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RESUMO

Detectores de radia¢do séo dispositivos que colocados em um meio onde exista um campo de radiacéo, sejam
capazes de indicar sua presenca. Sdo constituidos de um elemento sensivel a radiacdo e um sistema que
transforma esses efeitos em um valor relacionado a uma grandeza de medicdo dessa radiacdo. A radiacdo
ionizante abrange amplo espectro de energia e variados tipos de interagdes com a matéria. Como consequéncia
cada detector tem o seu campo de utilizacdo delimitado pelo tipo de radiacdo, intervalo de energia e
caracteristicas proprias da sua resposta fisica. Dentre os tipos de detectores, os cintiladores atendem as diversas
necessidades no campo de deteccdo de radiagdo. Cintiladores sdo materiais capazes de produzir luz quando a
radiacdo ionizante dissipa sua energia em seu meio. Esses materiais apresentam-se na forma pura ou dopados.
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. Neste trabalho, os cristais cintiladores foram crescidos utilizando-se a técnica de Bridgman. Essa
técnica consiste na solidificagdo fracional de um material previamente fundido em um gradiente de temperatura.
A técnica de Bridgman foi desenvolvida por P.W. Bridgman em 1925. O objetivo deste trabalho foi desenvolver
cristais cintiladores inorganicos em matriz Csl utilizando como elemento dopante o chumbo (Pb) para uso como
detector de radiacdo. Foram investigados os pardmetros envolvidos no crescimento do cristal e as propriedades
detectoras desse cristal quando submetido a radiacdo de particulas alfa e radiacdo gama.
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1. INTRODUCAO

Os detectores de radiacdo sdo essenciais em todos os campos da energia nuclear. Sao
dispositivos que, colocados em um meio onde exista um campo de radiacdo, sejam capazes
de indicar a sua presenca. Existem diversos processos pelos quais diferentes radiacdes podem
interagir com o meio material utilizado para medir ou indicar caracteristicas dessas radiacoes.
Entre esses processos 0s mais utilizados sdo os que envolvem a geracao de cargas elétricas, a
geracdo de luz, a sensibilizacdo de peliculas fotogréaficas, a criacdo de lacunas no material, a
geracdo de calor e alteracBes da dindmica de certos processos quimicos. Detectores de
radiacdo sdo constituidos de um elemento sensivel a radiacdo e um sistema que transforma
esses efeitos em um valor relacionado a uma grandeza de medigéo dessa radiagao.
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A radiacdo ionizante abrange amplo espectro de energia e variados tipos de interagdes com a
matéria. Como consequéncia cada detector tem o seu campo de utilizacdo delimitado pelo
tipo de radiacdo, intervalo de energia e caracteristicas proprias da sua resposta fisica. Dentre
os tipos de detectores, os cintiladores atendem as diversas necessidades no campo de
deteccdo de radiacéo.[1]

Os cintiladores sdo materiais capazes de produzir luz quando a radiacao ionizante dissipa sua
energia em seu meio. Devido a existéncia de diferentes tipos de cintiladores os mesmos
foram classificados em trés grupos em funcdo das suas caracteristicas fisico-quimicas, a
saber: cintiladores inorganicos, organicos e gasosos. Dentre os cristais inorganicos, 0s mais
utilizados como cintiladores sdo constituidos de metais alcalinos, em particular iodetos
alcalinos [1,2,3]. Os cristais inorgénicos tém sido objeto de estudo para serem utilizados
como sensores de radiacdo, desde a década de 50 [3,4]. 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 deteccdo de varios tipos de radiacdo. 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.

Atualmente, cintiladores inorganicos séo explorados em novos campos, tais com tomografia
de emissdo de positron (PET), tomografia de raios-X computadorizada (CT), fisica espacial e
astronomia. Em muitos casos os cintiladores convencionais Csl:Tl e Nal: Tl séo utilizados,
por outro lado os cintiladores BaF, e BGO séo os mais apropriados para PET. Cintiladores
inorganicos sdo também bastante usados em fisica de energias altas para medicdes de
energias de gama e eletrons/positrons em aceleradores. Um detector de cintilacdo de grandes
dimensdes denominado calorimetro eletromagnético (EM) de absorcdo total contém uma
quantidade grande de médulos, em alguns casos mais de 10* cristais e um peso total de até
10 toneladas. O cristal Nal:Tl foi o primeiro material cintilador a ser usado em
calorimetros EM. Posteriormente foram utilizados cristais de Csl: Tl e mais recentemente tém
sido empregados cintiladores de BGO. Cintiladores de BaF; e Csl puro tém sido empregados
em detectores de pequenas dimensdes em HEP e também em experimentos de fisica nuclear
[5,6].

