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Ⅰ. Увод

Течните органични сцинтилатори намират широко приложение в:

 Течносцинтилационна спектрометрия

 Измервания на активност на чисти бета-лъчители и алфа-лъчители

 Детектори, които се използват в неутринната физика

 Радионуклидната метрология за създаване на първични еталони,

базирани на абсолютни измервания на радиоактивност.

Характерна особеност на органичните сцинтилатори е нелинейността на

техния отклик: светлинният добив от тях не е строго линейна функция

на отдадената в тях енергия.

Обект на изследване в настоящата дисертацията е именно тази

нелинейност, която е от фундаментално значение за приложението на

течносцинтилационното броене в радионуклидната метрология.



Ⅰ.1. Същност на радионуклидната метрология

Основна задача на радионуклидната метрология е абсолютното измерване на 

активност. 

𝐴 =
𝑛0
𝜀
=

чиста скорост на броене

ефективност за детектиране

Това означава, че ефективността за измерване 𝜀 трябва да се определи от 

теория (физичен модел) на процесите, които стават в пробата и в детекторите по 

време на измерването. 

Течно-сцинтилационните измервания се използват за стандартизиране на:
3H, 14C, 11C, 18F, 22Na, 32P, 33P, 35S, 41Ca, 63Ni, 68Ga, 64Cu, 89Sr, 90Sr/90Y, 99Tc,
41Ca, 55Fe, 67Ga, 110mAg, 123mTe, 124Sb,124I,
210Po, 222Rn, 223Ra, 224Ra, 238Pu, 241Am и др.

Под абсолютно измерване се разбира такова, при което активността се определя 

от първи принципи, а не по сравнителен метод. 



Ⅰ.2. Органични сцинтилатори

Органичните сцинтилатори са съставени от ароматни 

въглеводороди, съдържащи пръстеновидни бензенови молекули

При преминаване на йонизиращо 

лъчение, се възбуждат π-електрони 

до синглетни и триплетни състояния

S1 → S0 – флуоресценция

T1 +T1 → S1 + S0  забавена 

флуоресценция



Ⅰ.3. Нелинейност на отклика на органичните сцинтилатори

Ефектите на йонизационно гасене са 

съществени за частици с високо линейно 

отдаване на енергията (голяма спирачна 

способност), например за:

• Тежки заредени частици: p+, α-частици, 

ускорени ядра

• Бавни β-частици (кинетична енергия < 20 keV)

Причина: При голяма плътност на 

възбудените състояния стават възможни 

допълнителни междумолекулни реакции и 

канали за дисипация на енергия, които 

водят до безрадиационен преход S1→ S0.

Нетният резултат от йонизационното 

гасене е, че светлинният добив става 

функция от линейното отдаване на 

енергията на частицата:

ത𝑛 𝐸 = 𝑆 ⋅ 𝐿 𝐸

ε = ε 𝐸Съответно:



Ⅰ.4. Зависимост между излъчените фотони и E

ഥ𝑚 𝐸 = 𝑆න
0

𝐸 𝑑𝐸

1 + 𝑘𝐵
𝑑𝐸
𝑑𝑥

ഥ𝑚(𝐸) – среден брой фотони, излъчени 

при отдаване на енергия Е
S – светлинен добив на сцинтилатора

kB – параметър на йонизационно гасене

𝑑𝐸/𝑑𝑥 – спирачна способност на 

частицата

0
1𝑝

6
12𝐶

T1 + T1 → S1 + S0 – забавена флуоресценция

S1 → S0 + hν – бърза флуоресценция

Mater. Adv., 

2022, 3, 5871

Йонизационното гасене често се 

описва с полу-емпиричната 

формула на Бъркс:



