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Résumé 

Nous décrivons une nouvelle méthode d’étalonnage en scintillation 
liquide fondée sur l©utilisation d©une source d’électrons temporaire créée 
à l©intérieur du scintillateur par interaction Compton. La source de traceur 
Compton est mesurée par le compteur à scintillation de liquide à triples 
coïncidences après sélection des événements utiles grâce à un détecteur 
de rayonnement gamma. Cet article décrit le principe de la méthode, sa 
mise en œuvre pratique et les résultats obtenus pour l’étalonnage d’une 
source de tritium. Ces résultats sont comparés à ceux obtenus en utilisant 
la méthode classique du rapport des coïncidences triples à doubles. Une 
application possible de cette nouvelle méthode pour des comparaisons 
internationales est discutée. 

MOTS CLÉS : SCINTILLATION LIQUIDE, MESURE D’ACTIVITÉ, 
SPECTROMÈTRE 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 
source is measured by the triple coincidence liquid scintillation counter 
after selection of the Compton events by a gamma-ray detector. The 
paper describes the principle of the method, the experimental setup and 
presents the results obtained by this method for the standardization of a 
3H 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©activité employant une 
source de référence sont utiles pour des mesures 
comparatives ou pour garder la mémoire de l’étalonnage 
d’un radionucléide sur une longue période de temps. Un 
exemple est l©utilisation de chambres d©ionisation avec une 
source de référence de radium, dans le cadre du système 
international de référence (SIR) maintenu par le bureau 
international des poids et mesures (BIPM). 

Pour des radionucléides se désintégrant par transition 
bêta pure, la méthode généralement utilisée est la 
scintillation liquide en référence à un traceur radioactif. 
Un exemple est la méthode 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©un système de référence 
international, le tritium n©est pas un traceur judicieux du 
fait de sa période radioactive relativement courte (12,32 
ans) et également parce que c’est un radionucléide 
difficile à étalonner avec une faible incertitude. Pour des 
raisons fondamentales liées aux modèles physiques 
employés dans la méthode CIEMAT/NIST, un traceur de 
basse énergie avec un spectre calculable est nécessaire et 
jusqu©ici, aucun radionucléide alternatif de longue période 
n©a été trouvé. 
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Par ailleurs, des m� thodes d' � talonnage primaires 
peuvent être pr� f� r� es aux m� thodes par traceurs si les 
facteurs de variabilit�  de la mesure sont sous contrôle. En 
scintillation liquide, la m� thode d' � talonnage primaire est 
celle du rapport des co�ncidences triples �  doubles 
(RCTD) [2]. Cette m� thode exige une description correcte 
de la r� ponse non-lin� aire du scintillateur qui d� pend de la 
composition de la source scintillante et qui n©est pas 
facilement reproductible sur une longue p� riode de temps. 
Pour r� soudre ces probl� mes nous avons d� velopp�  un 
compteur �  scintillation liquide coupl�  avec un 
spectrom� tre Compton, où 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� alisation de cette nouvelle 
m� thode de mesure ainsi qu' un exemple d' application �  
l' � talonnage d' une source de tritium. 

2. M� thodes de mesure par  scintillation liquide 

Les techniques de scintillation liquide (SL) peuvent 
être employ� es pour la mesure d©activit�  de radionucl� ides 
quand le calcul du rendement de d� tection est possible ou 
par comparaison avec un � talon. Les avantages principaux 
de ces techniques r� sident dans la possibilit�  de mesurer 
des radionucl� ides de basse � nergie dans une g� om� trie de 
4p sr avec une pr� paration de sources relativement facile. 
À la diff� rence de la plupart des autres m� thodes de 
mesure de radioactivit� , la source elle-même fait partie du 
d� tecteur et si une mesure pr� cise est n� cessaire (c©est-� -
dire avec une incertitude type relative inf� rieure �  1 %) les 
sources scintillantes � talons doivent avoir une composition 
similaire �  celle des sources �  mesurer. Si aucun � talon 
n' est disponible, l©efficacit�  de d� tection peut être calcul� e 
dans certains cas. Cela est fait en utilisant une 
mod� lisation des processus physico-chimiques et 
statistiques impliqu� s dans l©� 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� tre libre [3], qui repr� sente le rendement lumineux 
intrins� que du scintillateur ou, plus pr� cis� ment, la valeur 
moyenne de photo� lectrons cr� � s dans chaque 
photomultiplicateur (PM) apr� s l©absorption d©une unit�  
d' � nergie dans le scintillateur. Ce mod� le peut en pratique 
être appliqu�  de deux façons diff� rentes : en d� duisant le 
param� tre libre �  partir de la mesure d©un traceur (m� thode 
CIEMAT/NIST) ou en calculant ce param� tre libre �  partir 
du rapport des co�ncidences triples �  doubles dans un 
d� tecteur �  trois PM (m� thode RCTD). 

