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Résumé

Nous décrivons une nouvelle méthode d’ étalonnage en scintillation
liquide fondée sur |1@tilisation d@ne source d’ électronstemporaire créée
al@ntérieur du scintillateur par interaction Compton. Lasource detraceur
Compton est mesurée par le compteur a scintillation de liquide atriples
coincidences aprés sélection des événements utiles grace aun détecteur
de rayonnement gamma. Cet article décrit e principe de laméthode, sa
mise en cauvre pratique et |es résultats obtenus pour I’ étalonnage d’ une
source deftritium. Cesrésultats sont comparés aceux obtenus en utilisant
laméthode classique du rapport des coincidences triples a doubles. Une
application possible de cette nouvelle méthode pour des comparaisons
internationales est discutée.

MOTS CLES‘: SCINTILLATION LIQUIDE, MESURE D' ACTIVITE,
SPECTROMETRE COMPTON, RCTD.

Abstract

We describe a new standardization method in liquid scintillation
counting based on the use of a temporary virtual tracer source created
inside the scintillator by Compton interaction. The Compton tracer
sourceismeasured by the triple coincidence liquid scintillation counter
after selection of the Compton events by a gamma-ray detector. The
paper describesthe principle of the method, the experimental setup and
presents the results obtained by this method for the standar dization of a
*H solution. These later results are compared with those obtained using
the classical Triple to Double Coincidence Ratio method. Possible
application of this new method for international comparisons is
addressed.

KEYWORDS:  LIQUID  SCINTILLATION, RADIONUCLIDE
STANDARDIZATION, COMPTON SPECTROMETER EFFICIENCY
TRACING METHOD, TDCR.

1. Introduction

Les techniques de mesure d@ctivité employant une
source de référence sont utiles pour des mesures
comparatives ou pour garder lamémoire de I’ étalonnage
d'un radionucléide sur une longue période de temps. Un
exemple est |@tili sation de chambres d@ni sation avec une
source de référence de radium, dans le cadre du systeme
international de référence (SIR) maintenu par le bureau
international des poids et mesures (BIPM).

Pour des radionucléides se désintégrant par transition
béta pure, la méthode généraement utiliste est la
scintillation liquide en référence a un traceur radioactif.
Un exemple est laméthode CIEMAT/NIST employant le
tritium comme traceur [1]. Si des mesures reproductibles
sont nécessaires sur plusieurs dizaines d'années, par
exemple dans le cadre d@n systéme de référence
international, le tritium n@st pas un traceur judicieux du
fait de sa période radioactive relativement courte (12,32
ans) et également parce que c'est un radionucléide
difficile a étalonner avec une faible incertitude. Pour des
raisons fondamentales liées aux modéeles physiques
employés danslaméthode CIEMAT/NIST, un traceur de
basse énergie avec un spectre calculable est nécessaire et
jusgqu@i, aucun radionucléide aternatif delongue période
n@ été trouve.
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Par ailleurs, des m thodes d' talonnage primaires
peuvent étre pr f r es aux m thodes par traceurs s les
facteursdevariabilit delamesure sont sous contrdle. En
scintillationliquide, lam thoded' talonnage primaire est
celle du rapport des co ncidences triples  doubles
(RCTD) [2]. Cettem thode exige une description correcte
delar ponsenon-lin aireduscintillateur qui d penddela
composition de la source scintillante et qui n@st pas
facilement reproductible sur unelongue p riodedetemps.
Pour r soudre ces probl mes nous avons d velopp un
compteur scintillation liquide coupl avec un
spectrom tre Compton, ou une source de r f rence
virtuelle est temporairement cr e au sein du cocktail
scintillant par effet Compton. Nous exposerons dans ce
qui suit le concept et la r aisation de cette nouvelle
m thode de mesure ainsi qu' un exemple d' application
I" talonnage d' une source de tritium.

