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RESUMO

Cintiladores sdo materiais so6lidos, liquidos ou gasosos capazes de produzir luz, quando a radiagdo ionizante
dissipa sua energia em seu meio. Cintiladores funcionam a partir da absor¢ao da radiag@o incidente, emitindo
varios fotons menos energéticos e gerando uma luminescéncia proporcional a energia absorvida. Devido a
quantidade de luz produzida no cintilador ser muito pequena, ¢ dificil quantifica-la diretamente, sendo
necessario acoplar estes materiais a fotosensores para gerar sinal elétrico O objetivo deste trabalho foi o
desenvolvimento de cristais cintiladores inorganicos em matriz de Csl utilizando como elemento dopante o
bromo (Br) para uso como detector de radiacdo. Foram investigadas as propriedades detectoras desses cristais,
excitando-os com radiacdo gama no intervalo de energia de 511 keV a 1333 keV. O cristal foi crescido pela
técnica vertical de Bridgman.
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1. INTRODUCAO

Cintiladores sdo materiais solidos, liquidos ou gasosos capazes de produzir luz quando a
radiacdo ionizante dissipa sua energia em seu meio. O primeiro material solido a ser usado
como detector de particulas foi um cintilador, por Rutherford, em 1910, em seus
experimentos de espalhamento alfa. Em seu arranjo experimental, particulas alfa incidiam
sobre um alvo de sulfeto de zinco ativado com prata e produziam cintilagdes, as quais foram
contadas com a ajuda de um microscopio. [1]

O uso de cintiladores tornou-se comum pela diversidade de materiais que apresentam a
propriedade de cintilagdo. Pode-se encontrar provavelmente um tipo de cintilador adequado a
cada tipo de radiacdo, bem como tipos de cintiladores que atendem & aplicacfes de varios
tipos de radiacdo. Cintiladores funcionam a partir da absorcéo da radiagéo incidente, emitindo
varios fotons menos energéticos e gerando uma luninescéncia proporcional a energia
absorvida. Devido a quantidade de luz produzida no cintilador ser muito pequena, é dificil
quantifica-la diretamente, sendo necessario acoplar estes materiais a fotosensores para gerar
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sinal elétrico. Os principais fotosensores sdo: fotomultiplicadora, fotodiodo e CCD
(dispositivo de carga acoplada). [1,2,3]

Os detectores cintiladores sélidos comumente utilizados nas medidas das radiagdes ionizantes
sdo os cristais inorganicos [4,5,6,7], cristais organicos e plasticos. Dentre esses 0s de maior
importancia sdo os cristais inorganicos por possuirem propriedades de alta densidade e
geralmente sdo bons conversores da energia da radiacdo ionizante em luz [3] isto &, possuem
alto rendimento quéantico de conversao.

Nos cristais inorganicos o processo de cintilacao esta relacionado com a estrutura eletronica
do cristal, mais do que propriamente com os atomos componentes. Os elétrons se dispdem em
duas bandas: banda de valéncia, em que estdo os elétrons ligados a rede cristalina, e banda de
conducdo onde estdo elétrons livres para conducdo elétrica. Absorcdo de energia de uma
particula incidente leva elétrons da banda de valéncia a banda de conducéo, deixando uma
lacuna na banda de valéncia. A volta de um elétron a banda de valéncia, preenchendo assim
uma lacuna, resulta em emissdo de luz. [1,3]

Pequenas quantidades de impureza sdo adicionadas aos cristais, com niveis de energia
intermediarios entre banda de valéncia e banda de conducdo. Dessa forma sdo criados sitios
de impureza que atraem elétrons e buracos gerados pela passagem de radiacdo ionizante, de
modo que 0s proprios sitios sdo ionizados. O material constituinte da impureza é chamado de
ativador ou dopante. Ao se desexcitar, este emite os fotons caracteristicos do processo de
cintilacdo. Os materiais que apresentam estas propriedades sdo empregados como detectores
de radiacéo.