Nous d� crivons ici une autre façon d©appliquer le 
mod� le �  param� tre libre en scintillation liquide avec 
l©aide d©une source de traceur virtuelle cr� � e in situ par 
interaction Compton. 

3. Concept de la source Compton vir tuelle 

La source scintillante �  mesurer est pr� par� e selon la 
proc� dure habituelle et une source d' � lectrons virtuelle est 
cr� � e temporairement dans celle-ci par effet Compton. 

Cette source virtuelle est mesur� e sp� cifiquement pour 
d� duire le rendement lumineux intrins� que du scintillateur 
dans ces conditions sp� cifiques de mesure, c©est-� -dire 
pour ce type de flacon, ce scintillateur, ce volume, cette 
composition chimique et ce compteur. Ce rendement 
lumineux intrins� que peut être exprim�  comme le nombre 
moyen de photons � mis par unit�  d©� nergie � lectronique 
absorb� e par le scintillateur. La source virtuelle est ensuite 
supprim� e et le rendement lumineux intrins� que 
pr� c� demment d� termin�  est employ�  pour calculer 
l©efficacit�  de d� tection du radionucl� ide dans ces 
conditions de mesure sp� cifiques. L©avantage principal de 
cette m� thode consiste en ce que le traceur est mesur�  
exactement dans la même condition que la source �  
mesurer et aussi que l©efficacit�  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 
gamma utilis� . 

4. Cr � ation de la source vir tuelle 

La source scintillante �  mesurer, plac� e �  l©int� rieur du 
compteur de scintillation liquide, est � clair� e par un 
rayonnement gamma externe de 59,4 keV produit par une 
source scell� e, filtr� e et collimat� e de 241Am. Un d� tecteur 
de rayonnement gamma est plac�  sous la chambre optique 
du compteur SL �  angle droit de l' incidence du 
rayonnement gamma. Le d� tecteur de rayonnement 
gamma mesure les photons diffus� s dans la source SL par 
diffusion coh� rente ou par diffusion Compton. Pour les 
photons Compton, le spectre diffus�  est centr�  sur 
l' � nergie correspondant �  une diffusion �  angle droit, ce 
qui pour une excitation �  59,4 keV correspond �  une 
valeur d©� nergie 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 gamma pr� sentant une r� solution en � nergie 
suffisante pour ne pas n� cessiter d' � tape de d� 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 l©information issue des PM du 
compteur SL. Le compteur SL voit donc toutes les 
impulsions de lumi� re cr� � es par des interactions de 
rayonnement gamma dans la source mais seules celles qui 
sont en co�ncidence avec le signal du s� lecteur monocanal 
de la voie gamma sont enregistr� es. Les impulsions 
lumineuses � mises par la d� 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� re SL et la probabilit�  de co�ncidences fortuites peut 
être calcul� e �  partir du taux 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 que le taux de comptage d©� v� nements 
utiles est faible (en pratique quelques s–1), ce qui impose 
un temps d' 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. 

 

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

Le spectre de la source 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 de l' � nergie de l' 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 de l' � lectron Compton est � gale �  
l' � nergie du photon incident). 