2. M thodesdemesure par scintillation liquide

Les techniques de scintillation liquide (SL) peuvent
étreemploy espour lamesured@ctivit deradionucl ides
quand le calcul du rendement ded tection est possible ou
par comparaison avec un talon. Lesavantages principatix
de cestechniquesr sident dans la possibilit de mesurer
desradionucl idesdebasse nergiedansuneg om triede
4p sravec unepr paration de sourcesrelativement facile.
A la diff rence de la plupart des autres m thodes de
mesure deradioactivit , lasourceelle-mémefait partiedu
d tecteur et s une mesure pr cise est n cessaire (c@st- -
direavec uneincertitudetyperelativeinf rieure 1%)les
sourcesscintillantes talonsdoivent avoir unecomposition
similaire celle des sources mesurer. Si aucun talon
n' est disponible, |@fficacit ded tection peut érecalcul e
dans certains cas. Cela est fait en utilisant une
mod lisation des processus physico-chimiques et
statistiques impliqu s dans I@mission de lumi re, sa
d tection et le comptage des impulsions. Ce mod le est
connu dans la litt rature sous le nom de mod le
param trelibre[3], qui repr sentelerendement lumineux
intrins quedu scintillateur ou, pluspr cis ment, lavaleur
moyenne de photo lectrons cr s dans chaque
photomultiplicateur (PM) apr s I@bsorption d@ne unit
d nergiedanslescintillateur. Cemod lepeut en pratique
étre appligu de deux fagons diff rentes: end duisant le
param trelibre partir delamesured@ntraceur (m thode
CIEMAT/NIST) ou en calculant ceparam trelibre partir
du rapport des co ncidences triples  doubles dans un
d tecteur troisPM (m thode RCTD).

Nous d crivons ici une autre fagon d@ppliquer le
mod le param tre libre en scintillation liquide avec
@ de d@ne source de traceur virtuelle cr e in situ par
interaction Compton.

3. Concept dela source Compton virtuelle

Lasource scintillante  mesurer est pr par e selon la
proc durehabituelleet unesourced' lectronsvirtuelleest
cr etemporairement dans celle-ci par effet Compton.

Cettesourcevirtuelleest mesur esp cifiquement pour
d duirelerendement lumineux intrins que du scintillateur
dans ces conditions sp cifiques de mesure, c@st- -dire
pour ce type de flacon, ce scintillateur, ce volume, cette
composition chimique et ce compteur. Ce rendement
lumineux intrins que peut é&reexprim commelenombre
moyen de photons mis par unit d@nergie lectronique
absorb epar lescintillateur. Lasourcevirtuelle est ensuite
supprim e et le rendement lumineux intrins que
pr ¢ demment d termin est employ pour calculer
|@fficacit de d tection du radionucl ide dans ces
conditionsdemesure sp cifiques. L@ antage principal de
cette m thode consiste en ce que le traceur est mesur
exactement dans la méme condition que la source
mesurer et aussi que |@fficacit de d tection ne d pend
pas du taux de comptage de ce traceur, mais seulement sur
son spectre, qui est accessible exp rimentalement avec
une r solution qui ne d pend que de celle du d tecteur
gammatilis .

4. Cr ation delasourcevirtuelle

Lasourcescintillante mesurer, plac e @t rieur du
compteur de scintillation liquide, est clair e par un
rayonnement gammaexterne de 59,4 keV produit par une
sourcescell e filtr eetcollimat ede®Am.Und tecteur
derayonnement gammaest plac  souslachambre optique
du compteur SL angle droit de I'incidence du
rayonnement gamma. Le d tecteur de rayonnement
gammamesure les photons diffus sdanslasource SL par
diffusion coh rente ou par diffusion Compton. Pour les
photons Compton, le spectre diffus est centr sur
I' nergie correspondant une diffusion angle droit, ce
qui pour une excitation 59,4keV correspond une
valeur denergie moyenne de 53,2 keV.