Existe, portanto, um interesse continuo em encontrar novos materiais cintiladores ou
melhorar as caracteristicas de cintiladores conhecidos. Entretanto encontrar novos cristais de
cintilacdo que atendam as necessidades crescentes nas diversas areas é bastante complexo.
Novas aplicagcdes de cintiladores requerem resposta rapida e grande secdo de choque de
absorcdo para fotons gama de energia alta, os quais devem possuir ainda rendimento de luz
alto, estabilidade quimica alta a radiacéo e resisténcia mecanica alta. Esforcos tém sido feitos
para encontrar ou sintetizar um material cintilador ideal, ou seja, que atendam a todos 0s
quesitos necessarios para 0s varios tipos de radiagdo. Entretanto tal material ainda nédo foi
descoberto e possivelmente ndo o serd. Sendo assim a pesquisa leva a um aumento da lista de
cintiladores adequados disponiveis para aplicacbes praticas que atendam a um ou mais
requisitos.

INAC 2015, Séo Paulo, SP, Brazil.



Apesar do grande numero de aplicagdes conhecidas dos cintiladores inorgéanicos, a pesquisa
para aperfeicoamento dos cristais existentes ou de novos materiais com densidade alta,
producdo de luz alta e tempo de decaimento de luminescéncia rapido sdo ainda objeto
continuo de estudos. Entretanto, desde que os sistemas de deteccdo futuros irdo requerer
grandes quantidades desses materiais de cintilacdo, o conhecimento tecnoldgico de producéao
em grande escala torna-se o item mais importante a ser considerado para qualquer novo
material [7,8]. Neste contexto, foi selecionado o elemento chumbo (Pb) como dopante a ser
introduzido na matriz Csl.

O objetivo do trabalho foi o desenvolvimento de cristais cintiladores inorganicos em matriz
de Csl, utilizando como elemento dopante o Pb para uso como detectores de radiacdo. Foi
estudada a concentracdo de 5x10* M do elemento dopante e as propriedades detectoras
desses cristais, excitando-os com radiacdo gama no intervalo de energia de 355 keV a
1333 keV e radiacdo de particulas alfa (5,54 MeV).

2. MATERIAIS E METODOS

Os cristais de iodeto de césio dopados com chumbo (Csl:Pb) foram crescidos utilizando a
técnica de Bridgman. [9,10,11] Nesta técnica a confeccdo de cadinhos com configuracédo
geomeétrica apropriada (Fig. 1), é fator relevante no processo de crescimento de cristais, pois
permite a formacdo de um nucleo cristalino o qual se propaga para formar um cristal [12].

Figura 1: Cadinho com configuracdo geométrica apropriada ao crescimento de cristais
pela técnica de Bridgman.

Na técnica de Bridgman, os sais de partida, foram submetidos ao processo de
desumidificagcdo sob vacuo continuo de 10°® mbar e temperatura de 200° C por 3 h com a
finalidade de remover a agua residual, gases atmosféricos e impurezas volateis.[13] O
cadinho, o qual foi confeccionado em quartzo, foi preenchido em aproximadamente 40% do
seu volume com o sal de Csl e o dopante Pbl com concentracio de 5x10™ M.

O processo de desumidificacdo seguiu as seguintes etapas: aquecimento lento do sistema sob
vacuo continuo até a temperatura de 100° C (intervalo de temperatura no qual a hidrolise ndo
ocorre), permanecendo nesta temperatura por 1 h. A partir desta temperatura, ainda sob
vacuo, foi mantido o aquecimento do sistema com taxa de aquecimento de 25° C até 200° C,
permanecendo nesta temperatura por 3 h para remover a agua absorvida guimicamente.

(Fig. 2)
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Figura 2: Ciclo de aquecimento-resfriamento dos sais de partida.

Finalizado o processo de purificacdo, foi adicionado 0,01% de iodo elementar em atmosfera
inerte de argdnio puro. Este procedimento teve como objetivo, evitar a possivel formacao de
vacancias na estrutura cristalina. A seguir o conjunto foi levado a linha de vacuo até atingir
10° mbar e efetuou-se o selamento do tubo de quartzo.

O cristal com o novo candidato a dopante foi crescido utilizando-se um forno vertical de duas
zonas (quente e fria). O sistema é aberto, tendo sido projetado para operar com ampolas
seladas em seu interior. Foram realizados estudos das caracteristicas térmicas do forno, no
intuito de se obter uma curva de temperatura ideal ao crescimento dos cristais. 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 méxima do
forno é 1500 W.

O tubo de quartzo (cadinho) contendo o sal de Csl e o dopante, foi posicionado na zona
quente do forno, e o material fundido a temperatura de 650° C. Apo6s a fusdo completa do sal
foi necessaria a estabilizacdo da temperatura, e o material fundido permaneceu nessa
condicdo por 3 horas para garantir a homogeneizacdo da carga. SO entdo comecou 0
deslocamento do cadinho, o qual foi feito em direcdo a zona fria do forno a uma velocidade
de 1mm h™, por meio de um motor de corrente continua. A temperatura foi rigorosamente
controlada utilizando-se um controlador com microprocessador. Este deslocamento em
direcdo a zona fria do forno permitiu que o crescimento do cristal no cadinho seja sempre da
extremidade inferior a superior. Finalmente, apos 120 horas, o cadinho foi ocupado com o
monocristal. Deve-se também controlar a umidade e a temperatura do ambiente durante o
crescimento para garantir um adequado funcionamento do sistema.