Ⅰ.5. Предишни изследвания



Цели

 Създаване на Compton-TDCR спектрометър в

СУ за изследване на светлинния отклик на

органични сцинтилатори

 Изследване на светлинния добив на течно-

сцинтилационни коктейли. Определяне на kB
и S на течно-сцинтилационни източници

 Приложения на системата в TDCR измервания

за целите на радионуклидната метрология



Ⅰ.6. Принцип на Compton-TDCR

• Гама-квант се разсейва чрез Комптънов

ефект в сцинтилатора

• Енергията на разсеяния фотон се

измерва с nHPGe

𝐸𝑒− = 𝐸 − 𝐸′
𝐸𝑒− – енергия на комптъновия електрон

𝐸– енергия на гама-кванта

𝐸′ – енергия на компътоново разсеяния гама-квант

Изследване на светлинния отклик при известна енергия на комптъновия електрон

Разпределение на 

диференциалното

сечение за 

разсейване по 

Клайн–Нишина

TDCR 

counter



Ⅱ. Разработване на 

Compton-TDCR система



Ⅱ.1. Разработване на C- TDCR система

3 ФЕУ-та

Анализатори

nanoTDCR+, 

nanoMCA-Ⅱ

Оптична 

камера

Цифровизатор, 

list-mode файлове

γ-канал



Ⅱ.1. Тестове за избор на ФЕУ за TDCR канал

Искаме:

• ФЕУ с нисък шум и висока и постоянна

квантова ефективност εq

• ФЕУ с голям и хомогенен фотокатоден

отклик

Нехомогенността на отклика на фотокатода

има отрицателно въздействие върху:

• Енергийната разделителна способност в

сцинтилационната спектрометрия

• Ефективността за регистрация и оттам

върху техниките за абсолютно измерване на

активност като методите TDCR
𝜀𝑞 =

𝑛𝑝ℎ.𝑒−

𝑛𝑝ℎ



Ⅱ.1. Сканираща система

Източник на светлинни импулси
Механизирана система за сканиране

Ограничения на системата:

• Минимална стъпка: 0.2 mm (⌀ на влакното)

• Площ на сканиране: 3.6 x 3.2 cm2



Ⅱ.1. Сканиране и обработка на сигналите от ФЕУ

Output 

spectrum



Ⅱ.1. Отклик на Hamamatsu R7600U-200

Прозорец

Динодна система



Ⅱ.1. Отклик на Hamamatsu R331-05

Прозорец

Динодна система



Ⅱ.1. Отклик на Hamamatsu R9779

Хомогенен отклик, но не е чувствително за единични фотони

Прозорец



Ⅱ.1. Сканиране на отклика на Philips XP2020Q

Отклик на ФЕУ 

преди и след 

дефокусиране

Променя се геометрията на измерване,

не е подходящ метод в TDCR



Ⅱ.1. Температурни измервания

1 2

Температура на фотокатода след 50 

часа приложено високо напрежение

Hamamatsu H11934-203 Hamamatsu R331-05

Течносцинтилационно шишенце 

в TDCR брояч с 

Hamamatsu H11934-203

Преди поставяне 

в брояча

След 24 часа в брояча



Ⅱ.1. Резултати от тестовете

• Моделът Hamamatsu R331-05 беше избран като най-подходящ за

Compton-TDCR системата

• Дизайнът на оптичните камери да покрива неефективните области на

ФЕУ-тата

• При дефокусирането се променя геометрията на измерване в оптичната

камера → не е подходящо за TDCR измервания.

Получените резултати имат значение и за сцинтилационната спектрометрия

като цяло, защото нехомогенността на отклика на ФЕУ разваля

разделителната способност.

Тестовете на ФЕУ и

получените резултати

са публикувани в:



Ⅱ.2. γ-канал: nHPGe детектор

Цифрова обработка на импулсите от 

предусилвателя на nHPGe (transistor 

reset) и многоканален анализатор



Ⅱ.2. γ-канал: охарактеризиране на nHPGe

Настройка на параметрите 

за формиране на импулса

на nanoMCA-Ⅱ*

*изследвания на Християна Стойчева (дипломна работа) 

Карта на ефективността за 

регистрация в пика на пълно 

поглъщане на линията с 

енергия 59.54 keV на 241Am*
Охарактеризиране на

геометричните размери 

на  детектора. 