Ce spectre Compton est facilement s par  du spectre
de diffusion coh rente en employant un d tecteur de
rayonnement gammapr sentant uner solutionen nergie
suffisante pour nepasn cessiterd' tapeded convolution
de spectre, comme par exemple un d tecteur germanium
ou un d tecteur CdTe. Le spectre Compton utile est
s lectionn par un analyseur monocanal et ce signal est
employ pour valider I@formation issue des PM du
compteur SL. Le compteur SL voit donc toutes les
impulsions de lumi re cr es par des interactions de
rayonnement gammadans la source mais seulescellesqui
sont en co ncidenceavec lesignal dus lecteur monocanal
de la voie gamma sont enregistr es. Les impulsions
lumineuses misespar lad sint gration du radionucl ide
pr sent dans la source sont galement rejet es par le
syst me de co ncidence. Cette m thode de mesure est
rendue possible par la courte dur e des impulsions de
lumi reSL etlaprobabilit deco ncidencesfortuites peut
érecalcul e partir dutaux de comptage non-co ncident
des d tecteurs. Il faut remarquer que le temps mort du
compteur SL est d clench par toutes les impulsions
lumineuses et donc queletaux de comptaged©v nements
utiles est faible (en pratique quelques s™), ce qui impose
un tempsd' acquisition relativement long pour obtenir une
faible fluctuation statistique des comptages. Le
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diagramme du syst me exp rimental est d crit dans la
figure 1.

i Systtme
Photomultiplicateurs |1 Electronig
1

ug
RCTD

|
i Coincidende

Source  prmm | SL

v S s

Détecteur v | ‘ ABBC AC
H

Amplificateur

| Selecteur d’amplitude }7

Analyseur multicanal

Spectre

Fig. 1. — Principe d' un compteur  scintillation liquide utilisant
un spectrom tre Compton.

Le spectre de lasource virtuelle peut tre directement
d duit du spectre des photons Compton diffus s, mesur
en co ncidence avec le compteur SL, en utilisant la
relation de conservation del' nergie de |' effet Compton
en consid rant que cet effet est pr dominant avec des
lectrons peu li s aux atomes du milieu (la somme des
nergies du photon et del' lectron Compton est gale
I' nergie du photon incident).

Cesyst mepeut galement treemploy pour simuler
une source lectronigue mono nerg tique dans le
scintillateur, si 1@alyseur monocanal est gjust pour
s lectionner unefaibleplaged’ nergie du spectre gamma.
Cela permet d@xaminer lar ponse du cocktail scintillant
aux lectrons de basse nergie et mesurer ainsi la non-
lin arit du scintillateur.

5. Mesuredelar ponsedu scintillateur

La r ponse du scintillateur  la source virtuelle
d' lectrons peut tre d duite de I'analyse du spectre
d@mplitude des impulsions des PM. Cette m thode,
employ e pr ¢ demment par P ron [4] pour analyser la
non-lin arit d@n scintillateur liquide, n cessite la
d convolution du spectre d' amplitude du PM sur la base
de ses fonctions propres, calcul es  partir des n-
convolutions de la r ponse de I' lectron unique. Cette
proc dure a t employ e pour une source mono-
nerg tigue mais son application une source poly-
nerg tique n@st pas directe, car le spectre de la source
doit galement tre consid r dans le processus de
d convolution. Ici, nousavonsutilis uneautre approche,
fond e sur le mod le param tre libre en scintillation
liquide et sur sar solution par lam thode du rapport des
co ncidencestriples doubles (RCTD).

En employant un compteur SL  triples co ncidences,
avec des seuils de d tection gjust s pour permettre la
d tection de photons uniques dans chaque canal, la
probabilit de d tection, pour un PM, de I@mpulsion
lumineuse mise apr s absorption dGnergie dans le
scintillateur peut tred duitedu calcul delaprobabilit de

non-d tection. Si I©nergie absorb e, E, dans une source
SL produit un nombre moyen des photons m, la
probabilit ded tection dansle PM X est:

Nym

ey =1- exp(- ), X=(AB.C), 1)

ou 7 est le rendement quantique du PM X.

