d'agitation est de

60 minutes.
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Décapage de 1'échantillon

Dissolution dans HNO3 2N

l

milieu NHAOH pH 8-9

Extraction du
1 précipité de DDTC ———————> Zn, Cu, (Mn)
par CHCl3

é

milieu HNO3 0,1 N

Fixati
2 txation sur b S-Fe, Sb, Cr (91 )
Sn0, hydraté

7

miliéu HNO3 0,1 N

:3 Fixation sur
MnO, hydraté

7

milieu HC1 1 N ou 6 N

2~ Cr, K (31 Z), Sn (48 %)

11 Fixation sur

SbZOS hydraté

o= Na, K ¥

% 53 7 dans HCI 6 N

‘autres impuretés >30 % dans HC1 1 N

‘Figure IV.17

Schéma de séparation des impuretés majeures du magnésium trds pur
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e ETAPE 3. Fixation de Cr, K et Sn d 60°C sur MnO, hydraté en

2
milieu HNO3 0,1 N.

Cette séparation présente l'avantage de s'effectuer dans le méme
milieu que précédemment. Les rendements sont de 97 % pour Cr, 51 7 pour K et

48 7 pour Sn. Le temps d'agitation est de 90 minutes.

Bien que Cr et K soient séparés de la solution en deux &tapes, on
peut remarquer que la somme de ces deux séparations correspond 3 la quantité

totale d'élément présent dans la matrice (3 5 %7 prés pour K).

La séparation de Sn, elle, est moins efficace. Cependant cet éiément
est rarement présent dans la matrice, bien que dans ce cas en quantité non né-
gligeable. C'est surtout en raison de sa présence &ventuelle dans le groupe 3
que nous l'avons fait figurer dans le schéma.

e ETAPE 4. Fixation de Na et K sur szO5 hydraté en milieu HCl

Cette séparation déjid citée au chapitre III est trés efficace pour
Na. La fixation est totale, en effet, quelle que soit la concentration en acide

du milieu.

Par contre la séparation de K n'est efficace que si on utilise un

milieu HC1 1 N.
Ce comportement nous offre deux possibilités dans le schéma :

- Le K n'est pas présent. Dans ce cas la séparation de Na peut s'ef-
fectuer en milieu HC1 6 N. Ceci conduit & une séparation sélective de cet &€1é-
ment. Son dosage peut s'effectuer alors par mesure de surface d'un photopic

comme dans 1'exemple du chapitre III.

- K a été identifié dans 1'étape E. Il faut alors pratique la sé-

paration en milieu HC1 1 N, Le potassium non fixé sur MnO, est ainsi presque

2

totalement récupéré sur Sb, 0 On analyse alors le groupe formé par Na et K.

275°
Le filtrat de cette séparation contient les traces mineures.

De nombreuses impuretés mineures ont été identifiées au cours des ana-

lyses : In, Ag, Co, etc... Nous pensons que les possibilités de fixation sur

MnO2 en milieu nitrique permettraient de constituer un groupe plus important &
la suite de la séparation sur Sn02.

Ce schéma de séparation ne représente qu'un exemple d'application -dr

la méthode proposée : de plus amples études sur les séparations de groupes £oi:

"

nécessaires pour pouvoir choisir rapidement les &tapes des opérations chimiques

permettant 1'analyse des impuretés d'une matrice donnée.
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Cependant nous rejoignons 1l'avis, exprimé dans une récente publica-
tion, par des auteurs tels que DEBRUIN, KORTHOVEN et HOUTMAN (IV.26) et nous
pensons que l'association des techniques de calcul et des séparations de grou-

pes peut apporter de réels avantages a cette méthode analytique.
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Le but de cette étude &tait d'améliorer la conduite et 1'exploita-—

tion de 1'analyse multiéléments par spectrométrie gamma Nal.

Dans un premier temps notre effort a porté sur 1'amélioration du
systéme de mesure et de l'acquisition des données, pour permettre 1'exploita-

tion des résultats d'analyse par le calcul numérique.

Parmi les possibilités qui nous &taient offertes au centre de calcui
de 1'Université, nous avons retenu le Temps partagé comme moyen de calcul le
plus adapté aux impératifs de notre méthode d'analyse et nous avons développé

un ensemble de trailtements numériques de spectres.

L'une des conséquences de ce mode d'exploitation devait @tre une
simplification des opérations chimiques nécessaires & la mise en oceuvre de

cette méthode.

La recherche des conditions optimales de mesure a permis une cer-
taine "standardisation'" indispensable au calculateur, qui, tout en respectant
la qualité des résultats a augmenté la rapidité de 1'analyse. Les améliora-
tions les plus iﬁtéressantes ont été obtenues au niveau de la géométrie des

comptages et de la détermination des limites de détection.

Aprds avoir réalisé@ ume sortie sur notre spectrométre permettant
la liaison avec le calculafeur, nous avons étudié un systéme d'acquisition
des données adapté 3 notre cas : nous avons déterminé les procédures d'en-
trée et les types de fichiers nécessaires et £laboré des programmes de créa-

tion et de gestion des fichiers de données.

Les traitements numériques développés ont &té congus principalement
pour le travail en Temps partagé et ont &t& organisés en bibliothéque de sous

programmes. Les résultats les plus intéressants ont &té obtenus avec
- Les opérations de lissage de spectres

Le procédé mis ad point est suffisamment efficace pour ne pas né—
cessiter d'itérations. Les comparaisons avec déux autres procédés d'efficaci-—
té différente et de méme intervalle de convolution ont montré que ce traite~
ment affectait tré&s peu la position des sommets des pics et la valeur de leur
surface. De plus, il présente un effet de nivellement tré&s réduit. Cette pro-
cédure permet donc d'obtenir un spectre affiné mais non déformé ce qui est

trés important en analyse qualitative.
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- L'exploitation des photopics simples

Ce programme utilise les points d'inflexion pour déterminer la
position du sommet, ce qui en constitue l'originalité. En effet, les métho-
des le plus souvent utilisées sont l'annulation d'une dérivée lissée ou

1'ajustement de fonctions plus ou moins complexes sous le pic.

Nos essals, effectués a partir d'un modéle théorique, montrent que
la méthode permet une détermination trés précise du sommet, & quelques cen-

tieémes de canal prés, méme en présence d'un fond continu.

L'identification des radioéléments peut @tre assurée par les autres
renseignements spectrométriques calculés tels que : largeur & mi-hauteur, val-
lées des pics... A partir de ces paramétres et d'une largeur optimale d'in-
tégration que nous avons déterminée expérimentalement, 1'analyse quantitative

est effectuée en mesurant la surface supérieure des pics.

Les résultats obtenus & propos du sodium montrent 1l'efficacité de

ce programme.
- L'analyse quantitative des spectres complexes

A partir d'une méthode classique de résolution par moindres carrés.
nous avens élaboré un programme d'analyse de spectres complexes, comportant
correction optionnelle de la dérive en énergie procédant par itérations. Nous
avons inclus dans ce programme une pondération du systdme qui tient compte de

la variance des étalons.

Les essais pratiqués ont montréd que le nombre d'itérations nécessai-
res restaient inférieures 3 5 et que la pondération introduite améliore la con-
vergence. Nos tests de signification montrent la présence éventuelle d'une élé-

ment inattendu dans le mélange et un avertissent ainsi 1l'opérateur.

En spectrométrie Nal il est difficile de connaitre 1l'identité de
tous les composants dans un enregistrement brut : les opérations chimiques
préalables restent donc indispensables. Notre procédé d'exploitation permet

cependant de simplifier celles-ci en les limitant # des séparatiocns par groupe:

Pour les impuretés le plus couramment rencontrées dans le magnésiuu
une séparation chimique en quatre groupes est suffisante. Les conditions de mi:
en oeuvre &es étapes et leur rendement sont suffisamment intéressants pour per-
mettre de constituer le schéma de séparation que nous proposons pour huit imp:

retés majeures dans le magnésium de haute pureté.
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A 1'issue de cette &tude, notre opinion est que 1'amélioration appor-—
tée 3 l'exploitation par des procédés tels que ceux que nous avons décrits ap—

portent de nouvelles possibilités & la méthode de spectrométrie Nal.

Enfin les utilisateurs de toute méthode dont les r&sultats apparais-—
sent sous forme digitale pourraient €tre intéressés par les avantages du tra-
vail en Temps partagé et les traitements étudiés. Nous pensons que les procé-
dures d'exécution et les programmes développés pourraient s'adapter sans diffi-

culté 4 d'autres types de spectrométrie.
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Liste des variables du Chapitre II

lissages
%
= effet d'un lissage
o
dispersion d'une série de données de moyenne N
amélioration
points d'inflexion
S(i) - T(1)

écart entre les points d'inflexion XI2 - XI1

: sommet exact par AFLEX
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Liste des variables du Chapitre III

Y(I) ordonnée du canal I

XI abscisse d'un point d'inflexion

a,b,c coefficient du polyndme du 3éme degré représentant une zone du
spectre

P1 a P4 pentes des segments joignant 5 canaux consécutifs

z test de recherche des wvallées

v,,1v, numéro de canal des vallées d'um pic

F . fonction représentant le sommet d'un pic G + DT

G composante gaussienne de F, paramétre s

DT composante linéaire = bx + ¢

b pente du fond sous jacent

Xg sommet de la fonction G

XF sommet réel du pic

IS numéro de canal du sommet = entier le plus proche de XF

YO hauteur de la composante G

F! dérivée de F

L largeur d'intégration d'un pic = 2 1 + 1

1 nombre de canaux intégrés de part et d'autre du sommet

A surface brute intégré&e sur L canaux

B surface du méuvement propre sur L canaux

T surface du trapézevreprésentant le fond sous—jacent = a x 1

a somme des contenus des canaux extrémes

D surface supérieure nette totale = A - B

S surface supérieure = A -~ T

R facteur de géométrie du pic = %

P facteur d'intensité du mouvement propre = g

Q facteur d'erreur

e 7 erreur relative commise, a = 95 7

écart—type d'une aire

rapport de deux surfaces totales D

mPUJU Q

rapport de deux surfaces supérieures §
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Liste des variables du Chapitre IV

Spectre complexe

numéro de canal

nombre de canaux

spectre du jléme étalon

nombre d'étalons

contenu du canal i du spectre complexe

erreur statistique de comptage dans le canal i
résidu du canal i ‘

contenu du canal 1 du spectre du jleme gtalon
abondance du jleme étalon dans le mélange
quantité minimisée dans la révolution du systéme
variance de la quantité Z

terme de pondération du canal i

matrice (n,m) des étalons

transposée de A

matrice de pondération (n,m)

vecteur (m) solution

vecteur (n) du spectre complexe

résidu quadratique moyen normalisé

AtPA

matrice de variance - covariance des étalons
écart-type des résultats

résidu normalisé du canal i

mouvement propre dans le canal i

temps de comptage du spectre complexe

temps de comptage du jlem? étalon

temps de comptage du mouvement pfopre

variation relative du gain

variation du seuil du canal zéro
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pente d'étalonnage

seull du éanal zéro

abscisse non entiére

valeur interpolée de y dans 1l'abscisse u

activité totale du spectre S

l1 et lzlimites du spectre en Eénergie

Yf

4

Y

spectre Y corrigé

valeur approchée par interpolation de yi

(Yi+1 - Yi_]) / 2

(aj

- aj 2
1+1 1-1) /
ki inconnues du systéme dans le cas de la correction de dérive des
spectres étalons

test statistique de validité de 1'ajustement
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ANNEXE

SEPARATIONS CHIMIQUES PAR GROUPES D'ELEMENTS

Nous allons reprendre dans l'ordre du schéma d'analyse chaque sépa-

ration étudiée et décrire les essais effectués.