Ce syst� me peut � galement � tre employ�  pour simuler 
une source � lectronique mono� nerg� tique dans le 
scintillateur, si l©analyseur monocanal est ajust�  pour 
s� lectionner une faible plage d' � nergie du spectre gamma. 
Cela permet d©examiner la r� ponse du cocktail scintillant 
aux � lectrons de basse � nergie et mesurer ainsi la non-
lin� arit�  du scintillateur. 

5. Mesure de la r � ponse du scintillateur  

La r� ponse du scintillateur �  la source virtuelle 
d' � lectrons peut � tre d� duite de l' analyse du spectre 
d©amplitude des impulsions des PM. Cette m� thode, 
employ� e pr� c� demment par P� ron [4] pour analyser la 
non-lin� arit�  d©un 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 l' � lectron unique. Cette 
proc� dure a � t�  employ� e pour une source mono-
� nerg� tique mais son application �  une source poly-
� nerg� tique n©est pas directe, car le spectre de la source 
doit � galement � tre consid� r�  dans le processus de 
d� convolution. Ici, nous avons utilis�  une autre approche, 
fond� e sur le mod� le �  param� tre libre en scintillation 
liquide et sur sa r� solution par la m� thode du rapport des 
co�ncidences triples �  doubles (RCTD). 

En employant un compteur SL �  triples co�ncidences, 
avec des seuils de d� tection ajust� s pour permettre la 
d� tection de photons uniques dans chaque canal, la 
probabilit�  de d� tection, pour un PM, de l©impulsion 
lumineuse � mise apr� s absorption d©� nergie dans le 
scintillateur peut � tre d� duite du calcul de la probabilit�  de 

non-d� tection. Si l©� nergie absorb� e, E, dans une source 
SL produit un nombre moyen des photons m, la 
probabilit�  de d� tection dans le PM X est : 
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où nX  est le rendement quantique du PM X. 

Les probabilit� s de d� tection pour 2 PM en 
co�ncidences doubles et triples sont respectivement : 
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Et le rendement de d� tection pour la somme logique 
des co�ncidences doubles est : 

( )�
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Pour un grand nombre d' � v� nements observ� s, le 
rapport des fr� quences des co�ncidences triples et doubles 
converge vers le rapport des probabilit� s de ces 
co�ncidences : 
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Le nombre moyen de photons � mis multipli� s par 
l©efficacit�  quantique du PM Z peut � tre facilement 
calcul� e par une transformation logarithmique de 
l©� quation (5) : 

,
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T
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avec YouXZ),AC,BC,AB(XY ¹=  

Si l©� nergie E varie d©un � v� nement �  un autre (c©est-� -
dire si les impulsions de scintillation sont produites avec 
une source poly� nerg� tique), les � quations (1) �  (5) 
doivent � tre pond� r� es par le spectre de la source S(E). Le 
nombre moyen de photons, m(E), devient alors une 
variable non-lin� aire de l' � nergie afin de tenir compte du 
ph� nom� ne de quenching d' ionisation. Birks [5], donne 
une relation semi-empirique pour d� crire m(E) utilisant le 
pouvoir d' arr� t de l' � lectron, dE/dx ainsi qu' un param� tre 
d� crivant la non-lin� arit�  du scintillateur, le facteur de 
Birks, kB : 

( ) �
+

a=
E

dx
dE
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dE
Em

0 1
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où �   est le nombre moyen de photons � mis par unit�  
d©� nergie absorb� e dans le scintillateur. Cette variable a  
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peut � tre consid� r� e comme le rendement lumineux 
intrins� que de la source dans ces conditions sp� cifiques de 
mesure. Dans ce cas, l' � quation (5) devient un syst� me de 
3 fractions rationnelles avec trois inconnues, les trois 
valeurs nX  multipli� es par �  : 
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Le syst� me d©� quations (8) peut � tre r� solu en 
minimisant D qui exprime la diff� rence entre les rapports 
des nombres de co�ncidences exp� rimentales triples et 
doubles et les rapports des probabilit� s de d� tections 
associ� es : 
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Cette r� solution peut � tre faite grâce �  un algorithme 
de minimisation multiparam� trique, comme par exemple 
le « Downhill simplex » [6]. 