Les probabilit s de d tection pour 2 PM en
co ncidences doubles et triples sont respectivement :

eXYzl-exp-n?xm 1-exp-n?Ym )

avec XY =(AB,BC,AC) ;

eTzl—exp-n?Am 1exp—n?Bm
€)
1- exp -n?cm

Et le rendement de d tection pour la somme logique
des co ncidences doubles est :

€p = (exv ) - 2er 4)
XY =( AB,BC,AC)

Pour un grand nombre d' v nements observ s, le
rapport desfr quencesdesco ncidencestripleset doubles
converge vers le rapport des probabilit s de ces
CO ncidences :

”?Zm L Z1 XouY  (5)

Le nombre moyen de photons mis multipli s par
|@fficacit quantique du PM Z peut tre facilement
cacul e par une transformation logarithmique de
I©quation (5) :

ny =-3In 1-% , (6)

avec XY =(AB,BC,AC), Z! XouY

Si IGnergieEvaried@n v nement un autre (c@st- -
dire si lesimpulsions de scintillation sont produites avec
une source poly nerg tique), les quations(l) (5)
doivent trepond r esparlespectredelasource SE). Le
nombre moyen de photons, m(E), devient alors une
variable non-lin airedel' nergie afin de tenir compte du
ph nom ne de quenching d'ionisation. Birks [5], donne
unerelation semi-empirique pour d crirem(E) utilisant le
pouvoir d' arr tdel' lectron, dE/dx ainsi qu' un param tre
d crivant la non-lin arit du scintillateur, le facteur de
Birks, kB :

dE
—=, ™
0l+kB—
dx

m(E)=a

ou est le nombre moyen de photons mis par unit
dGnergie absorb e dans le scintillateur. Cette variable a
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peut tre consid r e comme le rendement |umineux
intrins quedelasourcedanscesconditionssp cifiquesde
mesure. Danscecas, ' quation (5) devient unsyst mede
3 fractions rationnelles avec trois inconnues, les trois
valeurs ri multipli es par

Erex ~
SE) O 1-ep - Xm(E) dE
0 X:(A,B,C) 3 (8)

E e ~
S(E)O 1-exp - N m dE
0 v 3

T
XY

Le syst me d@quations(8) peut tre r solu en
minimisant D qui exprime ladiff rence entreles rapports
des nombres de co ncidences exp rimentales triples et
doubles et les rapports des probabilit s de d tections
associ es:

2
T
D= s 9)
XY=( AB,BC,AC) ey XY
Cetter solution peut trefaite gréce un algorithme
de minimisation multiparam trique, comme par exemple
le « Downhill simplex » [6].

En r sum , s |'on connait le spectre de |Gnergie
transf r e au scintillateur, le nombre moyen de photons
mis multipli par |@ficacit quantique de chaque PM
peut tre calcul partir des rapports des taux de
comptages en co ncidences triples et doubles. Ces trois
valeurs caract risent enti rement lar ponse de la source
scintillante utilis e dans ces conditions exp rimentales.
Elles permettent donc le calcul du rendement ded tection
de n@nporte quel radionucl ide pr sent dans la source,
connaissant le spectre d@nergie transf r au scintillateur
par ceradionucl ide. Il faut cependant remarquer que cette
m thode ne fonctionne que si le syst me n@st pas satur ,
c@est- -dire si les valeurs de RCTD sont inf rieures 1.
Cela signifie que la source virtuelle ne doit pas couvrir
une trop haute gamme d@nergie. En pratique, la gamme
d' nergiecompriseentre 1 keV et 10 keV est laplusutile
parce que cela correspond  des valeurs de RCTD
notablement inf rieures |'unit et de plus dans une
r gion o la non-lin arit du scintillateur est la plus
prononc e.

6. Application alam thode RCTD en mesurant la
non-lin arit du scintillateur

Dans cette application une source temporaire

d' lectrons est cr e dans la source SL mesurer en
utilisant une source externe de***Am dont le rayonnement
est filtr pour nelaisser passer que des photons gammade
59,4 keV. L@nayseur monocanal de la voie gamma est
gjust successivement pour s lectionner un signal gamma
danslagamme de 59 keV 49 keV, qui correspond la
production d' lectrons Compton d@nergies comprises
entre 1 keV et 10 keV dansle scintillateur. La mesure de
la source est faite pour chaque valeur dCnergie
lectronique, avec suffisamment de statistique de
comptage. La r ponse intrins que du scintillateur est