Оценените размери на 

кристала са използвани 

в МК симулацията

R=0.62% (FWHM=370 eV) за пика на пълно поглъщане на 241Am



Ⅱ.3. Compton-TDCR система

Благодарности на 

С. Иванов за 

колиматора и 

симулациите



Ⅱ.4. Електроника на C-TDCR системата

Благодарности на В. Йорданов за цялата 

електроника за системата

Всеки импулс в ROI на nHPGE

тригерира прозорец на съвпадения в TDCR

Това отнема много време:

1 охарактеризиране на проба > 2 месеца



Ⅱ.4. Електроника на C-TDCR системата

Нови версии на FPGA за nanoMCA-Ⅱ и nanoTDCR+

направени от В. Йорданов

 8 паралелни ROI в гама канала

На всяка съответства независимо TDCR измерване

1 охарактеризиране на проба ~ 2 седмици



Ⅱ.5. Валидиране на C-TDCR системата с МК симулации

Благодарности на 

С. Иванов за симулациите

Много добро съгласуване между 

симулиран и експериментален спектър



Ⅱ.5. Валидиране на C-TDCR системата с МК симулации

Извън 

сцинтилатора

Използваем диапазон от енергии в 

Compton-TDCR измерванията



Ⅱ.6. Охарактеризирана C-TDCR система



Ⅲ. Резултати



Ⅲ Оценка на светлинния добив – Вероятностен модел

𝑃 𝑛 ത𝑛𝐴 =
ത𝑛𝐴

𝑛𝑒− ത𝑛𝐴

𝑛!

𝑃𝐴 0 ത𝑛𝐴 = 𝑒−ത𝑛𝐴

𝑃𝐴 = 𝜀𝐴 = 1 − 𝑃𝐴 0 ത𝑛𝐴
= 1 − 𝑒− ത𝑛𝐴

𝑇

𝐵𝐶
= 1 − 𝑒− ത𝑛𝐴 ⟹ ത𝑛𝐴 = − ln 1 −

𝑇

𝐵𝐶

𝑇

𝐴𝐶
= 1 − 𝑒− ത𝑛𝐵 ⟹ ത𝑛𝐵 = − ln 1 −

𝑇

𝐴𝐶

𝑇

𝐴𝐵
= 1 − 𝑒− ത𝑛𝑐 ⟹ ത𝑛𝑐 = − ln 1 −

𝑇

𝐴𝐵

ത𝑛 = 𝑛𝐴 + 𝑛𝐵 + 𝑛𝐶

Поасонов модел на вероятността за създаване на 

𝑛 фотоелектрона при средно ത𝑛𝐴 във ФЕУ A

Вероятност за детектиране на 0 фотоелектрона

във ФЕУ А при средно ത𝑛𝐴

Ефективност за детектиране при очаквани 

ത𝑛𝐴 фотоелектрона

За голям брой събития:
𝑇

𝐵𝐶
→

𝜀𝑇
𝜀𝐵𝐶

= 𝜀𝐴𝜀𝐵𝐶 = 𝜀𝐵 ⋅ 𝜀𝐶

𝜀𝑇 = 𝜀𝐴 ⋅ 𝜀𝐵 ⋅ 𝜀𝐶
𝜀𝑇
𝜀𝐵𝐶

= 𝜀𝐴 = 1 − 𝑒− ത𝑛𝐴

Поасонов модел на статистиката на детектиране.

Разглеждаме ФЕУ А. 

