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RESUMO

O avanco da nanotecnologia estimula os pesquisadores a desenvolverem
aplicacdes nas mais diversas areas de conhecimento buscando a melhoria de
técnicas de medicdo de diversas grandezas fisicas, por exemplo, empregados na
dosimetria em radioterapia. Este trabalho se prop6s a utilizar nanofilmes de 6xidos de
semicondutores de zinco e manganés (ZnO e MnQO) para aplicacdes dosimétricas em
feixes de fotons em radioterapia. As amostras de nanofilmes foram fabricadas pela
técnica de sputtering sendo depositadas em substrato de vidro. Testes em um
acelerador linear clinico foram realizados para analisar a resposta dos nanofilmes em
feixes de 6 MV e 10 MV. Os resultados demonstraram que os nanofilmes de ambos
0s oxidos apresentaram comportamento 6hmico quando caracterizados eletricamente
e demonstraram tanto repetitividade como reprodutibilidade no sinal elétrico produzido
das medidas da intensidade fotdnica do feixe de radiacdo. Apesar desses materiais
nao apresentarem concordancia com o detector padréo utilizado em radioterapia para
medicao da dose em profundidade, o perfil de campo de radiacdo obtido com esses
materiais apresentou congruéncia com o detector padrdo. Além disso, esses
semicondutores apresentaram comportamento praticamente linear com a taxa de
dose, embora tenham uma dependéncia com o angulo de incidéncia do feixe de fétons
e pouca dependéncia com o tamanho do campo de radiacdo para campos maiores
qgue 15x15 cm?, essa dependéncia indica a necessidade de outros estudos para o
desenvolvimento tecnolégico na geometria do nanofilme. De forma geral, esses
semicondutores demonstraram ser uma inovacgao tecnoldgica no que concerne sua

aplicacao para dosimetria em radioterapia.

Palavras-chave: Nanofilmes. Radioterapia. Oxidos de semicondutores.



ABSTRACT

The advancement of nanotechnology encourages researches to develop
innovative sensors and techniques for measuring several physical quantities and
providing new applications, for example, the dosimetry in radiotherapy. The purpose
of this work is to use nanofilms of zinc and manganese oxide semiconductors for
dosimetric applications in radiotherapy photon beam. Samples of nanofilms were
manufactured by sputtering technique and deposited on a glass substrate. Tests in a
clinical linear accelerator were performed to analyze the response of nanofilms in
beams of 6 MV and 10 MV. The results demonstrated that the nanofilms of both oxides
exhibit ohmic behavior when characterized electrically and demonstrated both
repeatability and reproducibility in the measurements of the photon intensity of the
beam in radiotherapy. Although these materials do not agree with the standard
detector used in radiotherapy for measurements in depth dose, the beam profile of
these materials demonstrates congruence with the standard detector, in addition these
semiconductors showed practically linear behavior with the dose rate, although they
have a dependence with angle of incidence of the photon beam and little dependence
with size of the radiation field for fields larger than 15x15 cm?, which indicates the need
of other studies for the technological development in the geometry of nanofilm. In
general, these semiconductors have proved to be a technological innovation regarding

their application to dosimetry in radiotherapy.

Keywords: Nanofilm. Radiotherapy. Oxide semiconductors.
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1 INTRODUCAO

Desde a descoberta dos raios X em 1895 por Willian Conrad Roentgen, 0 uso
das radiacOes ionizantes tem sido emergente uma vez que diversas doencas podem
ser detectadas ainda em estagio inicial. Além disso, as radiacdes ionizantes tém sido
bastante utilizadas no tratamento de doencas como neoplasias malignas,
denominadas de cancer (ATTIX, 2004). A técnica utilizada para o tratamento de
cancer é conhecida como Radioterapia, que pode ser classificada em Braquiterapia e
Teleterapia. Essa Ultima classificacéo, é assim denominada por ndo ser invasiva uma
vez que a fonte de radiacé@o é colocada a uma determinada distancia do local a ser
tratado (SCAFF, 2002).

