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RESUMO

Neste trabalho descreve-se a obteng&o de cristal de iodeto de césio (Csl), dopado com brometo
de césio (CsBr), utilizando-se a técnica de Bridgman. Para avaliar o cristal obtido foram efetuadas
medicbes de transmitancia Optica e medi¢gdes do espectro de emiss@o de luminescéncia para a
radiacdo gama. MedicOes de transmiténcia foram realizadas para o cristal Csl puro para comparagéo
com o cristal Csl:Br. Medi¢bes de luminescéncia foram efetuadas para o Csl puro, Csl:Tl
objetivando a comparagdo com o cristal Csl:Br. Os estudos das propriedades opticas e das
caracteristicas de luminescéncia dos cristais de Csl:Br fornecem informagdes fundamentais para o

desenvolvimento de detectores de radiac&o.
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I. INTRODUCAO

Os cintiladores sdo materiais capazes de produzir luz
quando a radiagdo ionizante dissipa sua energia em seu
meio. Devido a existéncia de diferentes tipos de
cintiladores, os mesmos foram classificados em trés grupos,
em fungdo das suas caracteristicas fisico-quimicas, a saber:
cintiladores inorganicos, organicos e gasosos. Dentre os
cristais inorganicos, os mais utilizados como cintiladores
sdo constituidos de metais acalinos, em particular iodetos
acalinos [1]. Os cristais inorganicos tém sido objeto de
estudo para serem utilizados como sensores de radiagéo,
desde a década de 50 [2]. Desde entdo, varios materiais
inorgénicos tém sido estudados em diversos campos da
ciéncia e engenhariaa. Com o desenvolvimento de
aceleradores de particulas de energias diferentes, depara-se
com a necessidade de desenvolver novos materiais que
sejam adequados para medidas de particulas de diferentes
LTEs (energia de transferéncia linear). Em fisica nuclear e
fisca de dta energia, recentemente tem havido muito
interesse em cintiladores com tempo de decaimento curto,
densidade alta e rendimento de luz alto, para aplicacdo
como sensores de radiacéo ionizante [3,4].

A radiacdo ionizante abrange amplo espectro de
energia e variados tipos de interagbes com a matéria. Como
consequéncia, cada detector tem o seu campo de utilizacdo

delimitado pelo tipo de radiacdo, intervalo de energia e
caracteristicas de sua resposta fisica. Dentre os diferentes
detectores, os cintiladores atendem &s diversas necessidades
no campo de deteccdo de radiacéo [5,6].

Estas necessidades tornam os cristais baseados em
Csl promissores para essas aplicagdes. A matriz de Csl é
pouco higroscopica, possui himero atémico ato e é de fécil
manuseio.

O objetivo do presente trabalho foi desenvolver
cristais baseados em iodeto de césio (Csl), dopados com
brometo de césio (CsBr), utilizando-se a técnica de
Bridgman. Para avaiar o cristal desenvolvido, foram
efetuadas medicBes de transmitancia Optica e medicdes de
espectros de emissdo de luminescéncia para a radiacdo
gama. Cristais de Csl puro e dopado com tadlio foram
crescidos pela técnica de Bridgman, com a finalidade de
comparacéo.

[I. PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

O crescimento de cristais de Csl, dopados com
bromo e Csl puro, foi efetuado utilizando-se a técnica de
Bridgman [7,8]. Esta técnica esta baseada no processo de
cristalizacdo normal e permite o controle do regime de
super-resfriamento de tal forma que sga possivel a
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obtencdo de um cristal. Vé&ios sdo 0s parametros
envolvidos no crescimento de cristais pela técnica de
Bridgman; entre eles, a velocidade de crescimento, a
limpeza dos materiais, a configuracdo geométrica, o
material de que é feito o cadinho e o perfil de temperatura
do forno, sdo 0s mais importantes. Nessa técnica, o material
a ser crescido €, no inicio, completamente fundido em um
cadinho com configuragdo geométrica de base afinada e
deslocado ao longo de um gradiente de temperatura
apropriado. O cadinho (tubo de quartzo) foi preenchido em
aproximadamente 40% do seu volume, com o sal de Csl eo
ativador bromo obedecendo a razéo molar [Br]/[Csl] = 102,
A seguir o sal de Csl e o ativador bromo foram submetidos
a0 processo de purificacdo em vécuo de (10° mbar) e
temperatura de 200° C por 3 h com a finalidade de remover
a agua residual. Terminada a purificagdo, efetuou-se o
selamento do tubo de quartzo por meio de uma solda de
oxi-acetileno.

