ESTUDO DO TEMPO DE DECAIMENTO, RESOLUCAO ENERGETICA,
TRANSMITANCIA E LUMINESCENCIA EM CRISTAIS DE IODETO DE
CESIO ATIVADOS COM TALIO [CsI(T1)]

Maria da Conceigio Costa Pereira, Margarida Mizue Hamada, Tufic Madi Filho ¢ Carlos
Henrique de Mesquita

Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares - IPEN-CNEN/SP
Caixa Postal 11049
05422-970, S3o Paulo, Brasil

RESUMO

O cristal de iodeto de césio ativado com talio [CsI(TI)] apresemia uma alta eficiéncia de
deteccdo gama por unidade de volume. O recente desenvolvimento dos fotodiodos de silicio com
baixa capacitincia, drea de sensibilidade grande e distribuicio espectral coincidente com o
espectro de emissdo luminosa do CsI(T1), estimulon o uso deste cristal como cintilador. Neste
trabalho descrevem-se as caracteristicas dos cristais de Csl(Tl) crescidos pela técnica de
Bridgman, com a finalidade de serem utilizados como detectores de radiagdo. Para avaliar o
cintilador desenvolvido foram efetuadas medidas do espectro de emissdo luminosa, espectro de
transmissdo optica. duragio do tempo de decaimento de luminescéncia e resolugdo energética
para a radiacio gama. As medidas de resolugio emergética foram efetuadas com o cristal
cintilador de CsI(T1) acoplado ao fotodiodo tipo PIN, utilizando radiagio gama provenienic de
fontes de *'Cs, “Co e **Mn. Medidas similares foram efetuadas com fotomultiplicadora bi-
alcalina. Os resultados obtidos permitem concluir peia validade da utilizagdo do cristal de CsI(T1)

acoplado ao fotodiodo, em diversas aplicagies da area de detectores de radiagdo.

L INTRODUCAO

O cristal de iodeto de cofsio ativado com tilio
[CsI(T1)] ¢ utilizado como sensor de radiagio devido as
suas caracteristicas favoraveis como cintilador™ Possui
boa resisténcia mecénica, ¢ pouco higroscopico e o sen
espectro de emissio luminosa coincide com a regido de
sensibilidade dos fotodiodos tipo PIN.1 %

Aité a década passada o uso do cristal de CsI(TI)
acoplado a fotomultiplicadora foi desestimulado pelo
cristal de iodeto de sadio [Nal(T1)] devido a este apresentar
melhor sobreposicio do espectro de luminescéncia em
fungiio da eficiéncia quintica das fotomultiplicadoras. !
O recente desenvolvimento e disponibilidade no mercado
de fotodiodos de silicio com baixa capacitincia ¢ grande
area de sensibilidade tém estimulado os projetos de
detectores com o CsI(T1) substituindo as
fotomultiplicadoras pelos fotodiodos. *¢”

Os fotodiodos apresentam vantagens sobre as
fotomultiplicadoras em virtede de seu tamanho, peso,
resisténcia mecinica ¢ principalmente por operarcm com
tensBes da ordem de 30V comparados aos 1000 a 2000V de
tensdo de operagiio das fotomultiplicadoras ™ Adiciona-se
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a este fato a possibilidade de desenvolver os cristais de
CsI(T1) sem os problemas de higroscopicidade proprias do
cristal de Nal(T1).

O cristal de CsI(TI) ¢ considerado wm dos
cintiladores mais adequados para ser acoplado aos
fotodiodos tipo PIN devido ac seu espectro de emissdo
iuminosa coincidir com a distribuicio espectral do
fotodiodo.®*!% A combinagio do fotodiodo com o cristal
de CsI(Tl) reine as qualidades de alta scasibilidade,
eficiéncia e boa resolugdo energética nas medidas de
radiagfio X e gama ¢ para identificac3o de particulas.!*'"

O objetivo do presente trabalho foi o estudo do
tempo de decaimenmio de luminescéncia, transmitincia,
espectro de luminescéncia e resolu¢do energética em
cristais de iodeto de oésio ativados com talio [CsIK(TI)] com
concentracio molar de 107 | crescidos pela técnica de
Bridgman.

L PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

O crescimento dos cristais de CsI(T1) foi efetuwado
pela técnica de Bridgman ), utilizando-se forno de duas



zonas (quente e fria), tubo de quartzo em vicuo (10 mbar)
e sai de Csl com pureza de 99,99% (Alemanha).