calcul e pour chaque valeur d@nergie lectronique,
partir des valeurs de RCTD exp rimentales selon
I' quation (6). Ces r sultats donnent I@fficacit relative
quantique de chaque PM, maisaussi lava eur moyenne de
photons mis en fonction de IGnergie transf r e. Ces
donn es peuvent alors tre gjust es  une fonction
math matique simple sanssignification physique, comme
par exemple une fraction rationnelle, et cette fonction est
alorsemploy eenremplacementdel' quation (7) dansla
m thode traditionnelle RCTD. Le jeu de donn es peut
aussi treagjust I©quation (7), pour donner lameilleure
valuation des param tres libres et du facteur kB qui
caract risent enti rement |' ensemble de mesure dans ces
conditions sp cifiques.

Enr sum , cette proc dure permet I@tilisation de la
m thode RCTD sans le besoin de choisir ou d' gjuster le
param trekB, phase qui restele point faibledelam thode
RCTD classique, particuli rement pour la mesure de
radionucl ides debasse nergie.

7. Application & une mesure par traceur avec une
sour ce Compton virtuelle

Dans cette application une source virtuelle est
galement cr e comme pr ¢ demment |'aide d'une
source de ?Am filtr e pour mettre seulement du
rayonnement  59,4keV. Les seuils de |@nalyseur
monocanal sont gjust s pour s lectionner une gamme
d@nergie correspondant aux interactions Compton uniques
dans le cocktail scintillant. Le spectre est enregistr dans
le canal gammaen co ncidence aveclesignal delasomme
logique des co ncidences doubles du compteur SL et le
spectre dEnergie des lectrons Compton cr s dans le
scintillateur est calcul en utilisant la relation de
conservation de I' nergie dans |@ffet Compton. Le
syst me d@quations (8) est ensuite r solu pour obtenir la
r ponse intrins que de chaque PM pour cette source
sp cifique et dans ces conditions de mesure. La source
externede®Amest dorsenlev eetlasourcescintillante
est mesur e en co ncidences triples et doubles. Le
rendement de d tection dans la somme logique des
co ncidences doubles est aors calcul gréce
I@quation (4) pond r e par le spectre donergie de la
source mesurer :

(exy)- 2er (10)

XY=( AB,BC,AC)

ep =E)

Les termes &y €t & sont calcul s employant les
guations(2) et (3)o m(E) est calcul avec|@quation (7)
oubienenutilisant lar ponseintrins quedechagquePMT
obtenue |' tapepr ¢ dente. Cettem thoded' talonnage
par traceur Compton (ETC), est dans son principe
semblable lam thode CIEMAT/NIST o |@&fficacit de
d tection d@n radionucl ide est d duite de la r ponse
intrins que d@ne source scintillante d termin e gréace
une source talon de tritium. N anmoins, les avantages
principaux de la m thode ETC sur la m thode
CIEMAT/NIST sont :
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— lacaract risationdu syst medemesure (c@st- -direde
la source et du compteur SL) est r ellement faite en
utilisant la source  mesurer et hon avec une autre
source contenant le traceur ;

— le rendement de d tection est d duit du spectre
exp rimental du traceur virtuel et non de son taux de
comptage. Un ventuel changement del@ctivit ou de
la g om trie de la source de rayonnement gamma
externe n@ura pas d' effet sur ler sultat ;

— aucunesourceradioactive talonn'est utilis eetiln'y
adonc pasdefacteur d'incertitudeli  I'activit d'un
talon;;

— lerendement ded tection peut galement trecalcul
en employant lam thode RCTD classique partir du
m mejeudedonn esexp rimentales. Celadonneune
possibilit decontrle desr sultats.