Dentre os cristais inorganicos, os mais utilizados como cintiladores sdo constituidos de
metais alcalinos, em particular iodetos alcalinos [1,2,8]. Os cristais inorganicos tém sido
objeto de estudo para serem utilizados como sensores de radiacdo, desde a década de 50 [8].
Desde entdo, varios materiais inorganicos tém sido estudados em diversos campos da ciéncia
e engenharia. A pesquisa de novos materiais cintiladores tornou-se crescente nos ultimos
anos, impulsionada pelas necessidades de desenvolvimento da fisica de energias altas,
tomografia nuclear e outros campos da ciéncia e engenharia. A melhor compreensdo dos
varios mecanismos de cintilacdo tem possibilitado o uso de novos materiais para deteccao de
varios tipos de radia¢do. Ainda que muitos dos fundamentos da fisica, essenciais ao processo
de cintilagdo, vém sendo estudados, a necessidade de aprimorar estes materiais tem sido
importante na pesquisa e desenvolvimento de materiais cintiladores.

Com o avanco no desenvolvimento de aceleradores de particulas de energias diferentes,
depara-se com a necessidade de desenvolvimento e projeto de detectores adequados para
medidas de particulas de diferentes LTEs (Transferéncia Linear de Energia). Para
aceleradores de particulas de energia alta € comum o uso de detectores multiplos capazes de
discriminar a energia da luz emitida, tornando o custo do sensor um dos itens de maior
importancia na sua escolha. Esses detectores geralmente sdo construidos com milhares de
cristais cintiladores e em alguns experimentos o volume total do detector pode atingir mais de
1m?® [9]. Portanto, devido a necessidade de grande escala de cristais para o projeto do
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detector, a escolha desses cristais deve atender os critérios da simplicidade da sua obtencé&o,
montagem e que 0 seu custo seja exequivel. Estas necessidades tornam os cristais baseados
em Csl promissores para essas aplicagOes por atenderem a esses requisitos, e ainda, tém a
vantagem de serem utilizados como detectores de radiacdo ionizante sob condigdes adversas
de operacdo, que requerem resisténcia mecanica e térmica altas [10]. A matriz de Csl é pouco
higroscépica, possui numero atémico alto, é de facil manuseio, e tem custo relativamente
baixo.

Recentemente, resultados promissores vém sendo observados para o cristal de Csl dopado
com Br para sua utilizagdo como detector de radiacdo.[11,12,13] No entanto, muitos estudos
sdo ainda necessarios para avaliar o melhor desempenho para essa aplicacdo.Em fisica
nuclear e fisica de energias altas, tem havido muito interesse em cintiladores com tempo de
decaimento curto, densidade alta, rendimento de luz alto e resisténcia mecanica alta, para
aplicagdo como sensores de radiagdo ionizante [6,7]. No intuito de encontrar uma
combinacdo que mantenha o cristal com rendimento de luz competitivo com relacdo a outros
cristais e aumente a resisténcia mecanica observa-se a tendéncia de se estudar novos dopantes
para serem incorporados a matriz de Csl. Neste trabalho, foi estudado o dopante bromo (Br).

O objetivo do trabalho foi o desenvolvimento de cristais cintiladores inorganicos em matriz
de Csl utilizando como elemento dopante o bromo (Br) para uso como detectores de
radiacio. Foi estudada a concentracdo molar (10™) do elemento dopante e as propriedades
detectoras desses cristais, excitando-os com radiacbes gama no intervalo de energia de
511 keV a 1333 keV. Foi crescido cristal de Csl puro para fins de comparagéo.