O tempo de decaimento de luminescéncia, foi
determinado pela anidlise do sinal de anodo da
fotomultiplicadora amostrado na tela de um osciloscopio
(Philips modelo PM 3295A) e registrado fotograficamente.
Com a fotografia do sinal de anodo da fotomultiplicadora
foram obtidos os pares: altura de pulso [mV] em funcio do
tempo (us). A partir do grifico dos dados obtidos em escala
semi-logaritmica foi calculada a inclinagdo da reta H. O
tempo de decaimento foi determinado pelo inverso deste
valor.

A ftransmitincia do cristal de CsI(TI) foi
determinada  utilizando-se um espectrofotdmetre  UV-
visivel (DMS-80 Intraiab). A regifio espectral de
abrangéncia foi de 190nm a 900nm, ¢ o comprimento do
caminho optico foi de lem. Os espectros de transmissio
optica foram obtidos da comparacdo entre dois feixes: um
que alravessa a amostra € o outro que atravessa um padrio
{neste trabalho foi utilizado o ar). Nessas medidas obtem-
s¢ a transmitincia da amostra, em funcio do comprimento
de onda da radiago.

O espectro de emissio de luminescéncia foi
determinado por meio de um sistema, que consiste
basicamente de uma fonte radioativa colocada em frente ao
cristal cintilador de CsI(T1). A emissdo de luz do cintilador
¢ filtrada por um monocromador (marca JASCL, modelo
FP550A) com resotucio de 20nm, que por sua vez esta
acoplado opticamente 3 fotomultiplicadora que converte os
pulsos de luz provenientes do cintilador em impulsos
elétricos que serio analisados pelo sistema de andlise
constituido de um pré-amplificador, um amplificador ¢ um
contador de pulsos associado a um cromdmetro. A
determinagfio do espectro de emissdo do cintilador foi feita
ajustando vm determinado comprimenio de onda no
monocromador ¢ efetuando as contagens de pulsos em
presenca da fonte de radiagdo, e assiin sucessivamente para
varios comprimentos de onda dentro de uma faixa definida
no intervalo de 200nm a 800nm.

No estudo da espectrometria gama, o cristal foi
usinado nas dimensdes de 20mm de didmetro por 20mm de
altura, polido ¢ acoplado dirctamente 4 folomultiplicadora
bi-alcalina (Amperex modelo XP2202B) usando-se graxa
de silicone (Dow Coming) de viscosidade de
0,5McStokes"'?)  como interface Optica. As fontes
radioativas foram posicionadas o centro da face superior
do cristal. Os modulos eletrinicos wutilizados para ©
tratamenio dos sinais provenientes da fotomultiplicadora
foram os seguinies:
pré-amplificador (Ortec modelo 276},
amplificador (Ortec modelo 450),
fonie de alta tensio (Ortec 556),
analisador multicanal (ADCAM Oriec
modelo 9184),
osciloscapio Philips (PM3295A 400MHz) e

s microcomputador PC 486,

Posteriormente 05 mesmos cristais de CsI(T1) foram

acoplados opticamente com a graxa de silicone &

fotodiodos PIN (Hamamatsu modelo S-3590-3) com area
sensivel de 10x10Omm®. Nessa montagem os médulos
eletrmicos utilizados para a andlise dos sinais gerados pelo
fotodiodo foram constituidos por:

» gerador de pulsos (Ortec modelo 419),

» pré-amplificador especificamente construido
para este detector,
amplificador (Ortec modelo 450),
fonte de alta tensio (Ortec 459),
analisador multicanal {ADCAM Ortec 918),
osciloscopio (Philips PM3295A 400MHz) ¢
microcomputador PC486.

A capacidade de resolucio enerpética do sistema
detector-fotosensor, expressa  percentuaimente, foi
determinada pela razdo entre a largura total 3 meia altura
(FWHM) ¢ a respectiva encrgia do folopico.

A resolugio energética do sistema detector cristal
de CsK(T1) acoplado a fotomultiplicadora foi determinada
utilizando-se fonies de radiagdo gama. A tensio de
operagio da fotomultiplicadora foi de 1300V, ¢ o tempo de
acurmulacio no processo de contagem foi de 300s. Foi
estudada também a resolugio energética do detector cristal
de CsI(TI) acoplado ao fotodiodo tipo PIN, associado a um
gerador de pulsos para determinar o efeito do ruido do
sistema eletronico. A tensio de operagdo de alimentacdo do
fotodiodo foi de 30V.