No processo de tratamento de cancer diferentes etapas sdo necessarias para
garantir a exata administracdo da dose de radiacdo ao paciente, desde a sua
imobilizacéo e localizagdo do alvo até a escolha da energia, forma do feixe de radiagédo
a ser utilizado e o calculo de dose. Por ser uma técnica que utiliza altas doses de
radiacdo ionizante h4 uma grande preocupacdo com a protecdo radiolégica dos
trabalhadores e com os niveis de doses 0s quais 0s pacientes recebem durante o
tratamento. Dessa forma, sédo descritas uma série de recomendacdes pelas agéncias
e normas reguladoras como as da IAEA (Agéncia Internacional de Energia Atémica).

Os detectores mais utilizados para avaliacdo de dose absorvida em radioterapia
sdo: as camaras de ionizacdo, os filmes radiograficos e o0s dosimetros
termoluminescentes (TLD). Desses detectores, 0 que apresenta menor incerteza na
medic&o sdo as camaras de ionizagdo. No entanto, devido ao seu tamanho, a cAmara
de ionizagdo n&o é apropriada para realizagao de dosimetria in vivo, além disso deve-
se analisar bem o local indicado, pois pode-se obter um alto gradiente de dose ao
longo da camara de ionizacdo (BITELLI, 2008).

Dessa forma, dosimetros de alta resolucdo espacial como os dispositivos
semicondutores tém despertado interesse para aplicagcdo em radioterapia, devido ao
seu pequeno tamanho, sua robustez e seu baixo custo. Dentre os dispositivos
semicondutores os que séo do tipo 6xidos, em forma de filmes finos, tém sido bastante
aplicados em diferentes areas da nanotecnologia, pois dependendo do material

depositado, os filmes podem apresentar alta sensibilidade, baixo consumo de energia
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e sdo bastante estaveis em ambientes como o ar atmosférico (YAMADA et al., 2007).
Esses materiais sdo bastante aplicados como dispositivos opto-eletronicos: como
materiais de eletrodos (SANCHEZ et al., 1996), capacitores eletroquimicos (REDDY;
REDDY, 2003; REDDY; REDDY, 2004), dispositivos magnetoeletrénicos (KIM, PARK,
2004), além de serem usados na area de monitoracdo ambiental (RINCON et al.,
2010), no controle de emissao industrial como sensores de diferentes gases
(SHISHIYANU et al., 2005), detectores de radiagao ultravioleta (UV) (ALKIS et al.,
2013; INAMDAR; RAJPURE, 2014.; RANA et al., 2018), na fotocatalise (ARSHID et
al., 2010) e células solares (LIMA et al., 2017).

Esse trabalho teve como objetivo analisar a resposta de filmes finos de éxidos
de semicondutores, como o Oxido de zinco (ZnO) e o 6xido de manganés (MnO)
guando submetidos a feixes de raios X provenientes de um acelerador linear usados

em radioterapia.


https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0926337310001530#!
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2 REVISAO DE LITERATURA

2.1 RADIOTERAPIA

A radioterapia € uma modalidade de tratamento que tem como finalidade
eliminar ou diminuir tumores cancerigenos utilizando feixes de raios X ou raios gama
ou ainda elétrons de alta energia. Geralmente tem-se como objetivo reduzir o tamanho
do tumor ou erradica-lo a fim de fornecer a cura ao paciente ou aliviar a sua dor, nos
casos onde a cura ndo € possivel (D’ERRICO, 2006).

A técnica terapéutica com uso de radiacao ionizante pode ser classificada em
duas modalidades; 1) Teleterapia—Baseia-se na terapia a distancia, ou seja, a fonte
de radiacdo posicionada externa ao paciente. Nessa técnica os principais aparelhos
utilizados sao os raios X superficial, semi-profundo, ou ortovoltagem, além de fontes
de %0Co e aceleradores lineares de elétrons; 2) Braquiterapia—A fonte é posicionada
diretamente no tumor ou em areas adjacentes, por meio de cateteres, agulhas entre
outros dispositivos especificos (SCAFF, 2002).

