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A) IDENTIFICAC,‘AO DA PROPOSTA
Area de atuacao: 240- InstalacBes e Equipamentos para aplicactes de Técnicas Nucleares

Desde a descoberta dos raios-X por W. Roentgen, no final do século X1X, inimeros estudos tém
sido realizados com o intuito de desenvolver sensores capazes de detectar radiagdes ionizantes
com exatiddo, para aplicacfes nas diversas areas que se beneficiam das radiacfes tais como, a
medicina, industria e pesquisa. Os cintiladores foram os primeiros materiais a serem utilizados
na deteccdo de particulas radioativas em estudos de espalhamento de particulas alfa, efetuados
por Rutherford, em 1910. Em seu arranjo experimental, particulas alfa incidiam sobre um alvo de
sulfeto de zinco dopado com prata ZnS:Ag e produziam cintilagdes, as quais foram contadas com
a ajuda de um microscopio [1]. Este método era bastante ineficiente e foi abandonado por cerca
de 30 anos. O uso efetivo de cintiladores s6 foi possivel em funcdo de avangos no
desenvolvimento de dispositivos fotoelétricos, os quais tornaram possivel amplificar a luz
produzida no cintilador tais como, os tubos fotomultiplicadores, em 1940, e mais recentemente,
foram disponibilizados comercialmente os fotodiodos, diodos avalanche e cdmaras CCD

(dispositivo de carga acoplada) que tornam ainda mais versatil o uso dos cintiladores.

O uso de cintiladores inorganicos foi difundido quando Robert Hofstadter desenvolveu o
cintilador iodeto de sédio dopado com talio (Nal:Tl) e demonstrou a aplicabilidade do uso do
tubo fotomultiplicador na deteccdo do sinal luminoso de cintilacdo [2]. Esse episddio marcou o

inicio da era dos contadores de cintilacdo.

No inicio dos anos 50 varios outros cintiladores inorganicos foram descobertos, iodeto de césio
dopado com télio (Csl:TI) [3], iodeto de césio puro (Csl) [4], fluoreto de césio (CsF) [5] e iodeto
de litio dopado com eurdpio (Lil:Eu) [6]. Durante os vinte anos seguintes, a pesquisa com
cintiladores foi relativamente menos produtiva e somente trés novos materiais foram propostos;
iodeto de césio dopado com sodio (Csl:Na) [7], fluoreto de célcio dopado com eurdpio
(CaF;:Eu) [8] e 6xido de germanato de bismuto (Bi,Ge4012) (BGO) [9].
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Nos anos 80, um renovado interesse em cintiladores inorganicos surgiu em funcdo da demanda
de materiais cintiladores rapidos e de densidade alta para aplicacdes em diagndsticos médicos,
em fisica de energias altas e em processos industriais. A introducdo de eletrénica integrada e
computadorizada estimularam esses desenvolvimentos. Novas aplicacbes requerem cada vez
mais informacdes precisas em intervalo de tempo menor. A descoberta do componente de
emissdo muito rapido em fluoreto de bario (BaF,) [10] e sua interpretacdo deu inicio a pesquisa
de novos tipos de cintiladores rapidos. Progresso tem sido feito nessa area incluindo BaLiFs,
KMgF; e CsCaCls; esses novos materiais de cintilagdo tém sido inseridos em diferentes
aplicacdes. Cristais baseados em cério (Ce) e dopados com Ce surgem cOmo promissores
cintiladores réapidos, e uma grande quantidade de compostos tém sido estudados para obtencao

de bons cintiladores.

Atualmente, cintiladores inorganicos séo explorados em novos campos, tais como 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 sdo os mais apropriados para PET. Cintiladores
inorganicos sdo também bastante usados em fisica de energias altas para medicGes de energias de
gama e eletrons/positrons em aceleradores. Um detector de cintilagdo 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

High Energy Physics (HEP) e também em experimentos de fisica nuclear [11, 12].