En r� sum� , si l' on connaît le spectre de l©� nergie 
transf� r� e au scintillateur, le nombre moyen de photons 
� mis multipli�  par l©efficacit�  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 la r� ponse de la source 
scintillante utilis� e dans ces conditions exp� rimentales. 
Elles permettent donc le calcul du rendement de d� tection 
de n©importe quel radionucl� ide pr� sent dans la source, 
connaissant le spectre d©� nergie transf� r�  au scintillateur 
par ce radionucl� ide. Il faut cependant remarquer que cette 
m� thode ne fonctionne que si le syst� me n©est 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' � nergie comprise entre 1 keV et 10 keV est la plus utile 
parce que cela correspond �  des valeurs de RCTD 
notablement inf� rieures �  l' unit�  et de plus dans une 
r� gion o�  la non-lin� arit�  du scintillateur est la plus 
prononc� e. 

6. Application à la m� thode RCTD en mesurant la 
non-lin� ar it�  du scintillateur  

Dans cette application une source temporaire 
d' � lectrons est cr� � e dans la source SL �  mesurer en 
utilisant une source externe de 241Am dont le rayonnement 
est filtr�  pour ne laisser passer que des photons gamma de 
59,4 keV. L©analyseur monocanal de la voie gamma est 
ajust�  successivement pour s� lectionner un signal gamma 
dans la gamme de 59 keV �  49 keV, qui correspond �  la 
production d' � lectrons Compton d©� nergies comprises 
entre 1 keV et 10 keV dans le scintillateur. La mesure de 
la source est faite pour chaque valeur d©� nergie 
� 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 
l' � quation (6). Ces r� sultats donnent l©efficacit�  relative 
quantique de chaque PM, mais aussi la valeur moyenne de 
photons � mis en fonction de l©� nergie transf� r� e. Ces 
donn� es peuvent alors � tre ajust� es �  une fonction 
math� matique simple sans signification physique, comme 
par exemple une fraction rationnelle, et cette fonction est 
alors employ� e en remplacement de l' � quation (7) dans la 
m� thode traditionnelle RCTD. Le jeu de donn� es peut 
aussi � tre ajust�  �  l©� quation (7), pour donner la meilleure 
� valuation des param� tres libres et du facteur kB qui 
caract� risent enti� rement l' ensemble de mesure dans ces 
conditions sp� cifiques. 

En r� sum� , cette proc� dure permet l©utilisation de la 
m� thode RCTD sans le besoin de choisir ou d' ajuster le 
param� tre kB, phase qui reste le point faible de la m� thode 
RCTD classique, particuli� rement pour la mesure de 
radionucl� ides de basse � nergie. 

7. Application à une mesure par  traceur  avec une 
source Compton vir tuelle 

Dans cette application une source virtuelle est 
� galement cr� � e comme pr� c� demment �  l' aide d' une 
source de 241Am filtr� e pour � mettre seulement du 
rayonnement �  59,4 keV. Les seuils de l©analyseur 
monocanal sont ajust� s pour s� lectionner une gamme 
d©� nergie correspondant aux interactions Compton uniques 
dans le cocktail scintillant. Le spectre est enregistr�  dans 
le canal gamma en co�ncidence avec le signal de la somme 
logique des co�ncidences doubles du compteur SL et le 
spectre d©� nergie des � lectrons Compton cr� � s dans le 
scintillateur est calcul�  en utilisant la relation de 
conservation de l' � nergie dans l©effet 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 
externe de 241Am est alors enlev� e et la source scintillante 
est mesur� e en co�ncidences triples et doubles. Le 
rendement de d� tection dans la somme logique des 
co�ncidences doubles est alors calcul�  grâce �  
l©� quation (4) pond� r� e par le spectre d©� nergie de la 
source �  mesurer : 
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Les termes eXY  et eT  sont calcul� s employant les 
� quations (2) et (3) o�  m(E) est calcul�  avec l©� quation (7) 
ou bien en utilisant la r� ponse intrins� que de chaque PMT 
obtenue �  l' � tape pr� c� dente. Cette m� thode d' � talonnage 
par traceur Compton (ETC), est dans son principe 
semblable �  la m� thode CIEMAT/NIST o�  l©efficacit�  de 
d� tection d©un radionucl� ide est d� duite de la r� ponse 
intrins� que d©une source scintillante d� termin� e grâce �  
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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– la caract� risation du syst� me de mesure (c©est-� -dire de 
la source et du compteur SL) est r� ellement faite en 
utilisant la source �  mesurer et non 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 de l©activit�  ou de 
la g� om� trie de la source de rayonnement gamma 
externe n©aura pas d' effet sur le r� sultat ; 