Desde a descoberta dos raios X por Roentgen no ano de 1895, foram utilizados
feixes de raios X para o tratamento de células cancerigenas provenientes de um
cancer reincidente de mama de uma paciente que residia na cidade de Chicago,
sendo este episddio conhecido como o primeiro no uso de raios X para terapia (KHAN;
GIBBONS, 2014). Anos mais tarde, na cidade de Paris, em 1904 foi criado o primeiro
tratado de radioterapia por Joseph Belot e 11 anos depois foram desenvolvidos os
tubos de raios X, fruto das pesquisas realizadas por Rutherford em 1911 (SCAFF,
2002).

Desde entdo, a radioterapia vem sendo utilizada até os dias atuais em conjunto
com cirurgia, quimioterapia ou ambos. A radioterapia é especialmente usada quando
na cirurgia ndo é possivel toda retirada do tumor. Neste caso, apenas uma fracédo do
tumor sera irradiada. S&o utilizados na radioterapia diferentes procedimentos, os
quais se iniciam com a identificacdo do alvo, prescricdo da dose, planejamento do

tratamento, forma do campo e fracionamento da dose (KHAN; GIBBONS, 2014).
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2.1.1 Acelerador linear

O acelerador linear (Linac) € um equipamento que emprega o uso de ondas
eletromagnéticas de alta frequéncia para acelerar elétrons de altas energias atraves
de um tubo linear. O feixe de elétrons de energias altas geralmente é usado no
tratamento de tumores superficiais, porém quando interage com um determinado alvo
presente no equipamento, estes elétrons produzem raios X, 0s quais sdo empregados
no tratamento de tumores mais profundos (KHAN; GIBBONS, 2014).

O acelerador linear foi desenvolvido no final dos anos de 1940 e inicio dos anos
de 1950 por diferentes pesquisadores (WILLIAMS; THWAITES, 2000). O sistema
operacional de um Linac é distribuido em: cabecote do equipamento (Gantry), suporte
do Gantry, cabine de modulacdo, mesa de tratamento e console de controle. O seu

funcionamento pode ser descrito conforme esquema da Figura 1:

Figura 1: Diagrama em blocos de um Linac tipico usado em radioterapia

Tubo acelerador

Fonte de
elét_rn ns

Fonte: Adaptado KHAN; GIBBONS, 2014.

O principio de funcionamento de um acelerador linear consiste na emissao
termibnica de elétrons dentro de uma guia de onda, os quais sdo acelerados por
campos eletromagnéticos cujas frequéncias variam entre 10° e 10* MHz, geradas no
magnetron ou Klystron, os quais séo alimentados por um campo elétrico senoidal, que
capturam os elétrons dentro do tubo, cujo material é produzido por cobre em seu
interior com aberturas e espacamentos variaveis. Os elétrons saem do tubo
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acelerador em direcéo ao alvo de metal, localizado no Gantry, que gira em torno do
isocentro (Figura 2) e uma fragdo de suas energias é convertida em raios X (KHAN;
GIBBONS, 2014; SCAFF, 2002).

Figura 2: Isocentro de rotacdo do gantry de um Linac.

Colimador (C)

Isocentro

 Mesa (M)

Fonte: Adaptado de BOURLAND et al., 2012.