8. Systemeexp rimental

Lesyst meexp rimental a t r alis par association
d@nd tecteur germanium avec lecompteur scintillation
liquide RCTD1 du LNE-LNHB. Cecompteur,d j d crit
dans lalitt rature [7], utilise des flacons de scintillation
liquide standards de 20 ml et trois photomultiplicateurs
Burle8850 PMT plac s 120° dansune chambre optique.
Une fen tre mince d@uminium est plac e au fond de la
chambre devant la fen tre en b ryllium du d tecteur
germanium. La distance entre le fond de la fiole
scintillante et la fen tre de d tecteur germanium est de
2cm. Led tecteur germanium est sommairement blind
avec une feuille de 2mm d' paisseur de plomb. Un
collimateur, compos d@n cylindre principa perc d'un
orifice central de 0,8 mm de diamtrea t insr
@t rieur de la chambre optique entre 2 PM et dans le
plan form par leurs axes longitudinaux, comme cela
apparait sur lafigure 2.

Fig. 2. — Chambre optique du compteur  scintillation liquide
montrant le collimateur pour la source >!Am externe.

Une source scell e de 1,9 MBq de **Am est plac e
dans un cylindre de plomb et adapt e sur ce collimateur.

Les rayonnements de basse nergie de *Am sont filtr s
par une feuille de fer. Le blindage de la source et le
collimateur sont suffisants pour r duire  un niveau
n gligeable la d tection directe par le d tecteur
germanium du rayonnement mispar lasource. Lesigna
dud tecteur germanium est amplifi par un amplificateur
de spectrom trie (Intertechnique 7244) et le signd
amplifi est connect  un analyseur multicanaux (MCA)
et en pardl le un analyseur monocana (SCA)
(Tennelec TC450). Lesignal MCA peut treenregistr en
co ncidence avec le signa SL en co ncidences doubles
produit par le module MAC3 [8] apr sretard et mise en
forme. Le module MAC3 a t modifi pour retarder et
gjouter une entr e de veto au signal d'autorisation de
sortie dessignauix co ncidents, commeindiqu enfigure3.

Cette entr e veto est connect e lasortie du SCA et
les signaux sont synchronis s afin de permettre la
validation des signaux de co ncidence du module MAC3
seulement si lesignal SCA est pr sent pendant unefen tre
temporelle de co ncidence de 100 ns.

Unevueg n rdedu syst mer ais au LNE-LNHB
apparait sur lafigure 4.

= %o ouT:
NA diserimin. MA AR ABC
AB,BCAC
A+B+C

ABC

‘ diserimin. } AND |— AND

R S - ATTBCAL
wco[>f=rd=} >

LIVE-TIME

¢ 3 083 58383

Modification MAC3 el

Contréle coincidence SCA (détecteur y)

Fig. 3. — Sch ma du module MAC3 modifi pour I'gout d'un
signal de veto sur les sorties.

9. Essai et validation delam thode

Lam thodea t valu e par lamesure d@ne source
de tritium pr par e avec le scintillateur liquide
commercia Ultima Gold® (Perkin Elmer). La mesure
employant latechnique du traceur virtuel a t compar e
avec les r sultats donn s par la m thode de mesure
traditionnelle RCTD en utilisant le m me compteur
(LNHB RCTD1).

Lesrendementsded tectioncalcul saveclam thode
RCTD classique et avec lam thode du traceur Compton
(ETC) sont pr sent sdansletableau 1, en fonction de la
valeur du param trekB utilis danslecalcul delaformule
Birks, quation (7). L@volution du rendement de
d tection en fonction de cette valeur de kB apparait sur la
figure 5 pour les deux m thodes de calcul.
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Tableau 1
Calcul du rendement de détection d' une source de 3H dans ' Ultima Gold LS en utilisant |la méthode RCTD et |la méthode ETC.

Fig. 4. £ Syst medemesureassociant un compteur scintillation

liquide

triples co ncidences avec un spectrom tre Compton

pour lamise en cauvre delam thode ETC.