– aucune source radioactive � talon n' est utilis� e et il n' y 
a donc pas de facteur d' incertitude li�  �  l' activit�  d' un 
� talon ; 

– le rendement de d� tection peut � galement � tre calcul�  
en employant la m� thode RCTD classique �  partir du 
m� me jeu de donn� es exp� rimentales. Cela donne une 
possibilit�  de contrôle des r� sultats. 

8. Système exp� r imental 

Le syst� me exp� rimental a � t�  r� alis�  par association 
d©un d� tecteur germanium avec le compteur �  scintillation 
liquide RCTD1 du LNE-LNHB. Ce compteur, d� j�  d� crit 
dans la litt� rature [7], utilise des flacons de scintillation 
liquide standards de 20 ml et trois photomultiplicateurs 
Burle 8850 PMT plac� s �  120° dans une chambre optique. 
Une fen� tre mince d©aluminium 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 
2 cm. Le d� tecteur germanium est sommairement blind�  
avec une feuille de 2 mm d' � paisseur de plomb. Un 
collimateur, compos�  d©un cylindre principal perc�  d' un 
orifice central de 0,8 mm de diam� tre a � t�  ins� r�  �  
l©int� rieur de la chambre optique entre 2 PM et dans le 
plan form�  par leurs axes longitudinaux, comme cela 
apparaît sur la figure 2. 

 
Fig. 2. – Chambre optique du compteur �  scintillation liquide 
montrant le collimateur pour la source 241Am externe. 

Une source scell� e de 1,9 MBq de 241Am est plac� e 
dans un cylindre de plomb et adapt� e sur ce collimateur. 

Les rayonnements de basse � nergie de 241Am 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 � mis par la source. Le signal 
du d� tecteur germanium est amplifi�  par un amplificateur 
de spectrom� trie (Intertechnique 7244) et le signal 
amplifi�  est connect�  �  un analyseur multicanaux (MCA) 
et en parall� le, �  un analyseur monocanal (SCA) 
(Tennelec TC450). Le signal MCA peut � tre enregistr�  en 
co�ncidence avec le signal SL en co�ncidences doubles 
produit par le module MAC3 [8] apr� s retard et mise en 
forme. Le module MAC3 a � t�  modifi�  pour retarder et 
ajouter une entr� e de veto au signal d' autorisation de 
sortie des signaux co�ncidents, comme indiqu�  en figure 3. 

Cette entr� e veto est connect� e �  la sortie du SCA et 
les signaux sont synchronis� s afin de permettre la 
validation des signaux de co�ncidence du module MAC3 
seulement si le signal SCA est pr� sent pendant une fen� tre 
temporelle de co�ncidence de 100 ns. 

Une vue g� n� rale du syst� me r� alis�  au LNE-LNHB 
apparait sur la figure 4. 

 

Fig. 3. – Sch� ma du module MAC3 modifi�  pour l' ajout d' un 
signal de veto sur les sorties. 

9. Essai et validation de la m� thode 

La m� thode a � t�  � valu� e par la mesure d©une source 
de tritium pr� par� e avec le scintillateur liquide 
commercial Ultima Gold® (Perkin Elmer). La mesure 
employant la technique 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). 

Les rendements de d� tection calcul� s avec la m� thode 
RCTD classique et avec la m� thode du traceur Compton 
(ETC) sont pr� sent� s dans le tableau 1, en fonction de la 
valeur du param� tre kB utilis�  dans le calcul de la formule 
Birks, � quation (7). L©� volution du rendement de 
d� tection en fonction de cette valeur de kB apparaît 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 l' Ultima Gold LS en utilisant la méthode RCTD et la méthode ETC. 