За целия TDCR брояч с ФЕУ А, В и С  имаме:



Ⅲ. Изследване на светлинния отклик

Средният брой детектирани

фотоелектрони като функция на

отдадената в сцинтилатора енергия е

фитирана с функцията:

ത𝑛 𝐸 = 𝑆 ⋅ 𝐿 𝐸 = 𝑆 ⋅ න
0

𝐸 𝑑𝐸′

1 + 𝑘𝐵(𝑑𝐸′/𝑑𝑥)

Toluene + PPO (3H)

Оценяваме от 
апроксимирането (фит) kB = 0.0111(18) cm/MeV

kB = 0.0122(15) cm/MeV

Апроксимиране по метода на 
ортогоналната регресия (ODR)



Ⅲ. Изследване на светлинния отклик

Филтър kB, cm/MeV S, keV-1

Без 0.111(4) 1.38(2)

95% 0.0108(6) 1.23(3)

90% 0.0107(6) 1.07(2)

 Промяната в ефективността за

детектиране със сиви филтри не

променя оценката за стойността на

параметъра на йонизационно

гасене

Ultima Gold (55Fe)



Ⅲ. Резултати - изследване на светлинния отклик

Ultima Gold (63Ni)Ultima Gold AB (14C)

Дизайнът на

Compton-TDCR

системата и

първите резултати

са публикувани в:



Ⅳ. Приложения



Ⅳ.1. TDCR метод за оценка на активност 

W(E) – спектър на отдадената енергия

В модела на свободния параметър числено намираме 𝑺, така че:

теор. пресметнато
𝜀𝑇

𝜀𝐷
=

𝑇

𝐷
експериментално измерено

𝜀𝐷 = න
0

𝐸𝑚𝑎𝑥

𝑊 𝐸 3 1 − 𝑒− ത𝑛 2 − 2 1 − 𝑒−ത𝑛 3 𝑑𝐸

𝜀𝑇 = න
0

𝐸𝑚𝑎𝑥

𝑊 𝐸 1 − 𝑒− ത𝑛 3𝑑𝐸

ത𝑛 𝐸 = 𝑆න
0

𝐸 𝑑𝐸

1 + 𝑘𝐵
𝑑𝐸
𝑑𝑥

S – свободен параметър (брой фотоелектрони keV-1) 
D=AB+BC+AC-2T

При измерване на β-лъчители имаме 

спектър на отдадената енергия



Ⅳ.1. Избор на kB в TCDR – промяна на ефективността

Променяме ефективността (eff. var.) със

сиви филтри като извършваме серия от

TDCR измервания на една проба

→ Избираме kB, за което A ~ const



Ⅳ.2. TDCR eff. variation vs. Compton-TDCR

Сцинтилатор kB eff. variation, cm/MeV kB Compton, cm/MeV

Toluene + PPO (3H) 0.0122(4) 0.0122(15)

Ultima Gold AB (14C) 0.0080(6) 0.0087(6)

Ultima Gold (63Ni) 0.0105(5) 0.0118(9)

Ultima Gold (55Fe) 0.0100 0.0111(4)

→ Много добро съгласуване между 

Compton-TDCR и измерванията  

при промяна на ефективността

Адекватни оценки на kB
по Compton-TDCR



Ⅳ.1. Сравнение между TDCR броячите в МЙЛ

Par/Det TDCR-SU miniTDCR μTDCR CTDCR-SU

kB
(cm/MeV)

0.0130(7) 0.0110(5) 0.0130(5) 0.0122(4)

εD 0.536 0.691 0.765 0.791

εT 0.265 0.453 0.571 0.612

FOM 

(ph/keV)
0.877 1.448 2.235 2.505

A (Bq) 366.9(25) 367.1(18) 369.5(19) 368.1(16)
TDCR-SU miniTDCR μTDCR CTDCR-SU

364

365

366

367

368

369

370

371

372

A
ct

iv
it

y
, 
B

q

Detector

CTDCR-SU е най-добър за проби с нисък светлинен добив

CTDCR-SU има най-висока ефективност Много добро съгласуване по активност

Оценката на kB параметъра е различна за някой от броячите



Ⅳ.3. Влияние на корекцията за случайните съвпадения върху оценката на kB

?Без

корекция

С корекция

Генерирани са

list-mode TDCR

измервания с 

МК 

симулация



Ⅳ.3. Влияние на корекцията за случайните съвпадения върху оценката на kB

Корекцията за случайни съвпадения

трябва да се прилага за правилно

определяне на kB параметъра.