A resolug3o intrinseca foi calculada pela expressio:

Resolugiio intrinseca = J (R.Bruta®) - (R. Pulsador®)

onde:
R_Bruta ¢ a resolucdo bruta do fotopico,

R.Puisador ¢ a resolugiio do gerador de pulsos.

" s 0

L RESULTADOS E DISCUSSOES

O valor do tempo de decaimento de luminescéncia
determinado experimentalmente foi de 1,06ps. A Figura |
mostra o registro obtido.

tempo }l-s—""'-'-—'"'""- s

Figura 1. Sinal do Anodo da Fotommltiplicadora no
Cristal Cintilador CsI(T1).
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O valor experimenial da constante de decaimento da
inescéncia € compativel com os  encontrados na
literatura.""'* Esse parimetro contribui com outro aspecto
da qualidade do cristal desenvolvido neste trabalho. O
tempo de decaimento da luminescéncia do cristal de
CsI(T1) de acordo com a literatura estd associado com o
mmﬁo_[iﬂ
Os espectros dc transmitincia e emissdo de
luminescéncia do cristal de¢ Csi(T1) desenvolvido pela
técnica de Bridgman, estio apreseniados conforme o
grafico da Figura 2.
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Figura 2. Espectros de Luminescéncia e Transmitincia
em Fun¢io do Comprimento de Onda para o
Cristal de CsI(T).

Os aspectos  cristalograficos estio intimamente
correlacionados com a ¢ualidade de transparéncia do
cristal. O comprimento de onda de maxima luminescéncia
foi de 540nm (Figura 2) cujo valor esta de acordo com 0s
apresentados na literatura”*'*, O pico de luminescéncia
em 540nm ¢ atribuido a luminescéncia dos ions tilio no
cristal ' A  transmissio 6ptica no intervaio de
luminescéncia foi aproximadamente 75%  caindo
praticamente ao nivel de zero para comprimentos de onda
abaixe de 320nm. Estes resultados evidenciam a exisiéncia
de uma adequada sobreposigio entre a capacidade de
transmitincia do cristal ¢ a sua regiio de luminescéncia.
Em geral, para caminhos épticos da ordem de alguns
centimetros, a atenuaciio ¢ completamente dominada pela
reflexfio e pelas perdas por espathamento nas superficies.
Nessas condigdes a transmissdo ndo estd propriamente
correlacionada com a espessura do cristal sendo
provavelmente mais fortemenie dependente da qualidade
do polimento da superficie'*! e seu acoplamento com o
fotosensor.

Os espectros de energia apresentados nas Figuras 3
a 5 ilustram os resultados da espectrometria gama para as
radiagdes do ®Co, '*'Cs e **Mn obtidos com o sistema
cristal de CsI(T1) acoplado 3 fotomultiplicadora. Os valores
percentuais acima do fotopico represcntam a resolugio
energética,
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Figura 3. Espectro de Energia Obtido para a Radiagiio do
“Co com o Cristal de CsI(TI) Acoplado

4 Fotomultiplicadora.
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Figura 4. Espectro de Energia Obtido para a Radiag¢io do
3"Cs com o Cristal de CsI(Tl) Acoplado 3
Fotomultiplicadora.
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Figura 5. Espectro de Energia Obtido para a Radiagio
do*Mn com o Cristal de CsI(Tl) Acoplado
a Fotomultiplicadora.

Os espectros de energia apresentados nas Figuras 6
a 8 ilustram os resultados da espectrometria gama para as
radiagdes do *°Co, '*'Cs e **Mn obtidos com o cristal de
CsI(T1) acoplado opticamente ao fotediodo PIN. Os valores
percentuais acima do fotopico representam a resolugio
encrgetica bruta, os valores entre parénteses representam a
resolucio intrinseca.
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Figura 6. Espectro de¢ Encrgia Obtido para a Radiacdio do
®Co com o Cristal de CsI(Tl) Acoplado a0
Fotodiodo.
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Figura 7. Espectro de Epergia Obtidg para a Radiaclio do
¥Cs com o Cristal de CsI(T1) Acoplado ao

Fotodiodo.
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Figura 8. Espectro de Energia Obtido para a Radiagio do

com o Cristal de¢ CsI(T1) Acoplado ao
Fotodiodo.