Cristais inorganicos sdo os cintiladores mais utilizados para a deteccdo de raios gama, raios-X e
néutrons térmicos. A escassez *He esta forcando a comunidade de néutrons & pesquisar outros
métodos de deteccdo. O cintilador inorganico pode ser uma alternativa.[13] Na deteccdo de
néutrons, é necessario a captura por isotopos com alta secdo de choque. Para cada energia do
néutron incidente, a probabilidade de ocorrer uma reacdo de conversao depende da secdo de
choque do nuclideo conversor. O °Li (litio) com 7,4% de abundancia natural, é um elemento
usado como conversor para a detec¢do de néutrons térmicos. Ele apresenta sec¢do de choque de
940 barns para néutrons térmicos [14]. O boro em sua ocorréncia natural, apresenta-se como uma
mistura de dois isotopos estaveis, o boro-10 (19,61%) e o boro-11 (80,39%). O boro-10 é um

excelente absorvedor de néutrons térmicos face a sua alta sec¢do de choque de 3849 barns. Essas
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caracteristicas, tornam esses elementos bastante atrativos como candidatos a dopantes na matriz

iodeto de césio.

Existe, portanto, um interesse continuo em encontrar novos materiais cintiladores ou melhorar as
caracteristicas de cintiladores conhecidos. Entretanto encontrar novos cristais de cintilagdo que
atendam as necessidades crescentes nas diversas areas € bastante complexo. Novas aplicacdes de
cintiladores requerem resposta rapida e grande sec¢ao de choque de absor¢édo para fétons gama de
energia alta, os quais devem possuir ainda rendimento de luz alto, estabilidade quimica alta a
radiacdo e resisténcia mecénica 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 radiacdo. Entretanto tal material ainda ndo foi descoberto. Sendo assim a pesquisa leva a
um aumento de cintiladores adequados disponiveis para aplica¢fes praticas que atendam a um ou

mais requisitos.

Rendimento de luz (fétons/MeV), tempo de decaimento de luminescéncia, densidade, n°
atdbmico, emissdo de luminescéncia, transmitancia 6ptica, tamanho do cristal, grau de
higroscopia, resisténcia mecénica e relacdo custo/beneficio devem ser considerados no &mbito
de todas as aplicagcOes. Entretanto, desde que os sistemas de detecgdo futuros poderdo requerer
grandes quantidades desses materiais de cintilacdo, o conhecimento tecnologico de métodos de
fabricacdo no tamanho e configuracdes geométricas desejadas em grande escala torna-se o item

mais importante a ser considerado para qualquer novo material [15,16].

Neste contexto, a proposta deste trabalho é: (a) Desenvolver cristais cintiladores inorganicos em
matriz de Csl, utilizando candidatos a dopantes tais como o fon litio (Li*) e o fon boro (B**). Sera
crescido cristal de Csl puro para fins de comparagéo, (b) Contribuir no entendimento quanto as
propriedades Opticas, estruturais e cintiladoras do cristal de Csl dopado com litio e dopado com
boro, (c) Determinar a melhor concentracdo do ion dopante litio (Li*) e a melhor concentragéo
do fon dopante B** para seu desempenho como detectores de radiac&o. Esses estudos forneceréo
uma contribuicdo para o desenvolvimento de novos materiais cintiladores, apropriados para

aplicacdes especificas.

B) QUALIFICACAO DO PRINCIPAL PROBLEMA A SER ABORDADO

A radiacdo ionizante abrange amplo espectro de energia e variados tipos de interacbes com a

matéeria. Como consequéncia cada detector tem o seu campo de utilizacdo delimitado pelo tipo de
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radiacdo, intervalo de energia e caracteristicas proprias da sua resposta fisica. Dentre o0s tipos de

detectores, os cintiladores atendem as diversas necessidades no campo de deteccdo de radiacao.

Os cintiladores sdo materiais capazes de produzir luz quando a radiacdo 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, os mais utilizados
como cintiladores sdo constituidos de metais alcalinos, em particular iodetos alcalinos
[17,18,19]. A melhor compreensdo dos varios mecanismos de cintilagdo tem possibilitado o uso

de novos materiais para deteccao de varios tipos de radiacao.