Apls estas etapas, iniciou-se 0 crescimento dos
cristais pela técnica de Bridgman, utilizando-se um forno de
duas zonas (quente e fria). O tubo de quartzo contendo o sal
de Cdl e o ativador bromo foi posicionado na zona quente
do forno, e fundido atemperatura de 650° C. Apds a fusdo
completa do sa, foi necess&ria a estabilizacdo da
temperatura para iniciar o deslocamento do tubo, o qual foi
feito em direcéo &zona fria do forno a uma velocidade de
Immx h'. A temperatura foi rigorosamente controlada
utilizando-se um microprocessador. Este deslocamento em
direcdo azona fria do forno permite que o crescimento do
cristal no tubo sga sempre da extremidade inferior &
superior. Deve-se também controlar a umidade e
temperatura do ambiente durante o crescimento para
garantir um adequado funcionamento do sistema. Para o
crescimento de cristais de Csl puro, foi empregado o
mesmo procedimento descrito acima.

Finalizada a etapa de crescimento dos cristais de
Cdl:Br e Csl puro, foram verificadas as condicbes de
aderéncia dos cristais ao tubo de quartzo e a existéncia de
trincas ou bolhas. A aderéncia excessiva indica a presenca
de impurezas no sal ou no ambiente de cristalizagdo,
enguanto a existéncia de trincas ou bolhas constitui um
critério de controle de qualidade para recusar o produto. Os
cristais que atenderam a esses critérios de selegdo foram
retirados do tubo e passaram a etapa seguinte: usinagem e
polimento.

Os cristais foram cortados com serra de disco
diamantado (ISOMET 11-1180 Low Speed Saw). O corte
foi feito lentamente, evitando-se choques mecénicos. Em
seguida, foram polidos com etileno glicol P.A. (C,HgO,),
utilizando-se um material denominado Sontara (DuPont).
Este produto apresenta caracteristicas de maciez e pureza
ideais para polimento de superficies, sem causar qualquer
tipo de dano. O movimento do cristal sobre o Sontara
durante o polimento deve ser em forma de ‘8', para que o
desgaste da superficie sgja homogéneo, obtendo-se assim
uma supeficie plana. O proceso de polimento € bastante
importante, para que se possa obter cristais com superficies
planas isentas de riscos ou orificios, que funcionam como
centros espalhadores de radiacéo.

As propriedades Opticas foram determinadas por
meio de ensaios de transmitancia em amostras de cristal de
Csl:Br e Csl puro, utilizando-se um espectrofotdmetro UV-
visivel (Shimadzu UV 1601 PC). A regido espectral de
abrangéncia foi de 190 nm a 1100 nm, e o comprimento do
caminho oOptico foi de 2 mm. Nessas medidas obtem-se a
transmitancia da amostra, em fungdo do comprimento de
onda da radiagéo.

Os espectros de emissdo de luminescéncia para 0s
cristais cintiladores Csl:Br, Csl puro e Csl:TI foram
determinados por meio de um sistema que consiste
basicamente de uma fonte radioativa de ®Co colocada em
frente ao cristal cintilador. A emisséo de luz do cintilador é
filtrada por um monocromador (marca JASCL, modelo
FP550A) com resolugdo de 20 nm que por sua vez, estd
acoplado opticamente a fotomultiplicadora de janela de
guartzo (H3378-51, Hamamatsu) que converte os pulsos de
luz provenientes do cintilador em impulsos elétricos que
seréo anadlisados pelo sistema congtituido de um pré
amplificador, um amplificador e um contador de pulsos
associado a um crondmetro. A determinacdo do espectro de
emissdo do cintilador foi feita gustando um determinado
comprimento de onda no monocromador e efetuando as
contagens de pulsos em presenca da fonte de radiacdo, e
assim sucessivamente para varios comprimentos de onda
dentro de uma faixa definida no intervalo de 200 nma 700
nm.

I11. RESULTADOSE DISCUSSOES

A Fig. 1 mostra um cristal de Csl:Br com razéo
molar [Br]/[Csl] = 10? crescido utilizando-se atécnica de
Bridgman. Este cristal tem 15 mm de comprimento e 15
mm de didmetro.

Figura 1. Cristal de Csl:Br crescido pela técnica de
Bridgman.

A Fig. 2 mostra as curvas de transmitancia dos
cristais de Csl puro e Csl:Br com concentracdo de 10°M. A
transmissdo Optica do cristal Csl puro foi de 85% para
comprimento de onda de 1100 nm caindo praticamente ao
nivel de zero para comprimentos de onda abaixo de 240
nm. O cristal Csl:Br apresentou comportamento similar ao
Csl puro, com aproximadamente 80% para comprimento de
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onda de 1100 nm e praticamente zero para comprimentos de
onda abaixo de 240 nm. A qualidade de transparéncia do
cristal  Csl:Br desenvolvido neste trabalho, quando
comparado ao cristal puro apresenta bons resultados, cujos
valores estdo de acordo com os apresentados na literatura
[9].