Finalizada a etapa de crescimento, iniciou-se o tratamento térmico, transferindo-se o cristal
para um tubo de quartzo limpo. Neste procedimento utilizou-se vacuo continuo de 10° mbar e
temperatura de 350° C por 24 h. Apéds o tratamento térmico o cristal tornou-se incolor.
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O cristal foi cortado nas dimensdes desejadas para o0 experimento com serra de disco
diamantado (Buehler ISOMET 11-1180). O corte foi feito lentamente, evitando-se choques
mecanicos.

Para obter-se uma boa qualidade no polimento dos cristais, todo o trabalho deve ser 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. Apos o
corte o cristal foi polidos com etileno glicol p.A. (CoHsO2), As superficies laterais sdo
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.

No estudo da resposta a radiacdo gama e a particulas alfa, o cristal foi usinado, polido 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 médulos eletrénicos
utilizados para o tratamento dos sinais provenientes do tubo fotomultiplicador foram os
seguintes: prée-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 I11.

A capacidade de resolucdo energética do sistema detector-fotosensor, expressa
percentualmente, foi determinada pela razdo entre a largura total a meia altura (FWHM) e a
respectiva energia do fotopico. A resposta do sistema detector cristal de Csl:Pb acoplado ao
tubo fotomultiplicador foi determinada utilizando-se fontes de radiacdo gama, com energias
no intervalo de 355 keV a 1333 keV, e fonte de particulas alfa com energia de 5,54 MeV. A
tensdo de operacdo da fotomultiplicadora foi de 2700 V para a deteccdo de raios gama e
2200 V para a deteccdo de particulas alfa; e o tempo de acumulacdo no processo de contagem
foi de 600 s. Os cristais utilizados na espectroscopia gama foram cortados com dimensdes de
2 cm de diametro e 2 cm de altura; e na espectroscopia para a radiacdo alfa, foram utilizados
cristais com 2 cm de didmetro e 5 mm de espessura.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Fig. 3 é mostrado o cristal Csl:Pb com concentragdo 5x10 M crescido pela técnica de
Bridgman. O cristal crescido apresentou 50 mm de comprimento e 20 mm de didmetro. O
tempo total de crescimento foi de 120 horas.
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Figura 3: Fotografia do cristal cintilador Csl:Pb 5x10™ M.

Na Fig. 4 é mostrado o resultado da espectroscopia alfa para a radiacdo do **Am (5,54 MeV)
obtido com os cristal cintilador de Csl:Pb.
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Figura 4: Espectro obtido para a radiacdo do ***Am (5,54 MeV) com o cristal
Csl:Pb 5x10™ M.

Pico definido foi observado para o cristal de Csl dopado com Pb, quando excitado com
particulas alfa. A resolucdo percentual do detector Csl:Pb acoplado ao tubo fotomultiplicador
foi de 5,6%.

Na Fig. 6 apresenta-se o resultado da espectroscopia gama para a radiacdo do “*'Cs
(662 keV), ®°Co (1173 keV e 1333keV), ?Na (511 keV e 1275 keV) e **Ba (355 keV) obtido
com o cristal Csl:Pb. Pode ser observado que o cristal é sensivel a estas radia¢cdes, entretanto
os fotopicos desses radionuclideos ndo foram identificados.
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Figura 6: Resultados obtidos para a radiagéo do **'Cs, ®°Co, ?Na e ***Ba com o cristal
Csl:Pb 5x10™ M.

A partir das curvas obtidas para o cristal de Csl:Pb utilizando radiacdo gama das fontes de
137cs, ®%Co, #Na e '*Ba nao foi possivel extrair a resolucdo deste detector. A baixa
capacidade de resolucdo do cristal de Csl:Pb pode ser atribuida a auto absorcdo da
luminescéncia no préprio cristal pela presenca do Pb nas suas estruturas. No entanto para
aplicacGes onde a resolucdo energética nao seja um item relevante, o cristal Csl:Pb com
concentracdo molar de 5x10™ pode ser utilizado quando se desejar um detector de radiacio
com custo relativamente baixo de producéo e diferentes tamanhos e geometrias.

Essas diferencas observadas entre as respostas dos cristais excitados com particulas alfa e
raios gama tém sido atribuidas a mecanismos de transportes diferenciados de elétrons e
lacunas para os centros de luminescéncia. [14,15]

4. CONCLUSOES

A técnica de Bridgman vertical utilizada neste trabalho para o crescimento do cristal Csl:Pb
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, bem
como da pureza dos cristais obtidos.

O elemento dopante chumbo mostrou-se adequado para ser incorporado a matriz Csl.
Evidentemente, outras concentracdes do dopante chumbo devem ser estudadas.

O cristal de Csl:Pb apresentou sensibilidade a radiacdo gama detectando as energias das
fontes radioativas utilizadas, entretanto para a concentracdo molar de 5x10™ n#o foi possivel
identificar os fotopicos correspondentes.

O cristal Csl:Pb, quando excitado com particulas alfa mostrou espectro com pico definido,
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com resolucdo energética de 5,6%. Os resultados mostraram a viabilidade da utilizacdo dos
cristais desenvolvidos neste trabalho para aplicacdo em fisica de altas energias.
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