Com o avanc¢o no desenvolvimento de aceleradores de particulas de energias diferentes, depara-
se com a necessidade de desenvolvimento 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?® [20]. Portanto, devido a necessidade de grande
escala de cristais para o projeto do detector, a escolha desses cristais deve atender os critérios da
simplicidade da sua obtencdo, montagem e que o0 seu custo seja exequivel. Estas necessidades
tornam os cristais baseados em Csl promissores para essas aplicacfes por atenderem a esses
requisitos, e ainda, tém a vantagem de serem utilizados como detectores de radiagdo ionizante
sob condicdes adversas de operacao, que requerem resisténcia mecanica e térmica altas [21]. A
matriz de Csl é pouco higroscdpica, 0s seus constituintes possuem numero atdmico alto, é de
facil manuseio, podem ser obtidos cristais com essa matriz no tamanho e na configuracao

geométrica desejada e tem custo relativamente baixo.

Atualmente, dentre os cristais baseados em Csl, o cristal dopado com télio é o mais comum, por
ser um dos cintiladores de mais alta eficiéncia na deteccéo de raios gama por unidade de volume
[22,23]. Ao longo dos anos os cristais de Csl: Tl tém sido ativados com talio com concentragéo
molar de 10°. Essa concentragdo foi determinada para radiacio gama, nos anos 50. Hamada e
colaboradores [24] realizaram um estudo de investigacdo das caracteristicas de cintilagdo do
cristal de Csl:Tl com concentracdes de talio variando de 10° a 10 M e encontraram que a
concentracdo adequada do dopante é dependente da densidade de ionizacdo da particula da fonte

de radiacdo utilizada para excitacdo do cristal. Gong et al. [25] estudaram as caracteristicas dos
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cristais de Csl:TI de diferentes procedéncias, 0s quais ndo apresentaram caracteristicas similares
quanto ao espectro de emissdo luminosa e tempo de decaimento da luminescéncia. Essas

diferencas foram atribuidas as pequenas variagdes na concentracdo do dopante.

Por outro lado, o longo tempo de decaimento da ordem de 1 us do cristal de Csl: Tl constitui
uma das suas principais desvantagens tendo em vista o0 aumento da probabilidade da ocorréncia
de sobreposicdo de sinais quando fontes radioativas mais intensas sdo utilizadas. O tempo de
decaimento da ordem de 1us praticamente inviabiliza estudos temporais rapidos como aqueles da

estrutura de decaimento realizados na fisica nuclear [20].

No fim de 1988, alguns trabalhos reportaram a emisséo de cintilagdo a 305 nm, com um tempo
de decaimento rapido da ordem de 10 ns, tornando o cristal de Csl puro mais atrativo para
experimentos com taxa alta de radiacdo [20,22]. No entanto, aliada a componente rapida, o
cristal de Csl puro tem componente de decaimento lento, de 1 us a aproximadamente 420 nm.
Em 1990, os estudos realizados por Woody e colaboradores [26] mostraram que a resisténcia a
radiacdo do cristal de Csl puro é superior, comparada ao cristal de Csl:Tl. Porém, a principal

limitacdo do Csl puro é devido a producdo de luz muito baixo.

Em fisica nuclear e fisica de energias altas, recentemente 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 radiacdo ionizante [27,28,29].

No intuito de encontrar uma combinacdo que mantenha o cristal com rendimento de luz
competitivo com relacdo a outros cristais, que diminua o tempo de decaimento de luminescéncia
e aumente a resisténcia mecéanica [30,31] observa-se a necessidade de se estudar novos dopantes

para serem incorporados a matriz de Csl.

Neste contexto o principal problema a ser abordado nesta pesquisa é o estudo do candidato litio
(Li) e do candidato (B**) & dopantes em matriz Csl. Pouca literatura tem-se observado para
cristais Csl:Li quando excitados com radiagdo gama [32], porém ndo encontra-se na literatura

nenhuma informacé&o para cristais Csl:Li quando excitados com radiacdo de néutrons.