L'examen de ces r sultats conduit aux conclusions

suivantes :

+

I+

38

Comme pr vu, le rendement de d tection du tritium
calcul aveclam thodeRCTD d pend beaucoup dela
valeur du param tre kB. Le rendement de d tection
diminue de 4,7% s la valeur de kB passe de
0,007 cm/MeV 0,015 cm/MeV, plageg n ralement
admise pour ce param tre;

La d pendance du rendement de d tection avec la
valeur de kB est plus faible que pr ¢ demment en
utilisant lam thode de calcul par traceur Compton. En
consid rant la gamme de kB pr ¢ dente, la variation
du rendement de d tection du tritium est de 2,7 %.
Cela se constate galement sur les pentes des deux
courbesdelafigure5;

kB M thode RCTD M thode ETC cart relatif (%)
en cm/MeV RCTD (=S er RCTD (=S er RCTD (=5 er
0,007 04925 | 05551 | 0,2734 | 04849 | 05475 | 0,2655 154 1,37 2,89
0,008 0,492 6 05510 | 0,2714 | 0,4867 | 05450 | 0,2652 1,20 1,09 2,28
0,009 0,492 6 05471 | 0,2695 | 04883 | 05428 | 0,2650 0,87 0,79 1,67
0,01 04925 | 05434 | 02676 | 04897 | 05407 | 0,264 8 0,57 0,50 1,05
0,011 0,492 5 05401 | 0,2660 | 0,4912 | 0,5389 | 0,2647 0,26 0,22 0,49
0,012 0,492 5 0,5370 | 0,2645 | 04924 | 05371 | 0,264 4 0,02 +0,02 0,04
0,013 0,492 5 05343 | 02631 | 04936 | 0,5355 | 0,264 3 0,22 0,22 +0,46
0,014 0,492 6 05317 | 02619 | 04947 | 05339 | 0,2641 0,43 +0,41 +0,84
0,015 0,492 6 05292 | 0,2607 | 0,4959 | 0,5326 | 0,2641 10,67 10,64 +1,30
0860
s —e— méthodeRCTD
% s
g 5%
055
05 |
082

T T T
0,010 0,012 0,014 0,016

kB (cmiMeV)

T
0,006 0,008

Fig. 5. + Variation du rendement de d tection en co ncidences
doubles d'une source scintillante de tritium pour la m thode
RCTD et lam thode ETC.

I+

I+

Les deux courbes de la figure5 se croisent et il y a
donc unevaleur de kB pour laguelle lesrendementsde
d tection calcul savec lesdeux mod lessont gaux.
Celacorrespond unevaleur dekB de 0,012 cm/MeV,
qui estsimilaire lavaleur pr ¢ demmentd termin e
pour des sources Ultima Gold par d focaisation de
notre compteur RCTD1

On peut qualitativement expliquer pourquoi la
m thode ETC est moinsd pendantedelavaleur dekB
que la m thode RCTD. Dans la m thode ETC,
|©quation de Birks est calcul e deux fois : une fois
pour le traceur Compton et une fois pour le
radionucl ide mesurer. Celaconduit une sorte de
compensation desinexactitudesdu mod le. Cepoint a
dj t observ pourlam thode CIEMAT/NIST o

I@fluence de la valeur de kB dans la mesure de
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radionucl ides b ta purs est plus faible que dans la
m thode RCTD. C@st aussi pourquoi, aveclam thode
CIEMAT/NIST, la valeur de kB a une influence
consid rabledansle calcul del@fficacit ded tection
de radionucl ide se dsint grant par capture

|lectronique vers un niveau fondamental, comme >Fe,
parce que dans ce cas, |©nergie produite par lacapture

lectronique est presque mono nerg tique (environ
6 keV pour *°Fe) et la compensation pr ¢ demment
mentionn e ne peut pas s op rer.

Cela tant dit, la m thode ETC reste sensible la
valeur du param tre kB mais trois m thodes peuvent
cependant tre utilis es pour lever cetted pendance:

+ Par lacomparaison entrelesm thodesETC et RCTD,
en choisissant lavaleur du param tre kB pour laquelle
les rendements calcul s avec les deux m thodes sont

gaux. Cela correspond au point d'intersection des
courbesdelafigure5;

I+

Par variation du rendement ded tection du compteur
scintillation liquide par d focalisation des PM ou
utilisation de filtres gris coaxiaux de la source. La
valeur optimaledu param trekB est celle qui conduit
rendre I'activit de la source ind pendante du
rendement de d tection. Cest la m thode
traditionnellement utilis e avec lam thode RCTD ;

I+

En mesurant in situ lar ponse du scintillateur et en
rempla ant la fonction de Birks par une corr lation
empirique gust e sur les r sultats exp rimentaux
obtenus avec des sources d' lectrons Compton
mono nerg tiques, commed crit § 5.