2. MATERIAIS E METODOS

Os cristais de iodeto de césio ativados com bromo (Csl:Br) foram crescidos pela técnica de
Bridgman.[14,15]. A primeira etapa de um processo de crescimento de cristais, por fusao,
apos a escolha da técnica de crescimento, € a construcdo e a calibracdo do forno. O forno de
Bridgman utilizado neste trabalho foi construido para trabalhos anteriores com outros cristais
haletos alcalinos. No processo de crescimento de cristais pela técnica de Bridgman, varios
sdo os parametros envolvidos, entre eles, a velocidade de crescimento, o perfil de temperatura
do forno, a limpeza dos materiais, a configuracdo geométrica e o material de que é feito o
cadinho séo os mais importantes.

Antes do inicio do crescimento dos cristais foi estudado o perfil de temperatura do forno
identificando com seguranca as duas zonas de temperatura do forno, a saber: zona quente e
zona fria. Para controle da temperatura do forno foi utilizado um controlador-temporizador de
temperatura com microcontrolador e um sensor termopar de cromel-alumel tipo K. A
poténcia maxima do forno foi 1500 W.

Para a obtencdo de cristais de boa qualidade, estabilidade térmica e mecénica séo
indispensaveis. Flutuacdes térmicas ou mecanicas podem produzir super-resfriamentos
localizados, levando a um crescimento irregular do cristal. Tensdes mecénicas devido a
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contragOes e expansdes térmicas podem ser reduzidas selecionando-se um cadinho adequado.
Foi utilizado o quartzo, como material, na confeccdo dos cadinhos no processo de
crescimento de cristais, por este obedecer aos seguintes fatores: (a) ser térmico e
mecanicamente estavel até pelo menos 100° C acima do ponto de fusdo do material a ser
cristalizado, (b) ser quimicamente inerte ao material fundido e ndo influenciar as
propriedades do cristal, (c) ser resistente a atmosfera onde é realizado o crescimento do
cristal, (d) ser resistente as mudancas de temperatura € a0 mesmo tempo ter baixa
condutividade térmica em gradientes de temperatura elevados.

Os cadinhos foram submetidos a uma constri¢do em sua parte central superior, onde foram
colocados pequenos cilindros de quartzo de didmetro um pouco menor que o didmetro interno
dos cadinhos, os quais ficaram retidos a altura da constri¢ao para facilitar o selamento, dos
mesmos, por solda de oxi-acetileno. A outra extremidade dos cadinhos foi moldada numa
forma conica, para que o nucleo inicialmente formado nesta regido possa servir de orientacao
para o crescimento do cristal.

O grau de limpeza dos materiais € uma exigéncia importante requerida na técnica de
crescimento de cristais, pois € fundamental que a superficie das paredes internas dos cadinhos
estejam isentas de qualquer impureza. Nesse sentido, os cadinhos foram mergulhados em
uma solugdo de limpeza (Extran MA 02 Neutro a 1%) por aproximadamente 4 h e
enxaguados em agua destilada. A seguir foram colocados em uma solucdo de HF a 5% por
20 minutos com a finalidade de retirar completamente as impurezas adsorvidas na parede do
cadinho; este tempo ndo deve ser ultrapassado para ndo comprometer a qualidade do quartzo
pelo ataque excessivo do HF. ApGs sucessivos enxagues com agua destilada os tubos foram
mergulhados em agua deionizada por 30 minutos. Terminado o processo de lavagem o0s
cadinhos foram envolvidos em papel aluminio e colocados em estufa a 120° C para secagem.

Na etapa seguinte o cadinho foi posicionado na linha de vacuo de 10°® mbar e temperatura de
500° C por 6 h. Este procedimento teve a finalidade de minimizar o problema da aderéncia do
cristal nas paredes do cadinho, pois diminui consideravelmente a umidade residual,
removendo também eventuais impurezas que possam estar aderidas, podendo estas interferir
no processo de crescimento dos cristais. A Fig. 1 mostra o esquema de tratamento térmico
dos cadinhos acoplados ao sistema de vacuo.
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Figura 1: Esquema de tratamento térmico dos cadinhos e de desumidificacdo dos
sais de partida (a) acoplados ao sistema de vacuo (b).