No processo de crescimento de cristais, quando adicionamos ao sistema uma pequena quantidade

de impureza (dopante) esta se distribui na matriz cristalina substituindo os constituintes da rede,
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tomando o nome de impurezas substitucionais, ou ocupando posi¢es que ndo estdo definidas na

estrutura, sendo entdo conhecidas como impurezas intersticiais.

Devido aos raios iénicos dos elementos Cs* (raio iénico 1,74 A) e Li* (raio iénico 0,92 A) ambos
com ndmero de coordenacdo VIII apresentarem valores que diferem entre si em 47%, a
substituicdo idnica fica prejudicada, sendo assim a dificuldade em crescer esse tipo de cristal é
um desafio. Investigar a forma como o fon Li* ir4 alojar-se na rede cristalina € um segundo

desafio a ser vencido.

A distribuicdo do dopante Li* e do dopante B** no volume cristalino constitui outro desafio
tecnoldgico, visto que é altamente desejavel uma distribuicio homogénea do dopante numa
regido apreciavel dos cristais destinados a construcdo de detectores de radiacdo, sendo a
otimizacdo da eficiéncia de emissdo de luz de cintilacdo dependente dessa homogeneidade.
Porém a dificuldade de se obter uniformidade na concentracdo de dopantes, na direcdo de
crescimento, é devido ao fato de que, geralmente o coeficiente de distribuicdo é diferente da

unidade, o que origina um gradiente de concentracéo.

C) OBJETIVOS A SEREM ALCANCADOS

Objetivo do projeto
Desenvolver cristais cintiladores inorganicos em matriz de Csl, utilizando o fon litio (Li*) e o ion
(B**) como elementos dopantes, para uso como detectores de radiacdo. Seré crescido cristal de

Csl puro para fins de comparacéo.

Obijetivos especificos
(@) Contribuir no entendimento quanto as propriedades 6pticas, estruturais e cintiladoras do

cristal de Csl dopado com litio e dopado com boro;

(b) Determinar a melhor concentragdo do ion dopante litio (Li*) e a melhor concentragéo do ion
dopante B*" para seu desempenho como detector de radiacdo. Esses estudos fornecerdo uma
contribuicdo atil para o desenvolvimento de detectores de radiagdo, apropriados para aplicagdes
especificas, tais como deteccdo de néutrons, os quais podem ser utilizados para monitoramento,
devido ao fato de que em nosso ambiente de trabalho, temos dois reatores de pesquisa nuclear e

sistemas de calibracgéo;
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(c) Adequacdo da infra estrutura para aprimoramento da tecnologia de crescimento de cristais
baseados em Csl, nos laboratérios do CTR- Centro de Tecnologia das Radiaces- IPEN.
Adequacdo do laboratorio de instrumentacéo nuclear, o qual sera utilizado para as deteccdes de

radiacdo, principalmente quando utilizarmos radia¢éo de néutrons;

(d) Definicdo do intervalo de concentracdo do elemento dopante a ser estudado. Crescimento dos

cristais em matriz Csl com os novos dopantes e cristal Csl puro para fins de comparacao;

(e) Caracterizacao fisico-quimica.

(f) Determinacdo da melhor concentracdo do ion dopante litio e do ion dopante boro;

(9) Avaliacdo das caracteristicas de deteccdo a radiacdo gama, particulas alfa e néutrons dos
cristais obtidos. Estudar o comportamento desse cristal quando submetido principalmente a

radiacdo de néutrons, observando-se que pouca literatura é encontrada;

(h) Em funcdo da avaliacdo realizada, aprimorar os itens necessarios e implantar a tecnologia

otimizada no laboratério.