I - EXTRACTION DES DDTC DE Cu ET Zn PAR CHO3

Cette méthode classique d'extraction de complexes métalliques est
déja assez ancienne (1 et 2). Elle a &té reprise plus récemment pour des ap-
plications en radiochimie analytique (3 @ 6) et nous 1'avons adoptée en raison

de 1'absence d'interférences avec les autres radioéléments dosés.

Aprés comptage de la solution échantillon (30 ml), on ajoute tout
d'abord les entralneurs Cu et Zn sous forme de solution de nitrate. La quan-

tité ajoutée est de 200 ug chacun.

On neutralise ensuite la solution par NHAOH jusqu'a un pH compris

entre 8 et 9 (indicateur, rouge de crésol).
On précipite alors Cu et Zn au moyen d'un excés de NaDDTC.

On extrait enfin par plusieurs fractions de CHC1 le volume cumulé

3’
devant atteindre 30 ml.
L'extraction de Cu et Zn est quantitative de méme pour Mn si cet

€lément est encore visible dans le spectre.

Nous avons vérifié pour Sb, Cr et Fe qu'aucune interférence n'exis-—
tradtts

Sn, qui n'a pas fait partie de ces essais, ne doit pas géner lui non
Plus. En effet son extraction emploie le DDIC de diéthylammonium et se situe

a un pH beaucoup plus faible.

L'extension éventuelle du schéma de séparation peut s'envisager. Dans
ce cas, si d'autres ions s'avérent génants on peut les complexer avant la pré-

cipitation des DDTC par 1'EDTA en présence de citrate.



II - FIXATION DE Sb, Fe ET Cr SUR SnO2 HYDRATE

Ce fixateur minéral a été étudié par GIRARDI (7) et plus particu-
liérement par CLEYRERGUE et DESCHAMPS (8, 9) qui l'utilisent pour séparer

la matrice Fe de ses impuretés.

Les essais que nous avons effectués nous ont montré la nécessité
d'utiliser un produit de granulométrie connue. La fraction retenue s'étendait

de 50 3 110 Mesh et présentait ainsi une capacité de rétention constante.

Aprés avoir procédé a quelques séparations en colonne nous avons
choisi la méthode du "batch" qui s'est révélée plus simple et plus reproduc—

tible.

La masse de fixateur utilisée était de 1 g, le volume de la solution
étant -toujours de 30 ml. Le temps d'agitation a été fixé a | heure. Le fixa-

teur minéral était ensuite séparé par centrifugation, lavé et compté.

Nous avons vérifié les résultats obtenus par CLEYRERGUE et DESCHAMPS
(8) et choisi d'opérer 3 température élevée (T > 95°C) pour fixer Fe le plus

complétement possible.

Nous ensuite &tudié la fixation de Sb, Fe et Cr en fonction de la
concentration en HNO3 de la solution. Les résultats font l'objet de la courbe

A-1 et indiquent qu'il faut utiliser une solution diluée en HNO3 (0,1 N).

IR 7% Fixation

100 - % ¢ * *= 8b

75

50 -

*—\\
Fe

P

+
- Cr
+—§n /’t . t e
0. . {‘ SRR % e HNO
0,1 0,5 1 2 N 3

Figure A - 1

Fixation de Sb, Fe et Cr sur SnO2



Pour ces conditions des essais de fixation ont été réalisés pour

d'autres éléments et ont donné les résultats suivants (tableau A-1)

-
.

Elément Cr Fe Sb Zn Co Na K Cu

% de fixation 91 99 100 8 20 0 0 41

TABLEAU A - 1

Sn0,, HNO, 0,1 N T > 95°C

Remarques

e Les fixations ont toujours &été effectuées sans entralneur. En
effet les capacités de rétention des fixateurs minéraux sont souvent treés
inférieures 4 celles des résines échangeuses d'ions. De fagon globale les quan-

tités fixées sur | g de produit &taient de l'ordre de quelques ug.

@ L'élément Sb présente une trés grande facilité d'adsorption sur
le verre et il n'est pas rare de constater que 30 7 de l'activité du 1248b
se fixe sur la verrerie utilisé@e. Pour éviter ce phénoméne nous avons systéma-
‘tiquement utilisé du matériel en polypropyléne sur lequel nous avons pu tester

1'absence totale d'absorption de Sb.

e Pour les trois fixateurs minéraux étudiés nous avons vérifié que
la matrice Mg n'était pas retenue. Des essais de fixation ont &té pour cela
effectués en présence de 250 mg de Mg dans les 30 ml de la solution, sans que

les rendements de fixation soient affectés.

III - FIXATION DE Cr, K ET Sn SUR MnO2 HYDRATE

Les possibilités de fixation de MnO2 sont trés nombreuses en milieu
HCl et HNO3 (10). Nous avons procédé 3 de nombreux essais de fixation dans ces
deux milieux, cependant la séparation retenue présente l'avantage de s'effec-—

tuer dans le méme milieu que la fixation précédente, HNO_, 0,1 N.

3
Les rendements de séparation des éléments étudiés figurent dans le

tableau suivant (A-II).



Elément Cr: Ag Sb K Fe Sn

Rendement de

Fixation 98 9955 97 31 78 48

TABLEAU A-II

Fixation sur MnO2 hydraté - Milieu 0,1 N HNO, T = 60°C

Les travaux de GIRARDI (10) montrent que la fixation de Sn ne
s'effectue pas a4 température ambiante et qu'elle est maximale 3 60°C. Cette

température a été adoptée pour l'ensemble des séparations.

IV - FIXATION DE Na ET K SUR Sb205 HYDRATE

De nombreux travaux ont été consacrés a la fixation de Na sur
SbZOS (10 3 13). En effet le rendement de séparation de cet &lément s'avére

extrémement élevé, de plus on a montré (13) que les autres alcalins pouvaient
également €tre fixés.

Nous avons repris ces méthodes pour séparer sélectivement Na des
autres impuretés, puis nous avons également retenu ce procé&dé pour fixer K.
Suivant la concentration en HCl de la solution plusieurs €léments peuvent

également 8tre fixés partiellement (fig. A-2).

R % fixation

Q

100-1 & — - Na
754 .
50 A Zn

| -

b
25 (Gl -~ N \
A ’__-‘"“‘::::::::=4
Cr
\%*\
0 e :\fﬁq—hﬁ—‘ T

oo
4 6 8 o N HC
Figure A-2

Fixations sur Sb205



Des essais ont montré qu'en milieu HClO, les possibilités de fixa-—
P

4
tion des €léments autres que les alcalins sont plus importantes (fixation
compléte pour Fe et Sb en milieu HClO4 1 N). Ceci permet d'envisager d'uti-

liser ce fixateur dans d'autres types de séparation.
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I - GENERALITES SUR LES MOYENS INFORMATIQUES UTILISES

I - 1. SYSTEME OPERATOIRE

C'est un ensemble de programmes qui organisent les travaux confiés

a4 la machine afin d'augmenter la puissance et les possibilités de celle-ci.

Les principales fonctions du Systéme sont 1'enchalnement des taAches
(moniteur), la mise en oeuvre des "processeurs" (compilateurs, gestion des
fichiers, etc...), le contrdle des entrées-sorties et la prise en charge des

incidents.

L'utilisateur communique avec le systéme par le langage de commande

qui permet de décrire l'enchalnement des différentes étapes qui composent un

travail et d'assigner par 1'intermédiaire d'étiquettes logiques une référence

aux périphériques et aux fichiers nécessaires au déroulement du travail.

C'est donc par le langage de commande qu'on met en oeuvre les
"processeurs" du Systéme. Ceux—-ci comportent, outre les compilateurs et édi-
teurs de liens traditionnels de nombreux programmes utilitaires qui permettent

de gérer les fichiers de 1'utilisateur.

L'exploitation des travaux confiés au Systéme peut se dérouler sui=-

vant deux modes de traltement :

- L'exécution classique par lots ("BATCH") subdivisée en classes de

travail suivant 1'importance des "ressources" demandées

- L'exploitation du "Temps Partagé" qui permet d& 1l'utilisateur de
demander l'ex@cution sans délai apparent de programmes pour lesquels le ter-
minal joue le rSle d'organe d'entrée-sortie. Une des principales singularités

de ce procédé réside dans son caractére 'conversationnel”.

I - 2. FICHIERS

On distingue :

- Les fichiers temporaires dont la durée de vie est limitée a 1'exé-

cution d'une commande. Ils permettent de conserver des données qui ne pourraient

pas résider dans leur totalité en mémoire centrale. Ils ne portent pas de nom.



- Les fichiers permanents. On les identifie par le nom que leur

attribue 1l'utilisateur. Ils sont conservés sur une portion du disque-systéme

allouée a 1'utilisateur (PDP).

De plus, pour tous les fichiers la notion de structure est trés im-—

portante car elle permet de "spécialiser" 1l'emploi de ces fichiers.