Nas configuragdes utilizando-se fotomultiplicadora
¢ fotodiodo, o parimetro resolugdo foi avaliado ¢ os valores
encontrados foram semelhantes aqueles ja descritos na
literatural® >

No atual desenvolvimento da tecnologia o uso dos
fotodiodos ainda esbarra em algumas  dificuldades
principalmente no tocante s radiagdes de baixas enecrgias.
Essa limitacfio estd associada ao fato de que os fotodiodos
intrinsecamente nfio dispdem de amplificadores de corrente
como nas fotomultiplicadoras. Portanto, para as baixas
energias a corrente ¢ relativamente mmito baixa sendo



necessdrios uma instrumentacio complementar muito
sensivel.

A resolucdo energética ¢ sensivel ao ruido de fando
do sistema detector € tem como componente a correnie no
escuro a ¢ual € devida a fendmenos termoidnicos. Nesse
sentido as modemnas fotomultiplicadoras apresentam
melhor performance, isto ¢, a razio sinal ruido ¢ mais
favorecida para as fotomultiplicadoras relativamente ao
fotodiodo.!"*'"! O ruido termoidnico pode ser reduzido
refrigerando-s¢ 0 ambiente em que se encontra o fotodiodo,
pois a corrente no escuro em fungdo da temperatura cresce
exponencialmente, portanto é convenienie trabalhar com o
sistcmna detector em ambiente refrigerado principalmente
quando se deseja alcangar boa resolugdo no sistema. Outro
componente dc ruido tem sua origem na capacitincia
gerada pela regido de deplecio do fotodiodo. Esse
componente de ruido pode ser minimizado fazendo-se uso
de fotodiodos de pequena drea sensivel ¢ aumentando-se a
tensdo inversa de polarizagio. O uso de fotodiodos
pequenos apresenia um sério inconveniente pois sio pouco
eficientes para detectar a radiacio ou os fotons de luz do
cintilador. Reduzindo-se o volume do cristal cintilador
cria-sc um conflito de aplicagio pois na grande maioria
dos usos do detector descja-se alcangar alta eficiéncia de
contagem dos sinais. Até¢ o momento, os fotodiodos com
irea de 10x10mm’ s3o os que ofereccem o melhor
compromisso entre, eficiéncia de detecgdo ¢ capacitincia
intrinseca.’”™ O outro recurso que se dispde para reduzir a
capacitincia intrinseca consiste em aumentar a tensdo
reversa. Na pritica a tensdo reversa dos fotodiodos
comerciais encontra-s¢ no limite de aproximadamente
100V. Experimentalmente tensfes reversas a partir de 30V
nio resultam em melhonia significativa na diminwgio do
ruido de fundo.

IV. CONCLUSOES

O tempo de decaimento da luminescéncia obtido
neste trabalho foi 1,06us, o qual € compativel com os
valores descritos na literatura.

A aniliss dos espectros de luminescéncia e
transmitincia em fungio do comprimento de onda mostrou
uma sobreposicio adequada entre a curva de luminescéncia
¢ a transmitincia, garantindo deste modo que o cristal ¢
praticamente transparente 4 sua propria cintilagdo. O
espectro de luminescéncia do cristal de CsI(TI) € o que
apresenta a melhor correlagsio com o espectre de eficiéncia
guantica do fotodiodo PIN dentre os cristais cintiladores
conhecidos. Isto demonstra a vantagem em utilizar o ¢ristal
de CsI(T1) acoplado ao fotodiodo, como inicialmente
Pproposto.

Estudos da resolugiio energética, efetuados com o
cristal de CsI(T1) acoplado 4@ fotomultiplicadora ¢ ao
fotodiodo, forneceram resultados similares aos descritos na
literatura.
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ABSTRACT

Scintillator detectors using CsI(T1) show high
gamma ray detection efficiency for unit volume, New
developments of Si-photodiode with low capacitance, large
sensitivity area and with an emission spectra distribution
maiching the CsI{T]) luminescence spectra have stimulated
the use of this CsI(T1) crystal as scintillators. In this work,
the CsI{T1) crystal growth by the Bridgman technigue and
its characierization and evaluation as scintillator were
described. To evaluate the developed scintillator,
measurements of luminescence emission spectra, optical
transmission spectra, luminescence decay time and energy
resolution for gamma rays, were carried out. The
measurements of encrgy resolution were performed with a
CsI(T1) scintillator coupled to a PIN photodiode and using
the following gamma ray sources '°'Cs, *Co and **Mn.
For comparison, the same evaluation measurements using
a bi-alkaline photomultiplier were alse carried out. From
the experimental results of this work, we can conclude for
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the effectiveness of the scintillator CsI(T1) coupled to a
PIN photodiode for applications in the area of radiation
detectors.