D) METODOLOGIA A SER EMPREGADA

Os cristais de iodeto de césio ativados com litio (Csl:Li), iodeto de césio ativados com boro
(Csl:B) e iodeto de césio puro (Csl) serdo crescidos pela técnica de Bridgman.[33, 34, 35 ] A
primeira etapa de um processo de crescimento de cristais, por fusdo, apds a escolha da técnica de
crescimento, € a construcdo e a calibracdo do forno. O forno de Bridgman que sera utilizado
neste projeto ja foi construido para trabalhos anteriores com outros cristais haletos alcalinos e
com cristais semicondutores. A seguir sdo apresentadas as descricbes dos metodos, materiais e
equipamentos utilizados para a obtencéo e caracterizacdo desses cristais.

No processo de crescimento de cristais pela técnica de Bridgman, varios sdo 0s 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 sdo os mais

importantes.

Serd utilizado um forno para o crescimento de cristais cujos materiais de partida apresentam

ponto de fusdo abaixo de 1000° C. O sistema é aberto, tendo sido projetado para operar com
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ampolas seladas em seu interior. Modificagdes necessarias serdo introduzidas no decorrer dos

experimentos.

O forno é revestido na parte externa por uma chapa de aluminio nas dimensées de 200 mm por
200 mm e altura de 600 mm. Na parte central, possui um tubo em alumina (Al,O3) com um
diametro interno de 43 mm. Entre a carcaca de aluminio e o tubo de Al,O3; foi usado asbesto

como isolante térmico.

Antes de iniciar o crescimento dos cristais de Csl:Li, Csl:B e Csl puro, sera estudado o perfil de
temperatura do forno identificando-se com seguranca as duas zonas de temperatura do forno, a
saber: zona quente e zona fria. Para controle da temperatura do forno serd 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.

Material de que € feito o cadinho e sua configuracdo geométrica

Os cadinhos utilizados no processo de crescimento de cristais serdo confeccionados em quartzo,
em fungdo, desse material atender 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
guimicamente 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 serdo submetidos a uma constricdo em sua parte central superior, onde serdo
colocados pequenos cilindros de quartzo de didmetro um pouco menor que o didmetro interno
dos cadinhos, os quais ficardo retidos a altura da constricdo para facilitar o selamento dos
mesmos, por meio de solda de oxi-acetileno. A outra extremidade dos cadinhos serd moldada
numa forma conica, para que o ndcleo inicialmente formado nesta regido possa servir de

orientagdo para o crescimento do cristal.

Tratamento quimico e térmico dos cadinhos

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 esteja isenta de
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qualquer impureza. Nesse sentido, os cadinhos serdo mergulhados em uma solucéo de limpeza
(Extran MA 02 Neutro a 1%) por 4 h e enxaguados em &gua destilada . A seguir serdo 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 néo
comprometer a qualidade do quartzo pelo ataque excessivo do HF. Nessa etapa da limpeza
iremos utilizar, também, acido nitrico (HNO3) para comparar a eficiéncia de remocdo de
impurezas. Ap0s sucessivos enxagues com agua destilada os tubos serdo mergulhados em agua
deionizada por 30 minutos. Terminado o processo de lavagem os cadinhos serdo envolvidos em
papel aluminio e colocados em estufa a 120° C para secagem. Este procedimento sera

aprimorado em funcéo dos resultados apresentados.

Na etapa seguinte os cadinhos serdo submetidos & véacuo de 10°® mbar e temperatura de 500° C
por 6 h. Este procedimento serd necessario para 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. Este procedimento sofrera alteracdes de temperatura e tempo em funcéo

dos resultados apresentados.

Desumidificacdo e purificacdo dos sais de partida de iodeto de césio (Csl), iodeto de litio (Lil) e
triiodeto de boro (Bl3)