A diminuic&o dos valores de transmiténcia na curva
de Csl:Br pode ser atribuida a absorvéancia do Br
introduzido narede cristalina. Transmitancia superior a70%
foi observada para comprimentos de onda acima de 400
nm, que corresponde a &rea de sensibilidade da eficiéncia
guéntica das fotomultiplicadoras e fotodiodos.
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Figura 2. Curvas de transmitancia em funcdo do

comprimento de onda para os cristais Csl
puro e Csl:Br com espessura de 2 mm.

Os egpectros de luminescéncia em fungdo do
comprimento de onda para o cristal Csl puro, o cristal
Csl:Br com concentragdio de 102 M e cristal Csl:Tl
excitados com radiacdo gama da fonte de ®Co sdo
apresentados na Fig. 3. Como pode ser observado nessa
figura, o comprimento de onda de maxima emissdo de
luminescéncia é caracteristico para cadacristal.

A intensidade de luminescéncia no comprimento de
onda de 320 nm corresponde a méaxima emissdo luminosa
do cristal Csl puro, cujo valor esta de acordo com a
literatura [10]. A cintilagdo do cristal Csl puro é
caracteristica do material em sua forma pura. No espectro
de luminescéncia para o cristal Csl:Br, verifica-se um pico
de méxima emissdo luminosa no comprimento de onda de
430 nm, com uma intensidade muito maior quando
comparado a0 Csl puro. O deslocamento de pico de
méxima emissdo luminosa e 0 aumento da intensidade
provavelmente sdo devidos apresenca de ions de bromo no
cristal. O pico de luminescéncia ao redor de 500 nm
observado no espectro para o cristal Csl:Tl, est4 de acordo
com aqueles obtidos por Hamada e col. [11] e é atribuido a
presenca dos ions Tl no cristal, enquanto a origem do pico
de menor intensidade no comprimento de onda ao redor de

320 nm pode ser atribuido a luminescéncia intrinseca
proveniente do cristal Csl puro [10].
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Figura 3. Espectros de luminescéncia para os cristais de
Csl puro, Csl:Br e Csl:Tl utilizando radiacdo

gama do Co®.
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Figura 4. Espectros de luminescéncia e transmiténcia em
funcdo do comprimento de onda para os cristais
Csl:Br e Csl puro.

Os aspectos cristalograficos estdo intimamente
correlacionados com a qualidade de transparéncia do cristal,
sendo que a transmissio ndo esta propriamente
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correlacionada com a espessura do cristal, por ser
provavelmente mais dependente da qualidade do polimento
da superficie [12]. A Fig. 4 apresenta resultados que
indicam a existéncia de uma adequada sobreposicdo entre a
capacidade de transmitancia do cristal Csl:Br e a suaregido
de luminescéncia. A transmissdo dptica no intervalo de
comprimento de onda de Iluminescéncia  foi
aproximadamente 72%.

V. CONCLUSOES

O estudo realizado mostrou que cristais de Csl:Br
crescidos pela técnica de Bridgman apresentam qualidades
Opticas adequadas.

A andlise dos espectros de luminescéncia e
transmitancia em funcéo do comprimento de onda mostrou
uma sobreposicdo adequada entre a curva de luminescéncia
e a transmitancia garantindo, deste modo, que o cristal é
praticamente transparente a sua propria cintilagdo, o que
demonstra a viabilidade de utilizagdo de cristais de Csl:Br
como detectores de radiagdo em diversas areas tais como:
medicina nuclear, imageador médico, meio ambiente, fisica
nuclear, fisica de ata energia, astrofisica, geofisica,
indUstria e inspe¢éo de seguranca.
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ABSTRACT

This paper describes a methodology to grow Cesium
lodide crystal (Csl), doped with Cesium Bromide (CsBr),
using the Bridgman technique. To evauate the crysta
obtained [Csl(Br)], systematic measurements of optical
transmittance and luminescence emission spectrum by
gamma radiation were carried out. Transmittance
measurements of the pure Csl crystal were accomplished to
compare with those of the Csl(Br). The luminescence
emission spectra of both crystals, pure Csl and Csl doped
with Tl [CsI(TI)], were also compared. The studies of the
optical properties and the luminescence characteristics of
the Csl(Br) crystal give fundamental information to the
radiation detector development.
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