Apos as etapas anteriormente descritas foi iniciado o crescimento dos cristais pela técnica de
Bridgman, utilizando-se o forno de duas zonas (quente e fria).

Finalizado o processo de crescimento dos cristais, os mesmos foram cortados com serra de
disco diamantado (Buehler ISOMET 11-1180). O corte foi realizado lentamente, evitando-se
choques mecénicos.

Para se obter uma boa qualidade no polimento dos cristais, todo o trabalho foi realizado numa
sala com umidade relativa do ar baixa, e a limpeza deve ser a melhor possivel, ja que
praticamente qualquer tipo de contaminante pode riscar a superficie em polimento. Apo6s o
corte os cristais foram polidos com etileno glicol p.A. (C2HgO,). As superficies laterais foram
deixadas sem polimento para melhorar a reflexdo interna. Na utilizacdo desses materiais
como detectores de radiacdo o processo de polimento é bastante importante, para que se
possa obter cristais com superficies planas isentas de riscos ou orificios, que funcionam como
centros espalhadores de radiagéo.

A transparéncia € um fator critico para cintiladores, uma vez que o foton emitido, com
energia na regido do visivel, precisa ser transportado de maneira eficiente para o fotosensor.
A transparéncia pode ser avaliada por uma medida direta de transmissdao de luz no
comprimento de onda de cintilagdo. Nesse sentido foram efetuados ensaios de transmitancia
em amostras de cristais Csl:Br com concentragdo de 10" M utilizando-se um
espectrofotdmetro UV-visivel (Shimadzu UV 1601 PC). O sistema de medidas sera
basicamente uma fonte de luz, um monocromador e um detector. Entre estes dois elementos,
posiciona-se a amostra.

A regido espectral de abrangéncia foi de 190 nm a 1100 nm, e o comprimento do caminho
optico foi de 10 mm. Os espectros de transmissdo Optica foram obtidos da comparacao entre
dois feixes: um que atravessa a amostra e o outro que atravessa um padrdo; neste trabalho foi
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utilizado o ar. Nessas medidas foi obtida a transmitancia da amostra em func¢iao do
comprimento de onda da radiagdo. As mesmas medidas foram efetuadas para o cristal Csl
puro para fins de comparagao.

Foram efetuados estudos da resposta de deteccdo dos cristais quando submetidos a radiacdo
gama do *°Co, *Na, ®Zn e *'Cs. Nessa etapa, 0s cristais foram usinados, polidos e acoplados
diretamente ao tubo fotomultiplicador bi-alcalino (modelo RCA 8575, 21 pinos) usando-se
graxa de silicone (Dow Corning) de viscosidade de 0,5 McStokes como interface optica. Os
lados do cristal os quais ndo estavam em contato com o fotosensor foram recobertos em
varias camadas com fita teflon para assegurar boa reflexdo de luz. As fontes radioativas
foram posicionadas no centro da face superior do cristal. Os maddulos eletrdnicos utilizados
para o0 tratamento dos sinais provenientes do tubo fotomultiplicador foram os seguintes: pre-
amplificador (Ortec modelo 276), amplificador (Ortec modelo 450), fonte de alta tensdo
(Ortec 556), analisador multicanal (ADCAM Ortec modelo 918A), osciloscépio Phillips
(PM3295A 400MHz) e microcomputador Pentium III.

A capacidade de resolucdo energética do sistema detector-fotosensor, expressa
percentualmente, foi determinada pela razao entre a largura total & meia altura (FWHM) ¢ a
respectiva energia do fotopico. A resolucdo energética do cristal de CsI:Br e do cristal Csl
puro acoplados ao tubo fotomultiplicador foi determinada utilizando-se fontes de radiagdo
gama, com energias no intervalo de 511 keV a 1333 keV.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Fig. 2 é mostrado o cristal Csl:Br com concentracdo 10" M crescido pela técnica de
Bridgman. Os cristal crescido apresentou 50 mm de comprimento e 20 mm de diametro. O
tempo total de crescimento foi de 120 horas.