Os sais de Csl, Lil e Bl;, serdo submetidos ao processo de desumidificacdo 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. O cadinho serd preenchido em
aproximadamente 40% do seu volume (calculado da extremidade conica até a constricdo feita
anteriormente) com o sal de Csl e o ativador litio. O mesmo procedimento sera efetuado com o
ativador bromo. O processo de desumidificacdo seguird 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 véacuo, sera 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 quimicamente. Todos

o0s parametros podem sofrer modificagcdes em funcéo dos resultados apresentados
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ApoOs as etapas anteriormente descritas serd iniciado o crescimento dos cristais pela técnica de
Bridgman, utilizando-se o forno de duas zonas (quente e fria). O tubo de gquartzo contendo o sal
de Csl e o dopante Li sera posicionado na zona quente do forno, e o material fundido a
temperatura de 650° C. O mesmo procedimento serd efetuados utilizando o sal de Csl e o
dopante bromo. Apos a fusdo completa do sal sera necessaria a estabilizacdo da temperatura, e o
material fundido permanecera nessa condi¢do por 3 horas para garantir a homogeneizacdo da
carga. SO entdo serd iniciado o deslocamento do cadinho, o qual sera feito em direcdo a zona fria
do forno a uma velocidade de 1mm h™, por meio de um motor de corrente continua. Durante esse
procedimento deve-se evitar qualquer vibragdo ou movimento da interface sélido-liquido, pois
podera provocar mudancas na orienta¢do do cristal. A temperatura seré rigorosamente controlada
utilizando-se um controlador com microprocessador. Este deslocamento em dire¢do a zona fria
do forno permite que o crescimento do cristal no cadinho seja sempre da extremidade inferior a
superior. Finalmente, ap6s 120 horas, o cadinho sera 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.

Os cristais serdo cortados nas dimensdes desejadas para cada tipo de experimento com serra de
disco diamantado (ISOMET LOW SPEED SAW). O corte sera feito lentamente, evitando-se

choques mecanicos.

Para se obter 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. Apds o corte
os cristais serdo polidos com etileno glicol p.A. (C,HgOy), 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 oito ‘8’, com o minimo de pressao sobre ele,
para que o desgaste da superficie seja homogéneo, obtendo-se assim uma superficie plana. O
polimento de cristais higroscopicos e ligeiramente higroscépicos difere do polimento de metais
ou vidros em dois aspectos: 0 material € de baixa dureza e pode deteriorar-se em presenca de
umidade. A maciez do cristal significa que o polimento é rapido e que em curto intervalo de
tempo uma camada consideravel de material pode ser removida. As superficies laterais sdo
deixadas sem polimento para melhorar a reflexdo interna. Na utilizagdo desses materiais como

detectores de radiacdo o processo de polimento é bastante importante, para que se possa obter
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cristais com superficies planas isentas de riscos ou orificios, que funcionam como centros

espalhadores de radiacao.

Espectrometria de fluorescéncia de raios-X por dispersao de energia — EDXRF

Os materiais de partida, sal de Csl (99,99%), o dopante Lil (99%) e o dopante Bl; (95%) serdo
analisados por meio da técnica analitica EDXRF (Espectrometria de fluorescéncia de raios-X por
dispersdo de energia) com a finalidade de determinar tracos de eventuais impurezas presentes
nesses sais adquiridos comercialmente. A fluorescéncia de raios-X € uma técnica
espectroscopica de analise multielementar instrumental muito versatil, podendo ser aplicada a
amostras solidas e liquidas. A andlise por fluorescéncia de raios-X € baseada na medida da
intensidade dos raios-X caracteristicos emitidos pelos elementos quimicos componentes da

amostra.

Absorcao atbmica

Com a finalidade de avaliar a distribuicdo do dopante litio ao longo dos cristais de Csl:Li sera
utilizada a técnica analitica de absorcdo atdbmica de chama. Amostras do cristal serdo cortadas
em fatias e de cada fatia sera retirada uma fracdo de 100 mg para a analise. O mesmo
procedimento sera utilizado para avaliar a distribuicdo do dopante boro ao longo do cristal de
Csl:B

Ensaios opticos

A transparéncia é um fator critico para cintiladores, uma vez que o féton 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 transmissdo de luz no comprimento de onda de
cintilacdo. Nesse sentido serdo efetuados ensaios de transmitancia em amostras de cristais Csl:Li
e cristais de Csl:B em vérias concentragcdes 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 grandeza
medida neste trabalho sera a absorbancia (A), que se relaciona com a transmitancia (T) por meio

da expressao:

A=log(l/T) = T=10"
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A regido espectral de abrangéncia sera de 190 nm a 1100 nm, e o comprimento do caminho
oOptico sera de 10 mm. O caminho 6ptico podera ser alterado em funcéo dos resultados obtidos.
Nessas medidas serd obtida a transmitancia da amostra em fungcdo do comprimento de onda da

radiacdo. As mesmas medidas serdo efetuadas para o cristal Csl puro para fins de comparacao.