La structure regroupe 1'agencement des informations dans le fichier,

qui est le découpage en blocs et articles de ces informations, et 1'organisa-

tion, qui indique de quelle fagon sont rangés dans le fichier ces blocs et

articles.
I1 existe quatre types d'organisation des fichiers :

@ conséctutive : on accéde aux articles ou aux blocs du fichier de

fagon séquentielle & partir du début.

e indexée : chaque article est défini par une clé qui est inscrite
e
a 1'intérieur de 1'article lui-méme et qui permet d'y accéder directement. Ce
type de fichier est surtout utilisé en "Temps partagé'" pour manipuler des pro-

grammes. Les numéros des lignes sont les clés des articles.

e partitionnée : le fichier est découpé en partitions identifiées

par leur clé ou nom, et de longueur variable. Le contenu de chaque partition
est un groupe d'articles d'organisation consétutive. Ce type de fichier est

congu principalement pour la gestion des biblioth&ques.

o directe : la notion d'article disparait (format indéfini). Un fi-
P

chier de ce type est un ensemble de blocs. Chacun d'eux est accessible i par-

tir de son numéro par rapport au début du fichier et 11 est possible de trans-—
férer une longueur quelconque d'information & partir d'un début de bloc. Ce
type de fichier permet, en utilisant les entrées-sorties directes du FORTRAN,
de lire ou d'écrire un enregistrement (une liste de variables par exemple)

par mot-machine et non par article. L'adresse du premier mot de cet enregis-
trement est alors 1'espace évalué en mots, depuis l'origine du fichier. Nous
avons beaucoup utilisé ce fype d'organisation du fait de la simplicité de

programmation.

I - 3.UNITES DE MEMOIRE

Dans le cas des fichiers le Systéme utilise comme mesure du volume
de mémoire occupé le quantum qui vaut 8192 octets (soit 2048 mots). Remar-
quons que lorsque la taille d'un fichier croit 1'incrément minimum de volume

attribué reste le quantum.
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Par contre, lors de 1l'exécution d'un travail, 1'utilisateur demande
au Systéme l'attribution d'un certain espace dans la mémoire centrale (CORE)
et d'un certain volume de mémoire de manoeuvre (SPDISC). Si le SPDISC s'ex-
prime également en quanta, 1'unité pour le CORE est la page-mémoire qui vaut

512 mots.

I - 4. PROGRAMMES

Un programme rédigé en langage symbolique (programme-source), pour

€tre exécuté, doit €tre traduit en langage-machine par un programme traducteur

(compilateur). En outre, ce dernier sert d& la mise au point en signalant cer-—
taines erreurs a4 l'utilisateur. Le programme résultant (programme objet ROM)
est stocké sur disque dans un fichier temporaire ou permanent. Ce résultat est

repris par 1'Editeur de liens dont le role essentiel est d'extraire des Bi-

bliothéques du Systéme les sous—programmes (modules) requis par le compilateur
et de les relier au programme principal. Le résultat est un fichier appelé "

"module de chargement exécutable" (LMEX) qui sera installé en mémoire centrale

pour 1l'exécution.

On voit donc que le traitement de tout programme écrit en langage

symbolique comporte normalement trois étapes consécutives.

L'assignation convenable des étiquettes logiques a des fichiers
permanents permet, si on le désire de ne réaliser que certaines étapes du
travail et de conserver le résultat de ces étapes. De méme & partir de ces fi-

chiers, lors d'une nouvelle exécution, certaines étapes pourront €tre sautées.

I - 5. BIBLIOTHEQUES

Une bibliothéque est destinée d conserver de fagon facilement ex-
ploitable des sous-programmes utilisés avec une certaine fréquence. Ces sous-
programmes ne sont plus en langage symbolique et n'apparaissent donc plus a
la suite du programme principal. Ils ne sont donc plus modifiables. Ils cons-

tituent des Modules de chargement rééditables (LMED) qui, s'ils sont appelés

par un programme principal, y seront incorporés, avant l'exécution par 1'édi-

teur de liens.

Une bibliothéque constitue un fichier de type partitionné. Chaque

LMED est une partition du fichier qui est identifié par son nom ou clé.
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Deux types de bibliothéque sont 3 distinguer :

e Les Bibliothéques publiques qui comprennent d'une part les bi-
bliothéques mettant 4 la disposition de tous les utilisateurs des programmes
mathématiques (BIBMAT) ou des procédures de traitement standard (BIBUTI),
d'autre part les bibliothéques associées a4 chaque compilateur (F4LIB). Celles-—

ci sont utilisées automatiquement lors de 1'ex@cution d'un programme.

~

® Les Bibliothéques privées. Elles permettent a l'utilisateur de
conserver ses propres sous—pfogrammes sous une forme permettant un gain ap-
préciable sur le temps total et sur 1'espace mémoire nécessalires au traite-
ment d'un programme utilisant des modules dans cette bibliothéque puisque

ces modules sont déja compilés et édités.

Les différentes options de 1'éditeur de liens permettent a 1'uti-

~ .

lisateur de constituer et de mettre & jour ses bibliothéques de sous-

programmes.,

II - TRAITEMENTS EN TEMPS PARTAGE

Seul, le Temps Partagé sur 1'IRIS 80 autorise la lecture de don-

nées sur ruban perforé. Cette raison nous a contraints a 1l'origine, a uti-

liser ce mode de traitement. Par la suite, nous avons découvert les nombreux

autres avantages de ce moyen.

II - 1., AVANTAGES DE L'UTILISATION DU TEMPS PARTAGE

1°) Le caractére "conversationnel" du mode de traitement "temps

2n

partagé" et la priorité qui lui est accordée par le Systéme sont apprécia-

bles pour la mise au point des programmes car 1ls permettent i 1'utilisa-

teur d'interrompre 1'exécution et d'intervenir d&s qu'une erreur a été dé-
tectée. D'autre part ces qualités font du Temps Partagé un outil trés pra-—

tique pour la gestion des fichiers de 1'utilisateur.

2°) Certains types de traitements numériques que nous avons envi=

sagés nécessitent 1'appréciation et 1l'intervention directe de 1'utilisateur

pendant 1'exécution. Nous prendrons comme exemple les programmes de correc=—

tions de dérive appliqués a certains spectres dans lesquels 1l'utilisateur
prend connaissance de la valeur d'un test de convergence sur le terminal et

peut ainsi décider de poursuivre ou d'interrompre le calcul itératif.
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3°) Enfin nous pouvons citer comme un avantage du Temps Partagé

le fait qu'il permet pratiquement d"accéder 3 toutes les fonctions du Systéme

et particuliérement au mode de Traitement par Lot.

Par cet artifice on peut méme, par Traitement par Lot interposé,
utiliser des bandes magnétiques, non pas en Temps Partagé, mais du moins a

partir du terminal.

II - 2. LIMITATIONS DU TEMPS PARTAGE

1°) Le Temps Partagé ne bénéficie pas de toute la puissance de
1"IRIS. 80 et pour son fonctionnement le systéme opératoire lui accorde un
espace limité d'unité centrale (40 pages/mémoire) et de mémoire-disque

(30 quantas).

Ces limitations entrafnent 1'existence de processeurs spécialisés
pour le Temps Partagé comme le compilateur simplifié ISFORTRAN et 1'Editeur
de liens !SLINK, qui, bien erntendu, sont moins performants que leurs homolo-

gues du "Traitement par Lots'".

2°) Un inconvénient majeur du Temps Partagé réside dans la faible

cadence de lecture/écriture du terminal (10 caractéres : seconde).

Ceci est surtout génant pour l'entrée de nombreuses données du
fait du caractére fréquent de cette opération. En dehors du temps de connexion

é€levé que cela implique, il faut signaler que le risque de perte du travail

en cours, par suite d'incidents-machine, est d'autant plus é€levé que le temps
nécessaire 4 la lecture est important ; ceci a nécessité un artifice de trai-

tement lors de la programmation de l'entr@e de nos données.

3°) Un inconvénient supplémentaire est apparu lorsque nous avons
voulu utiliser en Temps Partagé une bibliothéque de programmes. En effet, tout
programme nécessite 4 1'édition de liens l'accés 2 la "bibliothéque-systéme"
associée au langage FORTRAN utilisé (F4LIB). Alors qu'en Traitement par Lot

s

1féditeur (!LINK) permet de consulter jusqu'd 5 bibliothéques, en Temps Partagé

1'éditeur imposé (!SLINK) ne donne accés qu'd une seule bibliothéque. Celle-

ci ne peut donc 8tre que F4LIB et tout accé&s & une bibliothé&que privée se

trouve de ce fait interdit. Nous verrons dans le paragraphe suivant comment

nous avons tourné cette difficulté.
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III - CONSTITUTION D'UNE BIBLIOTHEQUE DE SOUS—PROGRAMMES

UTILISABLEVEN TEMPS PARTAGE

IIT - 1. LA BIBLIOTHEQUE F4LIB

La biblioth@que-systéme publique F4LIB associée aux compil ateurs
FORTRAN est obligatoirement utilisée lors de 1l'emploi des commandes secon-
daires d'exécution d'un programme FORTRAN. Elle contient en effet les fonc-
tions externes usuelles du FORTRAN appelées lors de 1'édition de liens de

tout programme FORTRAN. On ne peut donc se passer de son emploi.

Nous avons obtenu le contenu exact de cette bibliothéque par le

travail suilvant

ILIMIT (CORE, 30)
1ASSIGN EI,FIL, (NAM,F4LIB), (STS,OLD), (UNT,AC, :BIB)
IREORGP LIST

Cette bibliothéque contient 237 partitions

e Toutes les fonctions mathématiques usuelles : fonctions trigono-
métriques, racines carrées, fonctions exponentielles et logarithmiques etc...
pour tous les types de variables (réels simple et double précision, entiers,

complexes).
e Des procédures nécessaires au traitement interne, par exemple

- des entrées-sorties du langage FORTRAN (ordres PRINT, READ,
BUFFER IN...)
-~ des interruptions provoquées par le compilateur ou survenant pen—

dant 1'ex@cution (traitement d‘'incident type 'FORTRAN RUN-TIME ERROR...etc).

L'emploi de ces procédures ne nécessite pas l'intervention de 1'uti-
lisateur. Leur utilisation "transparente' se fait implicitement selon les be-
soins du programme. Beaucoup d'entre elles sont &€lémentaires et occupent une
place trds réduite. Elles sont trés souvent groupées dans une seule partition
du fichier (jusqu'a 30 procédures dans une partition) et au total ces procé-

dures (186) occupent 39 partitioms.
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III - 2. ELABORATION DE LA BIBLIOTHEQUE BIB

Nous avons imaginé d'ajouter le rdle de F4LIB 3 la fonction premiére
de notre bibliothéque BIB qui est de conserver nos sous—-programmes sous forme
de modules de chargement rééditables. Cette nouvelle structure permet alors
de faire fonctionner en Temps Partagé un programme principal sans utiliser

F4LIB.

Nous avons envisagé tout d'abord de copier simplement le contenu de
F4LIB sur notre PDP et d'ajouter ensuite nos sous-programmes, sous forme de

LMED. Cette opération s'est avérée tout a4 fait irréalisable du fait du trés

gros volume du fichier F4LIB (40 quantas environ).L'opération de copie sur le

PDP 3 elle seule était déja impossible. A 1'examen de la liste des clés de
F4LIB (6 a) nous avons constaté qu'un grand nombre de fonctions FORTRAN nous
étaient inutiles, par exemple les fonctions trigonométriques naturelles et
hyperboliques ainsi que toutes les fonctions faisant appel aux nombres com-

plexes.