2.1.2 Detectores de radiacéo ionizante para radioterapia

Um dosimetro ou detector de radiagdo € um dispositivo usado para mensurar
diferentes grandezas dosimétricas, dentre elas o kerma, a dose absorvida e a dose
equivalente. Para serem utilizados como detectores de radiagcdo ionizante é
importante que esses sensores apresentem uma boa estabilidade ao longo do tempo
de utilizagcdo e uma alta sensibilidade a radiacdo ionizante. Além disso, outras

propriedades devem ser avaliadas antes da aplicacdo desses dispositivos na
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dosimetria das radiacdes ionizantes, tais como: 1) verificar se ha variacbes na
resposta do detector em relacéo a dose e taxa de dose de radiagcdo, uma vez que
alguns materiais utilizados como detectores apresentam uma resposta linear com a
dose e taxa de dose, embora possa acontecer de alguns apresentarem um
comportamento nao-linear. 2) Resposta com a energia do feixe de radiacéo,
conhecida como dependéncia energética: essa é uma das propriedades mais
importantes a ser avaliada, uma vez que de modo geral os sistemas dosimétricos sao
calibrados para um feixe de radiacao especifico. No entanto, na pratica, os detectores
sao utilizados para diferentes espectros de feixes de radiagOes ionizantes, sendo
dessa forma necessarias correcdes. 3) Resposta do sistema dosimétrico com a
variacdo do angulo de incidéncia do feixe de radiagdo ionizante, conhecida como
dependéncia angular, principalmente se a geometria do detector ndo favorece
constancia na leitura quando ocorre rotacdo do gantry em relacdo ao isocentro do
detector (IAEA, 2005).

Em radioterapia séo utilizados diversos tipos de detectores, o0 mais comum é a
camara de ionizacao, pois possui uma grande diversidade em tamanho e geometria o
que garante uma maior praticidade na rotina dos servigos radiol6gicos, embora ainda
seja limitada em outras caracteristicas. Em radioterapia as camaras de ionizacao
seladas séo as mais indicadas, a fim de evitar variacdes da resposta da camara com
a pressado e temperatura ambiente. O sinal produzido pelas camaras de ionizacao é
dado por meio de uma corrente elétrica integrada pelo eletrémetro, cuja representacao
no sistema de controle do LINAC é conhecida como unidade monitor (U.M.), onde 1
U.M. corresponde a uma dose de 1cGy na profundidade de dose méaxima
(PODGORSAK, 2003).

Na pratica, sdo posicionadas no interior do gantry do equipamento, duas
camaras de ionizacdo com seu volume sensivel direcionado para a saida do feixe de
radiacdo a fim de monitorar constantemente a dose entregue ao paciente durante o
tratamento (PODGORSAK, 2003).

Apesar da grande diversidade entre os tipos de camaras de ionizac&o, existem
algumas desvantagens em utiliza-las para se medir a dose, pois além de necessitarem
de cabos longos para sua utilizacdo, o local da medicdo deve ser cuidadosamente
selecionado a fim de evitar um alto gradiente de dose ao longo da camara, além de

nao serem adequadas para dosimetria in vivo. Nesse contexto, materiais de alta
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resolucdo espacial como os dispositivos semicondutores tém sido considerados em

radioterapia.

2.1.2.1 Detectores Semicondutores

Os detectores semicondutores sdo materiais que apresentam condutividade
elétrica intermediaria entre os materiais condutores e isolantes. A condutividade
elétrica desses materiais é fundamentada na teoria quéantica da fisica do estado solido,
didaticamente conhecida como teoria de bandas de energia, que descreve trés
estados de energia para os elétrons em um material solido, representada por trés
bandas de energia: a banda de conducéo, a banda de valéncia e a denominada banda
proibida. Esta ultima, também conhecida como gap de energia (Eg), praticamente
define se o material € isolante, semicondutor ou condutor, como mostrado na
Figura 3 (CALISTER, 2007). Nos materiais isolantes o gap de energia é largo ao
contrario dos materiais condutores que apresentam um gap de energia praticamente
inexistente (HALLIDAY et al., 2013).

Figura 3: Diagrama esquematico representando a estrutura de bandas de energia para

materiais sélidos.