Корекцията е съществена за правилна

оценка на скоростите на броене.

Изследванията на влиянието на

корекцията за случайни съвпадения

върху оценката на kB параметъра са

публикувани в:



Ⅳ.4. Първичен еталон за измерване на 222Rn във вода

Активността, оценена по метода предложен от

P. Cassette за стандартизиране на 222Rn във

води чрез TDCR измерване, се съгласува с

активността, оценена от първичния еталон

Първичният еталон за радон във 

вода е предложен и осъществен в В лаборатория МЙЛ на СУ, със CTDCR-SU

приложихме метода за стандартизиране на

проби с 222Rn във вода. Пробите бяха

използвани за калибриране на вторични

детектори като по този начин се установява

верига на проследимост до първичен еталон.



Заключение
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1. Създадена е Compton-TDCR система

2. Валидирана е методологията за приложение на системата

за оценка на светлинния добив

3. Измерен е светлинният отклик на органични течни

сцинтилатори

4. Разработени са няколко приложения на системата в

радионуклидната метрология
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• Създадена е Compton-TDCR система за изследване на сцинтилационния отклик

на течни сцинтилатори. Охарактеризирани са ФЕУ-тата използвани в TDCR

канала на системата. Гамма-каналът е оптимизиран за получаване на най-добра

разделителна способност по енергии.

• Измерен е откликът на четири течни сцинтилатора в областта от енергии 3-6

keV. Откликът на сцинилаторите е апроксимиран с формулата на Бъркс и е

оценена стойността на параметъра на йонизационно гасене kB.

• По техниката за промяна на ефективността, независимо е оценен kB
параметърът за същите сцинтилатори. Наблюдавано е много добро съгласуване

между двете оценки на параметъра.

• Оценена е нехомогенността на отклика на фотокатода на 5 ФЕУ-та и е

дискутирано влиянието ѝ както върху TDCR измерванията, така и при

сцинтилационна спектрометрия.

• С МК симулация е показано, че корекцията за случайни съвпадения е

съществена за правилна оценка на скоростите на броене.



Благодаря за 

вниманието!



Мотивация

• Dutsov et al. (2020) предлагат аналитична корекция за случайни

съвпадения (AC) при измервания с използване на TDCR метода

• Изследван е потенциалния ефект на случайните съвпадения върху

избора на параметъра на йонизационно гасене kB за течни

сцинтилатори

• TDCR измервания, направени чрез вариране на ефективността с

използване на сиви филтри, бяха анализирани без и със прилагане

на корекцията за случайни съвпадения при определяне на

стойността на параметъра на йонизационно гасене kB

• С Монте Карло симулация са генерирани list-mode TDCR

измервания, които са обработени без и със прилагане на AC и са

сравнени със стойностите зададени в симулацията



Резултати при прилагане на AC за определяне на kB

Тясно времево разпределение



Ⅲ. Изследване на светлинния отклик

• Наблюдаваме разликата в

оценката на kB параметъра

при измервания с прозорец

на съвпадения с различна

дължина – 40 ns и 200 ns

• Обяснява се от това, че

формулата на Бъркс за

йонизационно гасене е

приложима само за бързата

сцинтилационна компонента

Toluene + PPO (3H)
CW – прозорец на съвпадение



Резултати за скоростите на броене

• Пропуснати събития при 

малки прозорци на съвпадение

• Перфектно съгласуване между 

стойностите зададени в МК 

симулацията и при приложена AC