Nous avons donc opéré la copie, une a une, de toutes les partitions

qui nous semblaient nécessaires.

Pour le cas des fonctions mathématiques usuelles le chois &tait sim—
ple ainsi que pour certaines procédures d'entrées-sorties particuliéres du
FORTRAN que nous voulions utiliser (WRITE et READ DISC, ENCODE, DECODE). Par
contre, dans le cas des procédures FORTRAN '"transparentes™ a 1'utilisateur, il
était difficile de savoir, a priori, si certaines de ces procédures pouvaient
étre abandonnées. Nous avons vérifié que toutes les procédures de ce genre
étaient appelées par un programme et qu'il fallait donc toutes les recopier.

Ces copies ont été réalisées en Traitement partagé par le travail

suivant

'LIMIT (CORF »30)

YASSIGN FI,FIL,(NAMSFALIR), (STS»0LD)» (UNT,AC, :BIFK)
IASSIGN ALMTINLFIL

IFMGF EXTRACT » (KEY,»203)5 (BP0 ,A)

TASSIGN EQ,F TL, (NAMLRIR), (STS,MID)

IFMGE INCLUDE 5 CKEY»203), (SYNLEXIT)» (OFPI-A)

Exemple d'une &étape de la création de BIB : introduction de la partition 203,

synonyme EXIT.
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Dans 1'étape (1) le processeur !FMGE extrait de F4LIB la partition

203 et la copie dans le fichier temporaire consécutif d'étiquette logique A.

L'étape (2) introduit le contenu de ce fichier dans BIB sous forme

d'une nouvelle partition de nom 203 (avec comme synonyme EXIT).

Finalement, nous avons recopié 57 partitions sur les 237 que con-—

tient F4LIB. L'espace ainsi occupé par le fichier BIB ne contenant pas en-

core nos sous-programmes est de 7 quantas alors que F4LIB entiére occupe une

quarantaine de quantas.

ITI - 3. 1INTRODUCTION DES SOUS—-PROGRAMMES DANS LA BIBLIOTHEQUE BIB

Un des roles de 1'éditeur de liens !LINK est de permettre la créa-—
tion et la mise d& jour des bibliothéques des utilisateurs. Pour cela on uti-

lise des options spécialisées de l'éditeur comme le montre le travail suivant

- Introduction d'un sous-programme de nom CALCUL dans la biblio-

theéque BIB

ILIMIT (CORE,50)
IFORTRAN SI,LS,GO,NMP

Programme source du sous—programme CALCUL

1ASSIGN LM,FIL, (NAM,BIB), (STS,MOD)
ILINK
:OPTION (LIB,CALCUL), (NOSYSLIB), (REL)

L'option (LIB,CALCUL) introduit le nom de la clé de la nouvelle par-
- tition (nom du sous—-programme) dans BIB. (NOSYSLIB) indique & 1'@diteur que
1'élaboration de ce LMED doit s'effectuer sans recherche dans la bibliothéque-
systéme des références aux fonctions FORTRAN. Cette derniére étape sera ef-
fectuée par 1'éditeur au moment d'insérer le sous~programme entier dans le
programme principal (d'ol le nom de module rééditable). (REL) précise que le
module bati doit &tre "relatif" (en Anglais relocatable) c'est-d-dire que son
chargement dans la mémofre centrale pour exécution s'effectue 3 une adresse
variable fournie par le systéme. Ce procédé permet de réutiliser ce module

tel quel en cas de changement de configuration du systéme opératoire.
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IV - LES PROGRAMMES D'INTRODUCTION DES DONNEES -

Ils sont au nombre de trois. Les deux premiers programmes (GOPI1,
GOP2) permettent d'introduire dans un fichier direct sur disque des spectres
et leurs paramétres et de contr8ler les données fournies. Le troisiéme (GOP3)

a pour role de relire ou de modifier 'le contenu de fichiers existants.

Ce sont des programmes principaux, au sens FORTRAN, qui ne font ap-
pel qu'a deux fonctions trés spécialisées de notre bibliothéque (KORR et
ERRDATE) . Aucun "calcul" compléxe n'est effectué et 1l'utilisation fréquente
de ces programmes a nécessité une structure particuliére qui permet de les
conserver sous un volume minimal (précompilation) : aprés leur mise au point
en Temps Partagé, on a conservé le programme-objet définitif dans un fichier
permanent. L'exécution de programmes de ce genre en Temps Partagé se fait au

moyen de la commande secondaire !EXGO.

IV - 1. PARTICULARITES DE CES PROGRAMMES

e Afin de minimiser les conséquences d'une erreur de frappe, nous
avons mis au point certaines séquences qui permettent de "rattraper" une telle

erreur en détectant les données sans signification. Pour cela, la lecture des

données s'effectue caractére par caractére. Aprés en avoir contr6lé la cohé-
rence, le programme s'il ne détecte pas d'erreur, regroupe ces caractéres et
les convertit en valeur numérigue, sinon il appelle une séquence de correction.
Ce type de lecture a 1l'avantage d'autoriser l'introduction de tous les carac-
téres du terminal et ne peut donc pas conduire, par suite d'une erreur de

frappe, & 1'abandon de 1'ex&cution pour caractére incompréhensible.

Par contre, il est évident que certains paramétres dont la valeur

numérique est erronée, ne peuvent étre détectés par ce procéde.

A titre d'exemple, il est inté@ressant de considérer le cas de la
lecture d'une ligne de données représentant dix canaux d'un spectre 3 intro-
duire.

Ces données sont organisées de la facon suivante :

6 chiffres 10 fois
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Les caractéres qui constituent la ligne sont, soit une virgule, soit
un chiffre, @ l'exclusion de tout autre caractére. De plus la ligne commence

et finit par une ", " et les chiffres sont par bloc de dix.

Le programme vérifie ces diverses conditions puis convertit en un

nombre entier chaque séquence de six chiffres juxtaposés.

Dans certains cas, 11 est possible de pousser plus loin la vérifi-
cation de la signification des données introduites. Par exemple, 1'introduc-—
tion du paramétre "DATE" d'un spectre entraine un contrdle de la valeur du
jour, de l'heure et des minutes. Ce travail est réalisé par un sous—programme

de la bibliothéque, "ERRDATE".

Dans un autre domaine, les programmes GOP2 et GOP3 procédent i la
vérification du symbole chimique caractérisant 1'enregistrement. Pour cela,
ils comparent le groupe de caractéres du symbole et du nombre de masse qui
le suit a4 ceux qui figurent dans la liste qu'ils possé&dent. Cette identifi-
cation permet alors d'attribuer automatiquement la période de 1'isotope. Les
enregistrements de mouvements propres et des mélanges de spectres, symbolisés
respectivement par "MP" et "ME" entralnent 1'attribution de la valeur 0 i la

période.

o Les programmes comportent de trés nombreux points de retour qui
permettent constamment de corriger les valeurs introduites sans devoir re-
lancer l'ensemble de 1'ex&cution. En partiéulier, toute détection d'erreur
par le programme entraine 1'impression d'un texte signalant cette erreur et

le retour immédiat 3 une nouvelle introduction de la donnée erronée.

e Pour avoir accés 3 une donnée située dans le fichier, 1'opérateur
n'est pas tenu de connaltre 1'adresse de cette donnée en emplacement de mé-
moire (n° du mot). Il suffit d‘indiduer le numéro de l'enregistrement, donc
du spectre, contenant la donnée et de préciser le canal qu'on souhaite at-

teindre, défini par son numéro comme & 1'habitude.

o Afin de posséder le maximum de renseignements sur le contenu d'un
fichier de données, les programmes GOP2 et GOP3 fournissent & 1'opérateur un

tableau indiquant 1'implantation en mémoire des différents enregistrements.

o Le paramétre "STATUT" de 1l'enregistrement permet de supprimer vir-
tuellement un enregistrement dans le fichier. Ce paramétre posséde les valeurs

"ON" ou "OFF'" en caractéres alphanumériques.
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La suppression réelle dans le fichier d'un enregistrement et son
remplacement éventuel ne sont possibles que si les nouvelles données sont
ad la fois de méme nombre et de méme .type que celles qu'elles remplacent

(c'est-3d-dire si les spectres comportent le méme nombre de canaux).

Dans les programmes GOP2 et GOP3, toute substitution de spectres
de ce genre est interdite. Nous avons préféré introduire les nouvelles don-
nées au bout du fichier. L'enregistrement a "effacer" regoit alors la valeur
"OFF" du parameétre "STATUT". Tout programme de calcul analysera cette valeur

et refusera ainsi d'utiliser ces données.

IV - 2. LE PROGRAMME GOP1

La seule fonction de ce programme est de lire le nombre de spectres
3 introduire et de transférer ce nombre M dans le premier mot mémoire du fi-

chier. Mais son rOle essentiel est de permettre la création de ce fichier avec

immédiatement un caractére permanent et la possibilité de procéder 3 sa sau-
vegarde. En effet, un fichier nouveau de ce type conserve pendant 1'exécu-

tion du programme un statut temporaire et n'existe au sens de "fichier permanent”
que lorsque l'exécution est terminée (passage par 1'instruction STOP). De ce
fait, dans le cas d'une interruption du programme par suite d'une erreur quel-
conque d 1'ex@cution ou d'une coupure inopinée en provenance du systéme, le
fichier n'est pas créé et toutes les données qui y étaient déja introduites

sont perdues.

Nous avons donc congu en deux parties (GOP! et GOP2) le programme
d'introduction des données de fagon & garantir dés le début de la création du
fichier, donc l'existence des données déjad introduites. En cas d'incident, il
est possible de reprendre 1l'introduction des données par le programme GOP2 13

ol le travail avait &té interrompu.

IV - 3, PROGRAMME GOP2

Le but essentiel de ce programme est d'introduire dans un fichier

direct les enregistrements des spectres et de leurs paramétres. *

FONCTIONNEMENT

Comme le montre en détail 1l'organigramme (fig.A.3), dés le début

de 1'exécution du programme 1'opérateur choisit entre les deux options :

e introduction de nouvelles données

o remplacement d'un enregistrement par un nouveau jeu de données
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Ensuite cette introduction s'effectue en trois phases :
1) Introduction des paramétres. Ceux—cli sont contr0lés a chaque étape

2) Lecture du ruban perforé contenant le spectre. En cas d'erreur de
perforation 1'opérateur intervient pour introduire au clavier la valeur erronée.
A la fin de cette phase le programme signale toute incompatibilité entre les
paramétres introduits (nombre de canaux, numéro du premier canal etc...) et
ceux qu'il a estimés d'aprés la lecture du ruban. Certaines corrections peuvent

étre introduites a ce niveau.
3) Modifications éventuelles dans l'enregistrement en cours.