Banda de condugao Banda de conducao

Banda de conducdo

T 2 =
20 2o E 0 E
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ad (§9] J
. Banda de valéncia Banda de valéncia
Banda de valéncia
Isolante Condutor Semicondutor

Fonte: Adaptado CALISTER, 2007.

A condutividade elétrica dos semicondutores € intermediaria entre a dos
condutores e a dos isolantes, variando entre 10 e 10 (Q.m)* a 25°C. Entretanto, as
propriedades elétricas desses materiais sdo fortemente sensiveis a presenca de
impurezas, mesmo que em concentragdes muito reduzidas. Nesse contexto, alguns

semicondutores possuem um comportamento elétrico associado a estrutura eletronica
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do material puro, chamado de semicondutor intrinseco (LUND et al., 1995). Em outros
casos 0 semicondutor é extrinseco (tipo-N e tipo-P), pois esse comportamento esti
associado a presenca de impurezas, conhecidas como dopantes (HALLIDAY et al.,
2013).

Os semicondutores comecgaram a ser utilizados como detectores de radiagcéo
em meados da década de 1960, quando foi observado que o uso desses detectores
em espectometria melhorava significativamente a exatiddo e precisdo das medidas
em relacédo as camaras de lonizacdo. Dentre os mais utilizados na area de metrologia
das radiacOes de forma geral, ttm-se os detectores de Germanio Hiper-Puro (HPGe)
(CHUN et al., 2006), como também o CdSe, GaAs, TIBr e o CdZnTe (LUND et al.,
1995; SZELES, 2008). Com o passar dos anos os fotodetectores passaram a ser
amplamente utilizados (BARTHER, 2001; PASCHOAL et al., 2013; MAGALHAES et
al., 2012; SILVA et.al, 2007), além do MOSFET, um outro exemplo de dispositivo
semicondutor que tém sido bastante aplicado na dosimetria das radiacdes ionizantes
desde o século passado (HUGHES et al., 1988).

2.1.3 Parametros dosimétricos em radioterapia

O papel mais importante de um profissional de Radioterapia é garantir a exata
administracdo da dose de radiacao prescrita aos pacientes (IAEA, 2000). Para isso,
alguns parametros dosimétricos devem ser cuidadosamente analisados uma vez que
os mesmos afetam consideravelmente a distribuicdo da dose ao longo da superficie
absorvedora, sendo necessério serem considerados a fim de assegurar a dose a ser
administrada ao paciente (JOHNS; CUNNINGHAN, 2000). Dentre os parametros que
sado mais importantes para o tratamento em radioterapia tem-se o valor da dose
prescrito ao paciente na regido do tumor, o que torna o delineamento do campo de
radiacdo importante, uma vez que € necesario evitar danos ao tecido sadio, além de
manter uma constancia na dose entregue ao paciente ao longo de todo o campo de
radiacdo em relac@o ao eixo central. Além disso, para aplicacdo de um dado detector
em radioterapia é necessario a avaliagdo dos parametros como o perfil de dose, fator
de campo, porcentagem de dose profunda (PDP) e razédo tecido-maximo (RTM)
(SCAFF, 2002).
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2.1.3.1 Perfis de dose (razbes off-axis)

No tratamento radioterapico a dose é determinada comumente no eixo central,
no entanto em determinadas situacdes € necessario o célculo de dose fora desse eixo
levando sempre em considera¢cdo o tamanho do tumor e o volume que ird ser
irradiado. Dessa forma, definiu-se um parametro conhecido como razao “off-axis”
(OAR) ou perfil de dose.

A razéo “off-axis” (OAR) é definida normalmente como a razdo de dose em um
ponto “off-axis” em relagdo ao eixo central do feixe para uma mesma profundidade no
objeto simulador (KHAN; GIBBONS, 2014). As dimensdes do campo sao obtidas por
definicdo, em 80% da largura do perfil a meia altura (FWHM) do feixe (KHAN;
GIBBONS, 2014), como mostra a Figura 4.