Emissao de luminescéncia

Os espectros de emissdo de luminescéncia para os cristais cintiladores Csl:Li, Csl:B e Csl puro
serdo avaliados pela anélise fotométrica dos cristais estimulados com uma fonte radioativa em
frente de cada amostra acoplada na entrada do monocromador. Os pulsos de luz provenientes do
cintilador serdo convertidos em impulsos elétricos por meio de um tubo fotomultiplicador
acoplado opticamente na saida do monocromador. A eletronica associada para analise constituiu-
se basicamente da eletronica convencional de instrumentacéo nuclear da ORTEC.

Caracterizacdo dos cristais como sensores de radiacdo

No estudo da resposta a radiacdo gama, néutrons e particulas alfa os cristais serdo 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. Esta assegura um indice de refracdo uniforme em toda a superficie de contato
entre cristal e tubo fotomultiplicador. Os lados do cristal os quais ndo estardo em contato com o
fotosensor serdo recobertos em varias camadas com fita teflon para assegurar boa reflexdo de
luz. As fontes radioativas serdo posicionadas no centro da face superior do cristal. Experimentos
serdo conduzidos para determinar a melhor distancia entre cristal e fonte radioativa. Os modulos
eletronicos utilizados para o tratamento dos sinais provenientes do tubo fotomultiplicador seréo
os seguintes: pré-amplificador (Ortec modelo 276), amplificador (Ortec modelo 450), fonte de
alta tensdo (Ortec 556), analisador multicanal (ADCAM Ortec modelo 918A), osciloscépio
Phillips (PM3295A 400MHZz) e microcomputador.

E) PRINCIPAIS CONTRIBUICOES CIENTIFICAS OU TECNOLOGICAS DA PROPOSTA

1. Obtencéo de filmes finos para intensificacdo de luz, utilizaveis em equipamentos de inspec¢éo

de objetos nao desejaveis em, por exemplo, alimentos, malas, etc.;

2. Sondas cirurgicas;
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3. Estudo da possibilidade de uso como dosimetro pessoal para operadores do reator nuclear
IEA-R1 (reator de pesquisa do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares — IPEN/CNEN-
SP).;

4. Obtencdo de detectores para tomdgrafos industriais;
5. Dominio tecnoldgico da obtencdo de detectores de radiagdo utilizando materiais cintiladores;
6. Contribuicdo ao entendimento do fendmeno de luminescéncia em cristais inorganicos;

7. Atender as necessidades especificas dos usuarios de detectores de radiacdo, oferecendo

alternativas nacionais;

8. Formacao de recursos humanos qualificados na area de crescimento de cristais, detectores de

radiacdo e instrumentacéo nuclear;

9. Fortalecer o trabalho de cooperacdo entre grupos multidisciplinares, como fisicos,

engenheiros, quimicos e médicos;

10. Divulgagdo dos resultados em periddicos técnico-cientificos e em Congressos.

F) ORCAMENTO DETALHADO

1. Cortadeira de precisdo ISOMET LOW SPEED (Buehler) R$ 15.600,00
2. Discos de corte com bordas diamantadas série 15LC R$ 5.700,00
3. Material Bibliografico R$ 2.000,00
4. Sal de iodeto de césio 99,995% suprapur R$ 20.000,00
5. Sal de iodeto de litio p.A. R$ 6.000,00
6. Sal de iodeto de boro p.A R$ 6.100,00
7. Cadinhos de quartzo R$ 6.500,00
8. Analises de caracterizagdo fisico-quimicas R$ 8.000,00
9. Reagentes quimicos R$ 4.000,00
10. Vidrarias em geral R$ 3.000,00
11. Servicos R$ 40.000,00
12. Sistema de vacuo R$ 60.000,00