Enfin lorsque 1'opérateur ne demande plus de modifications le programme
g

imprime le tableau d'implantation dans le fichier des enregistrements introduits.

IV - 4. PROGRAMME GOP3

Les fonctions principales de ce programme sont les suivantes :

o Il permet la relecture de 1'analyse du contenu d"un fichier direct

préalablement constitué

e Il autorise la correction de certains paramétres contenus dans ce

fichier.

FONCTIONNEMENT

Au début de 1'exécution, le programme GOP3 soumet 32 1'opérateur la liste

des traitements possibles qui sont :

impression totale du fichier

- impression d'un spectre particulier

- impression des paramétres se rapportant & un spectre particulier

Correction éventuelle
- impression d'une zone dans un spectre
- impression d'un canal d'un spectre. Correction possible.

Pour effectuer le traitement 1'opérateur doit fournir au programme
des renseignements complémentaires tels que : numéro du spectre, emplacement

du canal & traiter par exemple.
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Une fois le traitement terminé, 1'opérateur retrouve la possibilité

d'effectuer de nouvelles corrections ou d'arréter 1l'exécution du programme.

L'organigramme (fig.A.4) résume les différentes options offertes a

1'opérateur pendant le déroulement du programme.
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V - COMMANDES SECONDAIRES CATALOGUEES

Nous reproduisons ci-dessous les principales commandes cataloguées

que nous avons couramment utilisées.

o FBIB permet d'exécution en Temps Partagé d'un programme FORTRAN
avec utilisation de notre bibliothéque BIB. Trois fichiers permanents d'or-

ganisation directe sont accessibles.

'LIMIT C(CORE»35)

' ASSIGN USERLFIL, (NANM,DUM)» (STS,NEV)

! SFORTRAN ZOPTIONS

'ASSIGN L,FIL, (NANM,BIR),(STS,8LD)

'SLINK UNSAT/L,70PTIONS

TASSIGN 100,F 1L (NAMLZNEWDISC)Y» (STSHNEW) » (STIZ-%ZTAILLE) 53
! DCRB, (BRGsD)

'ASSTIGN 200,FIL, (NAM,Z0LDDISC1)Y5(STS»@LD)>DCR, (JRG5D)
TASSIGN 300,F TL, (NAMLZOLDDISC2), (STS,OLD)sDCE, (BRG,LD)

TRUN

e FBIB 2 est identique & FBIB mais utilise un fichier temporaire

pour des échanges éventuels de résultats intermédiaires avec le programme.

'LIMIT (CBRE»35)

!'SFORTRAN ZOFTIONS

'!ASSTIGN LsFIL, (NAM,RIB),(STS,0OLD)>

'SLINK UNSAT/L,%ZOPTIONS

TASSIGN 100,FIL,(SIZ,ZTATILLF)

'ASSIGN 200,FIL, (NAVM,ZOLDDISC1) 5 (STS,OLD)YSDCE, (IRGSD)
'ASSICN 3005FIL, (NANM,Z0LDDISC2) 5 (STSHOLD)SDCR, (DRGSD)
RUN
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e FBIB 3. Commande identique mais utilisation d'un fichier séquenciel

indexé (étiquette 1) en entrée de données.

L TMIT C CCORE S35 -

!ASSTIGN USERSFIL, (INAMLDUM)Y» (STS>NEW)

! SFORTRAN ZOPTIONS

VASSIGN LoFTIL,(NAMLRIR), (STS,L0LD)

'SLINK UNSAT/L,%Z0PTIONS

PASSIGN 1,F TL, (NAMSZDATAY > (STS50LD)>DCRB, (BRG5C) 5 (FRIM V)
'ASSIGN 100,FIL, (NAMLZSORTIE) s (STS»>NEWR)»DCR5 (ORG5D)
VASSIGN 200,FIL, (NANM, ZFNTPEF);(STS:GLD):DCR:(ODL:D)

'RUN

e EXGO. Editions de liens et exécution d'un programme FORTRAN précom-
pilé. Le programme objet est assigné a4 1'étiquette GO. C'est 1l'ordre de commande

des programmes d'introduction des données.

YLIMIT (CORF »35)

'ASSIGN GOSFIL, (NANMLZNOMGOD),» (STS,0LD)

VASSIGN LLFIL, (NAMLBIR), (STS,OLD)

'SLINK UNSAT/L

PASSIGN 100,FILs (NAM,ZNEWDISC) » (STSHNEW)» (SIZL,ZTAILLE) 5
H DCR, (ORG,LD)

'ASSIGN 200 sF IL, (NAVM,ZOLDDISC1),(¢STS,»0LD),»DCH,s (ORGSD)
'ASSIGN 300,FIL, (NAM,ZOLDDISC2)5(STS,0LD)»DCR, (ARG,D)
TRUN

e EXLM. Exécution d'un programme FORTRAN sous forme de module de

chargement exécutable (Etiquette LM).

'LIMIT (CORE,30)

TASSIGN LMsFIL, (NAMLZNONMLM)Y , (STS,0LD)

'ASSIGN 100,FIL,(STIZ,%ZTATLLE)

'!ASSIGN 200,FIL, (NAM,ZOLDDISC1)»(STS,@LD)»DCR s (OKG,D)
'ASSTIGN 300,FILs (NANM,ZOLDDISC2)Y,(STS»8LD)YDCR, (QRGSD)
'RUN



A=25

® REORG. Cette commande permet de réorganiser un fichier partition-
né et de récupérer ainsi 1'espace perdu par les partitions abandonnées. Elle

est utilisée pour la gestion de la bibliothéque et du fichier :CATLGCARDS

contenant nos commandes secondaires.

'LIMIT (CERE,3N)

'ASSICGN EILFIL,(STS,0LD)Y» (NANM,ZNOM)
'ASSIGN ALMTNLFIL

'REQRGP (OPO,A)Y,DFL

'ASSIGN EOLFIL, (NAMLZNGM) , (STSHNEW)
'FNMGE CBPYs» (AP T,A)

e CLES. Editions des clés ou noms de partition des fichiers par-

titionnés.

'LIMIT (CORE.,30)

'ASSIGN EI,FIL, (NAM,ZNOM)Y,» (STS,OLD)
'PEGRGP LIST

o SUP. Permet d'augmenter la taille d'un fichier séquentiel

indexé (cas d'un programme-source important par exemple).

'LIMIT (CORE,30)

VTASSIGN EILFIL, (NAMZNDOMY1)S (STSH3LD)

YASSIGN EOLFILs (NAMZNDOM2) » (STSHNEW)» (STZs(RST)»ZTAILLE) 535
! (RET»0),DCR,sDLC

'REGRGI Lv2



10

N 7

SUPRGUTINF LISSC(S,T>N»A1-£2)
DIMENSION SIN)YLT(N)
DIMENSION YC4),ZC4)
Al1=0.

A2=0.

D@ 10 I=1,N
Al1=61+SCD)

TCIY)=0.

D2 2 K=1,4

1=K

CONT INUE

D@ 3 J=1.,4

L=J-1

Y ICALY = SICT+ 1)

A=Y (2)+2%Y (3)+3*Y (4)
B=Y(1)+Y(2)+Y(3)+Y(4)
C=A/5-.3*K
D=e7 %R~ .3 %A

Z1)=D

Z(2)Y=C+D

7(3)=P*(C +D

7 C4)=3%C+D

D3 4 J=1,4

L=J-1
TCI+L)Y=TCI+L)Y+Z (D)
I=1+4
IFCT.LT.N=-3)GOT? 5
IFC(I.FO.N+1)GATA 6
D@ 7 J=I,N
TCH=TCI)+SCJ)
IF(K.EC.4)YGOTO 2

DO & J=1,K

TCII=T CJY+S CJ)

CONT INUE

D@ 9 I=1,N
TCIY=T(1I)Y/4.
AP=A2+T (1)

RETURN

F. ND

FOF WHIT

Biig

\gug
s



SURRGQUTINE AFLEX(Ys»MPsN>PARYs>PARMP>R>NVIL>RKES, INF,*, %)
DIMENSION Y(IN),MF(N)
REAL “MP
LOGICAL BOL
INTEGER PARY(32),PARMP(32),U(2),S5TAR(2)
INTEGER VIRGULE ,REP
DIMENSION F(31,2),RES(27),W(4)
DATA U,STAR/ 4H s 4H s ARXxkk y AH* % Xk /
DATA VIRGULE/Z4Ws55s57/
ROL=.TRUE .
RES (1)=R
11=PARY (2)
IF CNV oNE « 1)NV=2
KVMP=PARY (2 ) -PARMP (2)
TMP=PARY (4)/ PARMF (4)
I0=R
< Li=1
L2=31
K=17-10+11
IF(K.GE.8)YGOT3 100
IF(KeGT.0)L1=L14+K
K=17+10-N
IF(K.GE .&8)COTO 100
IF(K.GT-0)L2=12=-K
D@ 1 I=L1,L2
K=ID+I-156
J=K=-T1+1
PC(I,1)=K :
PCI1,2)=Y(J)=-MP (J+KMP)
1 CONT INUE
G=P(1652)
17=16
DD 21 1=1,9
J=11+1
IF(P(J»2).LT.GXCOTO 21
17=J
G=P(Js2)
21 CONT INUE
IFCIZ.EO0.16)G8TO 23
IFCIZEQ.12)BOL=oFALSE.
IFC(IZEQ.20)BUL=FALSE .
10=10+1Z2-16
GATO 9
23 X1=0.
X2=0.
IF(ROLYGATA 24
PRINT 304,U,STAKR»U
PRINT 25,10
25 FORMAT(' ATTENTION...DECALAGE IMPORTANT!'s/>
&' UN SOMMET EST TROUVE Al CANAL' 14,5/,
&' IMPRIMER O PCGUR CONTINUER,SINON's/,
&' DONNEZ MOI UN NOUVEAU SOMMET')
PRINT 304,U>STAR,U

26 READ(105,304)REP
REP=KORR(REPsVIRGULE,&26)

IF (REP.EQ.0)GOTE 24




24

200

40

202

203

201
41

P=3

I0=REP

RES (1)=REP

ROL=.TRUE .