10. Utilisation delam thode ETC pour I'extension
du systemeinternational der f rence aux
radionucl idessed sint grant par transition
béta pureou par capture lectroniqueversun
niveau fondamental

Le comit consultatif des rayonnements ionisants
(CCRI(Il)) aidentifi depuis longtemps la n cessit de
d velopper un syst me de comparaison international
d'activit pour les radionucl ides se d sint grant par
transition b ta pure ou par capture lectronique. Un
syst meder f renceexisted j pour lesradionucl ides

metteurs gamma (Syst me Internationa de R f rence,
SIR). Il estfond sur|' utilisation de chambresd'ionisation
enr f rence des talonsdelongue p riode (sources de
radium). Ce principe n'est cependant applicable qu' aux

metteurs gamma. Un groupe de travail ad hoc du CCRI
(Ia t constitu pourd velopper un SIR utilisable pour
les radionucl ides n' mettant pas de photons gamma. 1
semble qu@ y ait un consensus pour employer des
techniques de scintillation liquide, mais jusqu&i, aucune
m thode satisfaisante n@ t retenue. Cela r sulte
principalement du fait que les deux m thodes
d' talonnagetraditionnellesen SL, i.e.lam thode RCTD
et la m thode CIEMAT/NIST, rendent n cessaire
I"utilisation d'un scintillateur der f renceetqu' cejour,
aucun scintillateur ner pond compl tement ce besain.

Nous pensonsquelam thode ETC pourrait constituer
un bon principe pour I'extension du SIR aux
radionucl ides non- metteurs gamma. En effet, elle ne
n cessite pas de scintillateur de r f rence car les
caract ristiques intrins ques de chaque source peuvent
tre mesur esin situ.

On pourrait objecter que I@conv nient principal de
cette m thode ETC est la n cessit d employer un
compteur SL sp cifiqueavec 3PM associ  und tecteur
de rayonnement gamma. Nous avons prouv dans ce
papier quelaconstruction d@ntel d tecteur reste possible
par la modification mineure d@n compteur RCTD
classique. De plus, I@tilisation d@n compteur SL
d velopp au laboratoire est, notre avis, la meilleure
garantie d'avoir un instrument de mesure sous controéle.
Ce n@st pas le cas des compteurs SL commerciaux qui
sont surtout con us pour des applicationsde mesure bas
niveau d'activit et qui sont essentiellement des bo tes
noires pour |@tilisateur.

11. Conclusion

Nous avons montr qu'il tait possible de cr er
temporairement au sein d' une source scintillante existante,
un traceur virtuel par effet Compton partir d' une source
externede®Amet d'und tecteur gammafonctionnant en
co ncidence avec un compteur  scintillation liquide
triple photomultiplicateurs. Cette sourcevirtuellepeut tre
employ e pour tudier in sitular ponse non-lin aire du
scintillateur liquide dans la gamme d' nergie comprise
entre 1keV et 10keV. Cette source virtuelle peut

galement tre utilis e comme traceur pour calculer le
rendement de d tection d'un radionucl ide de spectre
connu. Cette derni re m thode, appel e m thode
d' Etalonnage par Traceur Compton (ETC) a t utilis e
avec succ s pour la mesure d@ne source de tritium en
comparaison avec la m thode traditionnelle RCTD.
L@ssociation de ces deux m thodes donne une fa on
simple doptimiser le param tre de non-lin arit du
scintillateur, le facteur de Birks, kB, utilis pour le calcul
derendement ded tection en scintillation liquide. Comme
la m thode ETC permet la caract risation in situ de la
source SL mesurer, nous pensons qu@ le pourrait tre
employ edansunsyst meder f renceinternational pour
des metteurs b ta, sans exiger la mise au point d'un
scintillateur der f rence. Elle pourrait aussi tre utilis e
pour conserver sur une longue p riode, lam moire d'un
talonnage de radionucl ides non- metteurs gamma.
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