TOTAL R$ 176.900,00




G) CRONOGRAMA FiSICO

Materiais e
equipamentos

10
semestre

20
semestre

30
semestre

4°
semestre

Cortadeira de
preciséo
ISOMET
LOW SPEED
SAW
(Buehler)

R$ 15.600,00

Discos de
corte
diamantados
série 15LC

R$ 5.700,00

Material
Bibliografico

R$ 1.000,00

R$
1.000,00

Sal de iodeto
de césio
99,995%
suprapur

R$ 20.000,00

Sal de iodeto
de litio p.A.

R$ 6.000,00

Sal de iodeto
de boro p.A.

R$ 6.100,00

Cadinhos de
quartzo

R$ 6.500,00

Anédlises de
caracterizacdo
fisico-
quimicas

R$ 4.000,00

R$2.000,00

R$ 2.000,00

Reagentes
quimicos

R$ 2.000,00

R$2.000,00

Vidrarias em
geral

R$ 2.000,00

R$1.000,00

Servicos

R$ 20.000,00

R$ 10.000,00

R$ 5.000,00

R$ 5.000,00

Sistema de
Vvacuo

R$ 60.000,00

Total

R$ 144.900,00

R$ 18.000,00

R$ 7.000,00

R$ 7.000,00
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Atividades 1° 2° 3° 4°
semestre semestre semestre semestre

Preparacdo X X X X

dos cadinhos

Crescimentos | X X X X

de cristais

Analises de X X

caracterizagéo

fisico-

quimicas

Analises de X X

transmitancia

Analises de X X

luminescéncia

Caracterizagéo X X

como detector
de radiacao

H) IDENTIFICACAO DE TODOS OS PARTICIPANTES DO PROJETO

Nome Formacao/funcao Dedicacéo (horas/semana)
Maria da Conceicdo Costa Quimica Industrial 20
Pereira Pesquisadora (CTR/IPEN)
Tufic Madi Filho Fisico-Pesquisador 10
(CEN/IPEN)
José Roberto Berretta Fisico-Pesquisador 8
(CRPQ/IPEN)
Carlos Henrique de Fisico- Pesquisador 8
Mesquita (CTR/IPEN)
Vagner Fernandes Técnico em mecanica- 4
Manutencdo (CTR/IPEN)
Lucas Faustino Tomaz Aluno de mestrado (CTR) 20
Marlene Cristina Pinto Aluna de iniciagdo cientifica 20

(CTR)

I) DISPONIBILIDADE EFETIVA DE INFRA-ESTRUTURA E DE APOIO TECNICO
PARA O DESENVOLVIMENTO DO PROJETO

O IPEN/CNEN-SP dispde de um laboratorio destinado ao desenvolvimento de crescimento de

cristais, localizado no Centro de Tecnologia das Radia¢fes (CTR). Neste laboratério encontram-
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se dois fornos: a) um vertical para uso no processo de desumidificacdo dos sais de partida e
também utilizado para tratamento térmico dos cristais crescidos; (b) forno vertical destinado ao

crescimento dos cristais.

O Instituto dispde de um laboratério de instrumentacdo nuclear, sob responsabilidade do Centro
de Engenharia Nuclear (CEN). Esse laboratorio possui a infra estrutura necessaria para
caracterizacdo dos cristais como detectores de radiacédo, tais como: (a) instrumentacdo adequada

para efetuar as medicGes (b) fontes seladas de radiacéo.

O CTR possui laboratorios equipados com: capelas, balancas analiticas, destilador, aparelho
deionizador Milli-Q, espectrofotometro UV visivel, reagentes analiticos e vidrarias em geral.
O IPEN possui servico de radioprotecdo (SRP) para acompanhamento durante os experimentos

com fontes radioativas.
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