GOTO 9

R=10

RT=R

1S=16

1=1

I=1+1

K=2*(1-(1/72)%2)-1

IS=IS+K*(I1-1)

IF(IS.FQ.1)GOTO 20

IFCIS.EQ.30)GBTA 30

DO 3 J=1,4

LW(J)=P(J-2+15,2)

X=(2%h (P2)Y=k (1D)-W(3))/(3*K(2)-3%W(3)-W(1)+h (4))
IF (X elTeDaeDReXeGTel)G3THB 2
IF(KY4,455

X1=X+P(IS,1)

GOTR 6

X2=X+P(IS»1)

IF (X1 *X2 FQ.0.)GECTO 2

S=(X1+X2)/2,

IS=10-PARY (2)+1

1G=-1

D@ 41 IL=1,NV

K=1S8

K=K+1G

DO 40 I1=1.,4

J=K+IG*(5-1)
E=Y(J-IC)-MPC(J-TIG+KNMP)Y-Y (I +MP (J+KMP)
IFC(EFEC.0)E=1,

WCIY=E/ARS(E)

Tl (1) R (2 ek C1)*W2)+W )XW (B)+4exbh (1)%W(4))
IF(T«NE+1)GOTO 200
IFCIL-1)202,202,203

IVi=J

IV2=IV1+2*%(IS-IV1)

GOTO a1

IFCIARSC(IV2-U).LE«4)GBT3 201

NV =0

GOTA 41

Ive=J

1G=-1G ‘
PENTE=CYC(IV2)=MPCIV2+KNMPY =Y C(IVI)+MPCIVI+KMP)Y) )/
ACIVe-1v1) : :
YO=CIS~IVIDd)ACYCIVI)I-MPCIVI+KNMP)-YCIV2)-MPCIV24+KMF))/
&CIV2-1V1)
YO=YC(IS)-MPCIS+KMPY=C(Y(C(IVI)=MPCIVI+KNP)Y=-YOD)
SIGMA=(X2=-X1)/2 .
DS=PENTE*SIGMAXSIGMA/ZYO

SF=S+DS

{ BYs

l\&i £



10

11

P-4

RES (2)=X1

RES (3)=X2

RES (4)=SIGMA
RES(5)=2.355*%S1GVA

RES (6)=S

RFS (7)=SF

RES (8)=PENTE

RES €9)=Y0

RES (10)=NV

RESCY I =IVI+PARY(2) =1
RES (12)=1IV2+PARY (2) -1
IF(L.NE.O)XGOTO 10
R=SF
L=INT(2«xSIGMA+5)
GOTO 11

H=SF -R

IF(KelLT«e5)60T2 11
R=SF
IS=INT(R+.5)-PARY(2)+]
RES C13)=1
RES(14)=IS+PARY (P) -1
A=Y IS =5 (YOI S+l ey (1S=1-)8
IT=1IS+KMP
B=MP(IT)-eS5*(MPCIT+L)+MP(IT=-L))
Do 7 I=1,L

A=A+Y (IS+I)+Y(IS-1)
B=R+MPC(IT+1I)+MPC(IT-1)
R =R xTWMP

D=A-B

SD=SORT (A+R*TWMP)

Z1 =Y CIS+LAEY CIiIS=1)

LHF =L+ .5

T=LHKF xZ1

ST=LHF *LKF %71

SURF =A-T

SSURF =SCRT (SD*SD+ST *ST)
IS=I1S+PARY(2)-1

R=T/D

Z=R/SURF
O0=C1e+LHF %R/ ((1«=RI*(1+2 ¢ *xZ*TMP))
Q=SQRT 0>

RES €(15)=D

RES (16)=SD
RES(17)=196%SD/D
RES(18)=T

RES €19)=5T
RES(20)=196*ST/T

RES (21)=SURF

RES (22)=SSURF

RES (23)=196 *SSURF /7 SURF
RES (24)=R

RES(25)=R

RES(26)=2

RES (27)=0
IFC(IMP.EQ.0)CBTO 250



P=5

PRINT 304,U,U,STAR,U
304 FORMAT(2AR4)

PRINT 105, (PARY(I),»,I=13,30)
105 FORMAT(18&A4)

PRINT 304,U,STAR,U

PRINT 7&,RESC1),RT

78 FORMATC® SOMNMET FOURNI= CANAL' 145/
&' SOMMET TROUVE= CANAL®'sI4)

PRINT 79, (RES(I)»1=2,9)

79 FORMATC(' X1=',FR.3,' X2=',F8.3," SIGMA=",F&.3,
&' LMH=',F&e35/ 5" SOMMET XG'sFRe35' SOMMET XF=',FE8e3,/»
&' PENTE R=',F6.15"' CPS /7 CANAL YO="»110)

IF(NV.EN.2)COTA 110
PRINT 80O

&0 FORMATC(' PAS DE VALLEE DROITEeee's/>
&' LA VALEUR SYMETRICUE DE IV1 EST RETENUE FOUR IV2.')

110 PRINT S1,(RESCIY»I1=10514)

51 FORMAT(* NV=',12," IVi=',14," 1V2="514,/>»
&' ECART D'"'INTEGRATION=',13," CANAUX CANAL CENTRAL='
£s14)

PRINT304,U,STAR U
PRINT &2,(RESCI)»I=15,17)

2 FORMATC(' SURFACE TOTALE='",6X>F10.15T40.,

&*'SIGMA D="5FT7.1,5" DD/D="5F525'%2"')
PRINT E3,(RES(I)>I=18,20)

3 FORMAT(' SURFACFE TRAPEZE=',5X»F10+15T40>

E'SICGVMA T="sFTel," DT/T="sFS5:25%7%")
PRINT R4,(RES(IY»I=21,23)

&4 FORNMAT(' SURFACF FINALE= S=D-T='">F10.15T40,

&'SIGNMA S=')F701;' DS/S=',F5.25,'%2")
PRINT &5,(RESCI)»1=04,27)
85 FORMATC(® MP='3sF6e¢1s/5s' RAFPPORT T/D="5F6+2,/>»
%' RAPPORT B/SURF=',sFTe45/,' FACTEUR Q=",F6.3)

250 RETURN

100 PRINT 101

101 FORMATC('PIC N3N TROUVE! ')
RETURN 1

20 "ERINT 102

102 FORMATC('X1 NON TROUVE «e.')
RETURN 2 )

30" PRENT 103 g !

103 FORMATC(®* X2 NON TROUVE.«oo')
RETURN 2
END

W@
LIL([
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100

P=6

SURRGUTINE AJUSTCY,»YP>NsP1,P25R,T)
DINMENSIAON Y(N)YL,YP(N)

INTFGER P1(32),P2(32)

M=0

DO 10 I=1,32

P2(1)=P1 (1)

DO 11 1I=1,N

YP(I)=0.

L1=P2(3)-P2(2)+1

DO 1 I=15N

X=(1-TY/R

IF(X.LT-1)GATO 4

IF(X.GT.L1)GOTO S

IF(X.LT «.2)GOT? 2

IF (X GT-(Ll-l))bUT@ 3

L=INT (X)) -1

A=YCL+1)-Y (L)

B=Y(L+2)-Y (L)

V=¥-L

Z=(R/2-A) %V xV+ (2*A-B/2)*V+Y (L)

V=V-1

A=Y (L+2)-Y(L+1)

B=¥Y (L+3)-Y CL+1)
7=(Z+(R/2-A)*\V AU+ (2*xA-R/2)*V+Y(L+1))/2
YP(CI=-M)Y=2

GOTO 1

A=Y (2)=-Y (1)

B=Y(3)=Y Cl)

V=Xx-1

YP(1)=(R/2- A)*V*V+(?*A-n/2)*V+Y(1)

GeTO 1

A= Y(Ll-l)—Y(Llﬁz)

R=Y(L1)=-Y(L]-2)

V=X=-(L1~-2)

YPC(I-MY=(R/2-A)*VU*V+ (2*xA-B/2)%xV+Y(L1-2)
P2(3)=P2(¢3)-1L1+1

IF (P2 (5).NE.0)YP2(5)= INT CCP2(5)+T)*R+.5)
IF(P2(6) «NEDIP2C6)=INT((P2(6)+TIX*R+:5)
IF (P2 (T ) «NF 0)P2CT)=INT((P2(TY+T)I*R+5)
GOTO 100

M=M+]

P2 (2)=P2(2)+1 ‘

IF (P2 (5) « NE+OIYP2(S)=INTC(P2(5)+TI*R+5)
IF (P2 €6 ) «NEOIP2(6)=INT((P2(6)+T)*R+:5)
IF (P2 (7 ) «NEOYP2CTI=INT (PP (T)+T)I*R+.5)
CONT INUE

RETURN

END




SURRBUTINE RESLCA,Y»BCsXsDXs0,PYsPRINNMIMIIP,IH, IB,NF)
DIMENSI@GN ACNLM1),YIN)I>RIN),LCIN)
INTEGER PY((NP)Y),G(NFP,M),»,PB(NP)
INTEGER P(32)
DOGURLE PRECISION X(M1),DXC(M1)
TMP=FR (4)
D@ 2& I=1,M1
28 X(IHX=0.
ITR=1
WRITE DISC 10051,PY>Y»Q>A5FRsE
100 CONTINLUE
D@ 6 J=1,M
ID=MAXOC(IH,Q(2,J)sPY(2),PE(2),0)
6 IF=MINOCIR,C(3,J)>PY(3)5sPR(3)>N)
L=IF-1ID+1
D@ 7 I=1,L
IC=1+ID=PY(2)
IA=1+ID-PR(2)
V=YCIC)
U=B(IA)
IF(VeLE 0 )V=.00001
IF(ULE «0«)U=.00001
Y(I)=V
RCIHY=U
D@ 7 le,M
IE=1+ID-Q(2,J)
W=ACIE,J)
IF(WelLE e0ed)h=s00001
q ACI»J) =W
K=L+1
IF(KeGT.NYCOTG 9
DO 8 I=K,sN
Y(I)=.00001
E(I)=.00001
D@ & J=1,WM
g ACl»J)=.00001
9 CONTINUE
PY(1)=L
PY(2)>=1D
PY(3)=1IF
PRI =1
PR(2)=1D
PR(3)=1F
DA 10 J=1,M
0C1,J)=L
0¢2,JX=1D
10 Q(3,J0)=1IF
IF(M1-(M+2))300,301,302
301 LY==
Kl=M+1
K2=M+2
Z=Y (2D =Y C1)
ACT sK1)=Z%x1ID
ACl »K2)=7
ZEY CLY =Y cL=1)
ACL,K1)=Z%IF
ACL,K2)Y=7Z