M� thode RCTD M� thode ETC � cart relatif (%) kB 

en cm/MeV RCTD eD eT RCTD eD eT RCTD eD eT 

0,007 0,492 5 0,555 1 0,273 4 0,484 9 0,547 5 0,265 5 1,54 1,37 2,89 

0,008 0,492 6 0,551 0 0,271 4 0,486 7 0,545 0 0,265 2 1,20 1,09 2,28 

0,009 0,492 6 0,547 1 0,269 5 0,488 3 0,542 8 0,265 0 0,87 0,79 1,67 

0,01 0,492 5 0,543 4 0,267 6 0,489 7 0,540 7 0,264 8 0,57 0,50 1,05 

0,011 0,492 5 0,540 1 0,266 0 0,491 2 0,538 9 0,264 7 0,26 0,22 0,49 

0,012 0,492 5 0,537 0 0,264 5 0,492 4 0,537 1 0,264 4 0,02 ±0,02 0,04 

0,013 0,492 5 0,534 3 0,263 1 0,493 6 0,535 5 0,264 3 ±0,22 ±0,22 ±0,46 

0,014 0,492 6 0,531 7 0,261 9 0,494 7 0,533 9 0,264 1 ±0,43 ±0,41 ±0,84 

0,015 0,492 6 0,529 2 0,260 7 0,495 9 0,532 6 0,264 1 ±0,67 ±0,64 ±1,30 

 

 
Fig. 4. ± Syst� me de mesure associant un compteur �  scintillation 
liquide �  triples co�ncidences avec un spectrom� tre Compton 
pour la mise en œuvre de la m� thode ETC. 
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Fig. 5. ± Variation du rendement de d� tection en co�ncidences 
doubles d' une source scintillante de tritium pour la m� thode 
RCTD et la m� thode ETC. 

L' examen de ces r� sultats conduit aux conclusions 
suivantes : 

± Comme pr� vu, le rendement de d� tection du tritium 
calcul�  avec la m� thode RCTD d� pend beaucoup de la 
valeur du param� tre kB. Le rendement de d� tection 
diminue de 4,7 % si la valeur de kB passe de 
0,007 cm/MeV �  0,015 cm/MeV, plage g� 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� c� demment en 
utilisant la m� thode de calcul par traceur Compton. En 
consid� rant la gamme de kB pr� c� dente, la variation 
du rendement de d� tection du tritium est de 2,7 %. 
Cela se constate � galement sur les pentes des deux 
courbes de la figure 5 ; 

± Les deux courbes de la figure 5 se croisent et il y a 
donc une valeur de kB pour laquelle les rendements de 
d� tection calcul� s avec les deux mod� les sont � gaux. 
Cela correspond �  une valeur de kB de 0,012 cm/MeV, 
qui est similaire �  la valeur pr� c� demment d� termin� e 
pour des sources Ultima Gold par d� focalisation de 
notre compteur RCTD1 ; 

± On peut qualitativement expliquer pourquoi la 
m� thode ETC est moins d� pendante de la valeur de kB 
que la m� thode RCTD. Dans la m� thode ETC, 
l©� quation de Birks est calcul� e deux fois : une fois 
pour le traceur Compton et une fois pour le 
radionucl� ide �  mesurer. Cela conduit �   une sorte de 
compensation des inexactitudes du mod� le. Ce point a 
d� j�  � t�  observ�  pour la m� thode CIEMAT/NIST o�  
l©influence 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©est aussi pourquoi, avec la m� thode 
CIEMAT/NIST, la valeur de kB a une influence 
consid� rable dans le calcul de l©efficacit�  de d� tection 
de radionucl� ide se d� sint� grant par capture 
� lectronique vers un niveau fondamental, comme 55Fe, 
parce que dans ce cas, l©� nergie produite par la capture 
� lectronique est presque mono� nerg� tique (environ 
6 keV pour 55Fe) et la compensation pr� c� 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 cette d� pendance : 