A planura do feixe F é avaliada pela determina¢céo dos valores dos pontos de
dose maxima (Dmax) € dose minima (Dmin) no perfil do feixe dentro do comprimento do
feixe central de 80%, usando a seguinte equacao (KHAN; GIBBONS, 2014):

Dmax — Dimi
F =100x ———= €))

Dmax Dmin

Aceleradores lineares para uso clinico normalmente requerem que a planura F
sejamenor que 3% quando medidos em um objeto simulador de 4gua na profundidade
de 10 cm e com uma distancia fonte-superficie (DFS) de 100 cm para o maior tamanho
de campo disponivel (normalmente 40 x 40 cm?) (IEC, 1989).

Para avaliar a consisténcia do feixe em cada lado do perfil de campo deve ser
analisada a simetria do feixe, S, o qual é determinada normalmente na profundidade
de dose maxima (dmax) que representa a profundidade de dose mais sensivel para a
avaliacdo desse parametro de uniformidade do feixe (KHAN; GIBBONS, 2014). Dessa
forma, pode-se medir a simetria selecionando um ponto no lado esquerdo e outro
ponto do lado direito do eixo central a fim de se obter dois niveis de dose em pontos
equidistantes ao eixo, conforme Figura 4, determinando o valor de S de acordo com

a equagao 2:
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AreaEs uerda — AreaDireita
S =100x d

(2)

AreaEsquerda + AreaDireita

Figura 4: Exemplo de um perfil do feixe apresentando as definicdes de planura e
simetria.
Razéo?Off-Axf.s

min

N 100% /E) max

Area L Area R

L
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[« 80% do FWHM d
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Fonte: Adaptado KHAN; GIBBONS, 2014.

2.1.3.2 O efeito do tamanho e forma do campo

Sabe-se que para campos pequenos, a contribuicdo do aumento da dose por
radiacbes secundarias é praticamente nula, no entanto a medida que o campo de
radiacdo aumenta, a contribuicdo dos fotons espalhados para a dose na profundidade
também aumenta (KHAN; GIBBONS, 2014), dessa forma o percentual de dose
profunda aumenta com o tamanho do campo. Sendo assim, a avaliacdo do fator de
campo (FC) no calculo da dose é muito importante, pois este parametro se medido
erroneamente compromete todas as fases do tratamento do paciente uma vez que ira
comprometer o célculo da dose (SILVA, 2008).

Além disso, este fator é utilizado para converter o valor da calibracdo absoluta

do feixe, obtida para o campo padrdo 10x10 cm? em dmax (profundidade de dose
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maxima), para os demais tamanhos de campo (PODGORSAK, 2003). O FC pode ser
obtido conforme Equagéao 3:

_ Da w)
Few) = D4(10 x 10 cm?) ®)
Onde Dy (w) € a dose em um campo arbitrario a uma profundidade d do simulador e

Dy(10x 10 cm?) € a Dose em um campo de referéncia 10 x 10 cm? a mesma

profundidade d do simulador.
2.1.3.3 Porcentagem de dose profunda

Um dos principais parametros na radioterapia € a porcentagem de dose
profunda (PDP), que pode ser definida como uma razao percentual entre a dose em
uma dada profundidade, dentro do meio espalhador, em relacdo a profundidade de

equilibrio eletrdnico, cuja dose é méaxima, conforme a Figura 5 (SILVA, 2008):
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Figura 5: Diagrama Esquematico para determinacado da porcentagem de dose

profunda.

Colimador

____—Superficie

/ Fantoma

Fonte: Fonte: Adaptado KHAN; GIBBONS, 2014.