P=8

DG 1 I=2,L1
ZEY(I+1)-Y(1=-1))/2%
ACI,K1)=Z*%(I+1ID-1)
1 ACIK2)=Z
G@T@ 300
302 Li=L-1
D@ 45 J=1,VM
Kl=M+2 % -1
K2=K1+1
Z=A(25J)-AC1 )
AC1,K1)Y=Z%ID
AC1,K2)=7
Z=AC(L,J)-ACL1,D
ACL,K1)=Z%IF
ACL,K2)Y=2
D@ 4 1=2,L1
Z=C(AC(I+1,0)-ACI-1.U))/2.
ACI,K1)=Z*x(I+ID-1)
4 Al ,K2)=2
45 CONTINUE
300  IFCIP-1)12:12511
12 CONTINUE
D@ 20 I=1,L
CCId)=1.
IFCIP.EQ.0)GBTB 20
CCId)=1e/Y(C1)
20 CONTINUE
GOTO S0
11 CONTINUE
D8 21 I=1,L
F=FPYCa)/TMP
CCI)=Y(I)Y+RCID)*xHx(H+1.)
D@ 22 J=1,M
K=QC4,J)/TVF
R=XC(J)*X(JI)RC(ACTI > J)+BCID)*xH*¥(H+1.+))
22 C(CI1)=CCI)+R -
21 CtI)=1./CCI)
S50 FRINT 24,ITK
24 FORMAT (' ITERATION NO ',14)
CALL PRESSC(ALL,M1,NsM1)
CALL MCP (YsAsCoXsDXablaotnl)
WRITE DISC 400,1,L
TAK=2+ (ITR=1)%xN*2
WRITE DISC 400,IAK,C,»Y
PRINT 23
23 FORMATC(' ON CONTINUE ?2')
READ(105,25)1T
25 FERMAT(I4)
IFCIT.EQC.0)GOTA 200
ITR=ITR+1
READ DISC 100,1,PY»Ys»C,A-PE»B
IF (M1 =-CM+2))100,1505170
150 DG=1 /(1 e=-X(M+1))
DZ=X(M+2)/DG
PRINT 76sDCGsD7Z7
76 FORMATC'CPLX: DG=',FT7e¢4,' DZ=',FE&.3)
CALL AJUST(C(YsCsN»PY»P>DG»DZ)



£=9

D@ 51 I=1,32

51 - PYCIY=RC1D)
D@ 52 I=1,N

52 Y(I)Y=C(1YH
WRITE DISC 10051,PY,Y
GOT2 100

170 CONTINUE
DO 40 J=1.,M
DC=X(I)/ (X(JI+X (2% J+1))
DZ=-X(2*xJ+2)/x(J)
XCJI=XCII*X(IY/ (XCI)+X(2*J+1))
PRINT 77,J,DG5D7,XCJ)

77 FORMATC(" ETALON',I35,' DC='5FTed45"' DZ='5FRe35"' X='"5F9.5)
DO 41 I=1,32

41 PCIY=QC(I,D)
DB 42 I=1,N

42 CCId=ACI-.DD
CALL AJUST(CsYsNsPsPY»DG,DZ)
DO 43 I=1,32

43 Q(C(I,J)=PY (D)
DO 44 1=1,N

44 ACILD=YC(C1)

40  CONTINUE
IDS=C(N+32) +1
READ DISC 100,1,FY,Y _
WRITE DISC 100,IDS,0,A
GATo 100

200 RETURN
END

by



B=10

SURROUTINE MCP (YsA,TsXsDXsNoM)
DIMENSION ACNMY»YUIN) T (N)
DAURLE PRECISION X(NM)sDX(M)
DOURLF PRFCISION C(65,6)5R(6),AB(6512),C1(656),BB(6,12)
D@ 2 I=1,V
S5=0.
D@ 3 J=1,N
S=S+A (I, I)*Y (J)*T (D)
R(I)=S
3 CONT INUE
2 CONT INUE
DG 4 I=1,M
D@ & J=1.,M
S=0.
DO S K=1,N
S=S+A(K, I)Y*A (K, J)*T (K)
S CONT INUE
CCJald)=S
& CONT INUE
4 CONTINUE
DO 10F I=1,NM
DO 1D0F J=1,M
108 AB(1,J)=C(I,J0)
ID=M+1
IF=M*2
D@ 113 I=1,M
DB 113 J=ID,IF
113 ABC(I»J)=0.
DO 109 I=1,M
J=M+1
109 ARC(I,J)=1.
D@ 111 K=1,M
DO 114 J=1,1F
114 RB(K,J)=AR(K» J)/AR(KIK)
DO 112 I=1,M |
IF(l.EQ.KYGOTO 112
D@ 120 J=1,1F
120 BR(I;JY=AR(I»J)-ARCIKI*BR (K, J)
112 CONTINUE
DO 115 I=1.M
DO 115 J=1,1IF
115 AB(I»J)=RR(I,J)
111 CONT INUE
DO 140 I=1,M
D@ 140 J=1,WM
K=J+WV
140 C1 (I, )=ABCT»K)
DO 6 I=
S=0.
DB 7 K=1,M
7 S=S+C1(I,K)Y*R (K)
5} XCI1)=S
Mivi=N=-M
PRINT 54,NsMsMM
54 FORNMAT('N=",14," M=',14,' DDL=",14)
S=0.
R=0.




=)

60

53

57

52

55
56

c/

C/59
58

W=0.

D@ 50 I=1,N
U=0.

DO S1 J=1,WM
U=U+X () *A (T »J)
N=Y 1) =1
Z=V*SORT(T (1))
Ve =V=xV

72=7*7

R=R+V2

b=k +72

S=S5+7

TCIY=7

FORNMATCI452F10.05F124,52F12.2,F10354F1204)

S=S/N
R=R/ MM

Q=SORT (2 « %K) -SCRT (2« #MM=1 )
W=k /MM

&U

U=0.

DB 53 1I=1,N

V=Tt Y=5

U=U+V %V
U=SQRT U/ VM)

PRINT 57sRsVsQ5S,5U

FORMAT (' X2=',F12.2,"' X2N=',F10.2,"

M="' 5 FEe35" S=',F&.3)
DB 52 J=1.,M
Z=W*xC1CJs»J)
DX¢J)Y=SORT(Z)
DB 55 J=1,M
PRINT 56,J,XCJ) DX ()
FORMATCC" ETALON® 135"
DO 59 J=t,V
PRINT S&,(C1(I,J)51I=1,5M)
FORMAT (6E11.4)
RETURN
END

"5F10645"

G=

+ QU

'>F10.25

='5F10.4)
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100

CALCUL DE LA PERIODE DE DECROISSANCE.

DEUXSSPECTRES EN ENTREE. ¢ Y1 ET Y2
DE PARAMETRES P1 ET P2, DINMENSI@N N.
R ET PB MOUVEMENT PROPRE .

SURRGQUTINE PERIOGDEC(CY1,Y2,P1,P2,N>B,PB)

DIMENSION Y1 (N)»Y2(N)LB(N)
INTEGER P1(32),P2(32),PR(¢32),D(10)
D@ 1 I=1,5

DCIY=P1CI+7)
D(I+S)HY=P2(I1+7)
M=MINUTE(D>&100)

S1=0.

SP=0.

D1=0-.

D2=0.

D@ 2 I=1,N
S1=S1+ Y1 GIY+BICT )

§2=S2+Y2 C(I)+B (1)

DR e ARG DI @ D)

D2=D2+Y (I1)>-B(1)

E1=SCORT (S1)

E2=SAQRT (52)

PRINT 3,D1,FE1,D2,E2

FORMAT ('ACTIVITF DU SPECTRE 1',F9.1,'
LF6.2,/,"ACTIVITE DU SPECTRE 2°',F9.1,"

H=D2/D1

DL=ALBCG (H)
T=e693%NM/DL
R=FE1/D1+E2/D2
R=R/DL

E =R %T

PRINT 4,H,DL,T,E»R

+QU=-"',
+QU="',F6.2)

FORMAT ( "RAPPORT=">F10:5," LOG=',F10.75/»

2'PERIGDE=",F10+2,"' +0U="'sF&«2," E %=

RETURN
END

'sF6.2)



CALCUL DU TEMPS ECQULE ENTRE DEUX DATES
CONTENUES DANS LE TABLEAU ID.

FUNCTION MINUTE CID)
INTEGER IDC10),ICALC12)5MBISC12)
DATA ICAL,MRIS/4H JAN,4H FEV,4H MAR,4H AVR,4H MAT,
LaH JUNs4aH JUL,4K AUG,4H SEP,4H OCTs4H NOVs4H DEC,
£31,285,31530531530531531530,31,30531/
INV=-1
D@ 3 I=1,12
IFCIDC2Y.FO.ICALCII)ID(2)=1
IFCIDCTYEQ-ICALCIYYIDC(TI=]
3 CONT INUE
IFCID(3)-IDCRIITN,61 545
61 IFCID(2)-IDCT))T0562 545
62 IFCID(1)-IDC6)IITN,635,45
63 IFCIDC4Y-IDC9))T064545
64 IFCID(5)-IDC10))70545545
70 INV=1
D@ 12 1I=1;5
AESI B
IDCI)=IDCI+5)
12 IDCI+5)=.
45 M=ID(5)-IDC10)+60%CIDC4)-ID(9)+24xCIDC1)-ID(6)
2+30%(ID(2)-ID(T7))))+518400%(ID(3)=-ID(R)I)
L=0
K=1ID(C7)
J=1DiCRY
30 MBIS(P)Y=2Pg
IF((J/4%4) EQ.JIMBIS(2)=29
20 IF(KEOQ.ID(2) .AND« J.EQ.IDC3))G3TA 100
L=L+(MBISC(K)=30)
K=K+1
IF(K.LE «.12)GOTA 20
K=1
J=Jd+1
GAT@ 30
100 M=M+1440%L
MINUTE=M*INV
RETURN
END

(BUS'f
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CALCUL DU SFECTRE Z, DE PARAMETRES G A LA DATE D
A PARTIR DU SPECTRE Y.,DE PARAMETRES PF.
DIMENSION DES SPECTRES : N

SURROQUTINE. DECROISS(Y»ZsNsP,sE)
DIMENSION Y(N),»Z(N)
INTEGER P(32),0(032),DC10),8
DATA R/4H /i

FOOEPRTING ]

1 FOPMAT ( 'DATE? *)
READ C105,2)(DCIN»I=1,5)

2 FOPVAT (A2 ,R4,1X,h4,2A3)
DC1Y=KORR(D(1),K,&100)/7100
D(3)=K@RR(D(3),R,&100)
D(4)=KOBRR(D(4),R,&100)/710
D(5)=KORR(D(S),R,&100)710
CALL ERRDATE(D,&100)

D@ 3 I1=1,32

3 QCIY=P (D)
DG 4 I=1,5
QCI+7)Y=D (1)

4 DCI+S)=P(1+7)
IF(DC1)Y.FCNXGATO 200
IF(DC6)Y FO.0NGCOTO 202
V=MINUTE (D)
F=FEXP(~.693*%M/P(32))

D@ S I=1,N

S 7C1Y=Y (1) *F
PRINT 4,sMsF

4 FORMAT (' TEMPS ECQULE:'5110,' MN F=',F12.6)
RETURN

200 PRINT 201

201 FORMAT('DATE DU SPECTRE INCONNUE..')

202 PRINT 203 :

203 FORMAT('DATE FOURNIE ERRONNEE e ')
RETURN 1

END



CONTROLE ET CORRECTION DESVVARIAPLES ENTIERES
A LA LECTURE .CONTROLE DU FORMAT OU DE LA VIRGULE

DE FIN DE F@RMAT. UTILISE DANS LES FPROGRAMMES

D'ENTREE DES DONNEES.