± Par la comparaison entre les m� thodes ETC et RCTD, 
en choisissant la valeur du param� tre kB pour laquelle 
les rendements calcul� s avec les deux m� thodes sont 
� gaux. Cela correspond au point d' intersection des 
courbes de la figure 5 ; 

± Par variation du rendement de d� tection du compteur �  
scintillation liquide par d� focalisation des PM ou 
utilisation de filtres gris coaxiaux de la source. La 
valeur optimale du param� tre kB est celle qui conduit �  
rendre l' activit�  de la source ind� pendante du 
rendement de d� tection. C' est la m� thode 
traditionnellement utilis� e avec la m� thode RCTD ; 

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

10. Utilisation de la m� thode ETC pour  l' extension 
du système international de r � f� rence aux 
radionucl� ides se d� sint� grant par  transition 
bêta pure ou par  capture � lectronique vers un 
niveau fondamental 

Le comit�  consultatif des rayonnements ionisants 
(CCRI(II)) a identifi�  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� me de r� f� rence existe d� j�  pour les radionucl� ides 
� metteurs gamma (Syst� me International de R� f� rence, 
SIR). Il est fond�  sur l' utilisation de chambres d' ionisation 
en r� f� rence �  des � talons de longue p� riode (sources de 
radium). Ce principe n' est cependant applicable qu' aux 
� metteurs gamma. Un groupe de travail ad hoc du CCRI 
(II) a � t�  constitu�  pour d� velopper un SIR utilisable pour 
les radionucl� ides n' � mettant pas de photons gamma. Il 
semble qu©il y ait un consensus pour employer des 
techniques de scintillation liquide, mais jusqu©ici, aucune 
m� thode satisfaisante n©a � t�  retenue. Cela r� sulte 
principalement du fait que les deux m� thodes 
d' � talonnage traditionnelles en SL, i.e. la m� thode RCTD 
et la m� thode CIEMAT/NIST, rendent n� cessaire 
l' utilisation d' un scintillateur de r� f� rence et qu' �  ce jour, 
aucun scintillateur ne r� pond compl� tement �  ce besoin. 

Nous pensons que la m� thode ETC pourrait constituer 
un bon principe pour l' 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� es in situ. 

On pourrait objecter que l©inconv� nient principal de 
cette m� thode ETC est la n� cessit�  d' employer un 
compteur SL sp� cifique avec 3 PM associ�  �  un d� tecteur 
de rayonnement gamma. Nous avons prouv�  dans ce 
papier que la construction d©un tel d� tecteur reste possible 
par la modification mineure d©un compteur RCTD 
classique. De plus, l©utilisation d©un compteur SL 
d� velopp�  au laboratoire est, �  notre avis, la meilleure 
garantie d' avoir un instrument de mesure sous contrôle. 
Ce n©est pas le cas des compteurs SL commerciaux qui 
sont surtout con� us pour des applications de mesure �  bas 
niveau d' activit�  et qui sont essentiellement des bo�tes 
noires pour l©utilisateur. 

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 
externe de 241Am et d' un d� tecteur gamma fonctionnant en 
co�ncidence avec un compteur �  scintillation liquide �  
triple photomultiplicateurs. Cette source virtuelle peut � tre 
employ� e pour � tudier in situ la r� ponse non-lin� aire du 
scintillateur liquide dans la gamme d' � nergie comprise 
entre 1 keV et 10 keV. 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©une source de tritium en 
comparaison avec la m� thode traditionnelle RCTD. 
L©association de ces deux m� thodes donne une fa� on 
simple d©optimiser le param� tre de non-lin� arit�  du 
scintillateur, le facteur de Birks, kB, utilis�  pour le calcul 
de rendement de d� tection en scintillation liquide. Comme 
la m� thode ETC permet la caract� risation in situ de la 
source SL �  mesurer, nous pensons qu©elle pourrait � tre 
employ� e dans un syst� me de r� f� rence international pour 
des � metteurs b� ta, sans exiger la mise au point d' un 
scintillateur de r� f� rence. Elle pourrait aussi � tre utilis� e 
pour conserver sur une longue p� riode, la m� moire d' un 
� talonnage de radionucl� ides non-� metteurs gamma. 
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