Csl:Br Cslpuro

Cei. 5r Cslpure
Csl:Br Csipiyo

Csl:Br Cslpuro

Figura 2: Cristal de Csl:Br e cristal Csl puro obtidos por meio da técnica de Bridgman.
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A Fig. 3 mostra as curvas de transmitancia dos cristais de Csl puro e Csl:Br 10™ M.
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Figure 3: Curvas de transmitancia em funcdo do comprimento de onda para os cristais
Csl puro e Csl:Br 10™* M com espessuras de 10 mm.

A transmitancia Optica do cristal Csl:Br 10" M foi de aproximadamente 60% para
comprimento de onda de 1100 nm e praticamente zero para comprimentos de onda abaixo de
240 nm. Observou-se diminuicdo significativa da transmitancia em relacdo ao cristal Csl
puro. A diminuicdo dos valores de transmitancia na curva de Csl:Br, pode ser atribuida a
absorvancia do Br introduzido na rede cristalina.

Os espectros apresentados nas Fig. 4 e Fig. 5 ilustram os resultados da espectroscopia gama
para as radiacdes do  *'Cs (662 keV), *Na (511 keV e 1275 keV),
®0Co (1173 keV e 1333 keV) e %Zn (1115 keV) obtidos com o cristal de Csl:Br 10" M e
cristal puro acoplados ao tubo fotomultiplicador.
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Figura 4: Espectros obtidos para a radiacdo do ¥ Cs, ?Na, ®®Co e ®*Zn com o cristal
Csl:Br 10" M.

As resolucBes percentuais dos cristais Csl:Br e Csl puro acoplados a fotomultiplicadora em
fungéo da energia da radiagdo gama, no intervalo de 511 keV a 1333 keV, estdo apresentadas
na Tabela 1.

Tabela 1: Resultados da resolucéo percentual em funcédo da energia da radiacdo gama
para os cristais de Csl puro e Csl:Br.

Fonte Energia (keV) Cristal Csl:Br Cristal Csl
Radioativa 10 M puro
Resolucdo (%) Resolucéo (%)
“’Na 511 49,1 51,4
B37cs 662 22 41,2
%7n 1115 11,2 14,1
®Co 1173, 1333 9,3 11,1
“’Na 1275 9,1 8,7
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Figura 5: Espectros obtidos para a radiacéo do *’ Cs, #Na, ®°Co e ®Zn com o cristal Csl
puro.

O cristal de Csl:Br dopado com 10 M de Br, apresentou resolucdo mensuravel & radiacdo
gama no intervalo de energia estudado, 511 keV a 1333 keV. Ainda que esses valores sejam
inferiores aqueles apresentados por cristais cintiladores convencionais como o iodeto de
sodio dopado com télio (Nal:Tl) e o iodeto de césio dopado com talio (Csl:Tl), para
aplicacdes em que a energia do radioisotopo é conhecida a resolucao obtida para o cristal de
Csl:Br é satisfatoria.

4. CONCLUSOES

A técnica de Bridgman vertical utilizada neste trabalho para o crescimento dos cristais Csl:Br
e Csl puro mostrou-se bastante adequada. Devido ao processo de crescimento de cristais
ocorrer em cadinhos selados permitiu um controle mais rigoroso da perda de dopantes
volateis (como bromo), bem como da pureza dos cristais obtidos.

Os cristais de CsI:Br e Csl puro apresentaram qualidades Opticas adequadas. O cristal
crescido com concentracdo de 10" M apresentou uma diminuicdo significativa no valor de
transmitancia comparado ao CsI puro. Os cristais CsI:Br 10" M apresentaram resposta a
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radiacdo gama mostrando espectros com fotopicos definidos.

Os resultados mostraram a viabilidade da utilizacdo dos cristais desenvolvidos neste trabalho
para aplicacdo como detector de radiacéo.
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