(45

20

31

40

10

FUNCTION KORR(CBFTION,*)

LOGICAL LEG,ROOL

INTEGER C,OPTION,B(4)Y5DICC12),,FORNM(6)sBLANCsVIRGULE
DATA DICsFORM/1KO>1H1,1H2,1H351 K451 H5,1K651HT7,1HE, 1K,
E1Hss1H »s4K(C s a4k »4HX 5105 4HE*~-=- , 4HERRE s aHUR ) /
24H s 59 5/

DATA RLANC,VIRGULE/4H
LOG=.TRUE .

IF (OPTION.EQC.VIRGULE)YLOG=.FALSE.

ROBL=.TRUE «

DECODE ¢4,1,C)HR

FORNMAT (4A1)

D@ 2 I=14

D@ 3 J=1,12
IF(BCI)EC.DICCJIICATY 20
CONT INUE
ENCODE (4,4 ,FORM(2))1
FORMAT (14)
WRITECIN&,FORM)

GOTO 10
IFCJEQ«11)LOG=TRUE «
IFCJ.EQ.12)RO3L=.FALSE .
CONT INUE
IF(LOG.BR.ROOLYGATA 40
PRINT 31 '

F@RMAT ('PAS DE VIRGULE.es!')

G@TO 10

DECODE (45,4,C)K
KBORR =K

RETURN

RETURN 1

END

;"Bus’)
s\t



10

20

21

22

100
101

106

200

FeF
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CONTROLE DF LA CONFORMITE D'UNE DATE

SUBRAUTINE ERRDATE (DATE s *)
INTEGER RLANC>AN,F>DATE(S5),NMDISC12),TEL(7),CALC12)
‘DATA FsBRLANC/Z4XBUI ,4W /
DATA CAL/31,2€%,31,30-31,30,315,31,30,31,30,31/
DATA NMOIS/4H JANs,4aH FEV,4H MAR,4H AVR,4KH MATI»4F JUNS
&4 JULL4aK AlLIGs4H SEP,4aF JCT,4a4H NOV,4H DEC/
DATA TRL/Z4K (Tr4k 2AH,PHX AKX, " <, 4H--=-~-, 4KERKE »
S4HIIR® Y/
TRL(2)=RLANC
I1=6
DB 1 J=1,12
IF(DATE(2)FQ.MBIS(JIICOTO 2
CONT INUE
COTO 100
I1=2
CAL(P)Y=2R
IF(MOD(DATE (3),4) .EQ.0)CAL(2) =29
IF(DATE (1).LE.CALCJIICOTY 4
GO@TEG 100
I=11
IF(DATE (3)+«GE «1970AND «DATE (3)LE«1979)GOT3 9
PRINT 20
FORVMAT (" MAINTENE Z-VAUS L' "ANNEE? e 0o ')
READ (105,21)AN
FORMAT (A4)
IF(AN.EQ.FIGRTA 6
PRINT 22
FORMAT (*'ON RECOMMENCE o « ')
GATe 200
I1=14
IF(DATE (4) «GE « 0 sAND «DATF C4) . LE.23)GBTB S
GOTO 100
I1=17
IF(DATE (5) «GF +s 0 s AND «DATE(S5) ¢ LE«59)GOTA3 3
ENC@DE (4,101 ,TRBL(2))1
FORVMAT (14)
WRITE C10R8,TRL)
GOTO 200
FRINT 106 ,DATE
FORMAT C'DATE FINALE=:',13,A4,15,213)
PETURN
RETURN 1
END
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TRACE DEkCGURBE A ARSCISSE REGULIERE
POINT PAR PQINTs SUR L'IMPRIMANTE BATCH.
ASSIGNATIGN DE L'ETIQUETTE 1 PAR:

'ASSIGN 1)DEV:SLP:DCR:VFC:(LIN:ESS)

%

TABLEAU DES ORDONNEES DE DIMENSION N

AR,PASX, ORIGINE ET PAS DES ARSCISSES

TITRE TARLEAU D'UN COMMENTAIRE D'UNE

LIGNE MAXINMUN

NC NOMBRE DE CARACTERES EN LARGEUR <120 ,(50 EN TS)
KF=0 TRACE SIMPLE

KHF0 HACKURES SOUS LA COURRE

49
399

400

401
402

404

403

1

SURRGUTINE TRMONOGRAF(TITRE»NsAD>PASX,0,NC,KH)
DIMENSION O (N)

DOURLE PRECISION AB,PASX,BO A1
DIMENSI@ON 0(C13)

INTEGER RLANC,TRAIT,PBINT,STARFINLMOTIF »ZERQ
INTEGER RC140),TITREC1&)

DATA BLANC,TRAIT,POINT»STARLFIN,ZERO/
E1H s1H-s1Hasl1Hx1H+,1HQ/

WRITE (1,49)

FORMAT (1 H1)

D@ 399 I=1,140

R(I)=RLANC

D@ 400 I=1,100

R(I)=STAR
WVRITE(1,401)CR(IY»1I=1,140),BLANC
WRITE (1,402)TITRE

FORNMAT (140A1,/:A4)
FORMAT (2X,» 1 RA4)
WRITEC15404)RLANC,,(RCID)»I=1,140)
FORMAT (A4,/ 5140A1)

GATO 403

ENTRY RMONOGRAF (N,AD»PASX»,035sNCsKH)
WRITE (1549)

CONTINUE

IF(NC.GE.120)NC=120

IF (NC.LT.10)NC=10

B@=A0+ (N-1)*PASX

E1=0¢1)

E2=0C1)

DO 4 I=1,N

W=@0(¢1)

IF (W eGT «E1)E 1 =W

IF (VLT E2)E2 =V

CONT INUE

PASY=ARS(E]1 ~E2)/ (NC=-1)

MOTIF =RLANC

IF(KH«NE «sOIYMOBTIF=TRAIT

H=E2

D@ 1 1I=1,NC

KZ=1

IF (ARS(H) .LE .PASY/2.)GOT3 301
H=H+PASY

IF(E2 «GCT.0)KZ=1

301 CONTINUE

N
:]
—
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301 CONTINUE

D@ 2 I=1,140
2  RC(I)=BLANC

DO 3 1=1,NC
a4  RCILY=STAR
NC1=(NC+1>/10
NC10=NC1%10
el Y=E?
D@ 21 1=10,NC10,10
I11=17210+1
QCTI1)=F2+(I-1)%PASY
RCTY=FOINT
0CI1+1)=F1
NC2=NC1+1
WRITF €1,4RYPASX,A0,RD
4R FORVMAT(PX,"PASX=",F9.4,4X, ' XMINI="',F9.4,

22X, " XMAXI=" ,F9.4,/)

WRITF (1,50)PASY,E2,E1
S0 FORMAT(2X,'PASY=',F9.4,4X%,

EOYNMINI=" 5F9.2,0%, 'YMAXI=",F9.2,/)

PRINT S1,¢(Q(CI)»I=1,NC2)
51 FERMAT(4AX,12(F10.2))

PRINT S2,(R(I)sI=15140)
52 FORMAT(11X,1KI»140A1)

D& 10 J=taN

DO 20 1=1,140
20 PR (I1)=RLANC

K=INTCC(O(J)-E2+PASY/2 «)/PASY)+1

IF (K-KZ)302,303,304
302 L1=K+]

L2 =K?Z

GOT® 305
304 L1=K7

L2 =K-1
305 CONTINUE

DO 306 I=L1,L2
306 RCIHM=MOTIF
303 CONTINUE

DO 22 1=10,NC10,10
22 R(IY=POINT

R(NC)HY=F IN

IFCE1*F2.LF «0)YR(KZ)=7FR0O

R (K)=STAR

A1=AB+(J-1)*PASX

WRITE (1,100)A1,CRCI)»1=1,140)
100 FORMAT(F10.4,"' 1',70A1)
10 CONTINUFE

RETURN

FND

AV]
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TRACE D'UN SPECTRE SUR TRACEUR BENSON.
1A ADRESSE DU SPECTRE SUR DISQUE

A TABLEAU DES COORDONNEES (2,M)

N DIMENSION DU SPECTRE . M=2x%N

LX,LY CHANGEMENT DE REPERE FOUR LE
TRACE SUIVANT.

SURRGUTINE GRAF (IASNsP»MsAsLXsLY)
DIVMENSION A(P,M)

CALL SPECTRE(CIASNsPsMs>ASEYSFY)
CALL PAPER(10e¢s&45)

CALL SCALEX(204s)

CALL SCALEY(EY)

CALL PLOTCURVE CA,M)

CALL PLOTAXC0e5s5005"' '5'F5:0%0¢»FYs"' '5'FR.0'52)
CALL NEWREPERE (LX,LY)

RETURN

END

SURBRAQUTINE SPECTRECIASN»PsVNMsAsEYSFY)
DIMENSION A(P,M)

DIMENSIGN R(200)

INTEGER PB(32)

READ DISC 200:IAsPR,(BCI)>I=1,5N)
YMAX=R (1)

YMIN=R (1)

AC151)=0.

ACl152)=0.

AC251)2=0.

AC2,2)=R (1)

D@ 2 1I=2,N
IFCYMAX LT «BCIIIYMAX=R(I)
IF(YMINCGT.BCI))YYMIN=RC(I)

K=2 %1
ACL KI=T~1
AClsK=1)=T-1

AZ,KI=B(D)
A(2,K=-1)=R(I-1)
DY=YMAX-YMIN
EY=DY/T.

FY=1.

D@ 1 L=1,8
H=DY/FY
IF(R.LE+10.)GATQ 3
FY=FY*10.

CONT INUE

RETURN

END

i By
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