A PDP pode ser obtida por meio da Equacao 4:

PDP = —%x100 (4)

do

Onde D4€ a dose na profundidade d (ponto arbitrario) no eixo central e Dy,€ a dose a

uma profundidade do (regi&o de maxima dose), no eixo central do feixe.
2.1.3.4 Razéao Tecido-Maximo (RTM)
Quando se usa a técnica de isocentro, o feixe, em varias angulagbes de

cabecote, gira em torno de um unico ponto do espaco, ou seja, O isocentro, que

coincide com o centro geométrico de rotacao do feixe de radiacdo. Para se obter a
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PDP nessa técnica isocéntrica, sdo necessarios outros parametros fisicos para se
obter a medida absoluta de dose. Um dos fatores é denominado de razdo-tecido
maximo (RTM), o qual apresenta uma relacédo entre duas doses Dqg (Dose no ponto Q
do simulador, com uma espessura d de tecido acima do isocentro) e Du (Dose no
ponto M do simulador, com uma espessura dmax de tecido acima do isocentro) (Figura
6). Neste caso, 0 ponto de interesse esta no isocentro; deste modo o tamanho do
campo no isocentro permanece constante, enquanto a distancia foco-superficie sofre
variacfes. Dessa forma, a razdo tecido-maximo (RTM) é definida como sendo dada
pela equacéao 5.

RTM =22 (5)

M

Figura 6: Medida da Relagdo Tecido-Maximo.

[ e\

Fonte: Adaptado KHAN; GIBBONS, 2014.
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2.2 OXIDOS SEMICONDUTORES

Alguns materiais semicondutores apresentam algumas desvantagens como
perda de sensibilidade causada pela radiacdo, além de ser necessario o resfriamento
a temperaturas baixas antes de serem utilizados na dosimetria das radiacdes. Dessa
forma, a procura por outros tipos de materiais semicondutores que possam ser
operados a temperatura ambiente tem crescido nos ultimos anos. Em vista disso tem
sido bastante estudados os materiais compostos por oxidos semicondutores devido

as suas diferentes aplicacbes na nanotecnologia, além disso sdo semicondutores
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estaveis em ambiente com ar atmosférico e apresentam gap largo e direto, além de
possuir alta energia de ligacao de éxciton (AZAROV et al., 2017).

Os oxidos semicondutores sdo materiais que apresentam elevada transparéncia
Optica e elevada condutividade elétrica. Comumente o gap destes materiais € superior
a 3 eV e a concentracédo de portadores majoritarios entre 10'° e 10%*° cm3 (WANG,
2008, SHIMAKAWA et al., 2010). Além disso, sua cristalinidade influencia diretamente
em seu desempenho, permitindo que esses materiais sejam aplicados em diferentes
areas da eletrbnica e microeletrbnica. Sado poucos os semicondutores de 6xidos do
tipo p, entretanto alguns oxidos de cobre séo utilizados, como o SrCu202, (KUDO et
al., 2008) e Cu20 (FIGUEIREDO et al., 2008, TATE et al., 2002, NAGARAJAN et al.,
2001), mas em sua grande maioria utilizam-se 6xidos do tipo-n, devido a sua
condutividade (WAGER, 2009, HOSONO; KAWAZZOE, 1996). Dentre os
semicondutores de Oxidos do tipo-n, tém despertado interesse na area de pesquisa

0S seguintes materiais:

e Oxido de zinco (ZnO)

O oxido de Zinco € um dos materiais mais utilizados na area da nanotecnologia,
pois apresenta excelentes propriedades Opticas, mecanicas, elétricas e magnéticas.
E um semicondutor intrinseco do tipo n com gap direto de 3,37 eV, com energia de
ligacdo excitbnica (60 meV) e boa mobilidade eletrénica. Sua estrutura cristalina mais
estavel em condicBes ambientes € a Wurtzita, a qual € constituida por atomos de Zn
e O coordenados de forma tetraédrica, o que lhe promete propriedades duais de
piroeletricidade e piezoeletricidade (MARANA et al., 2010). Além disso, esse tipo de
arranjo cristalino estrutural permite que o ZnO incorpore mais facilmente certos tipos
de contaminantes ou dopantes em seu reticulo, gerando defeitos (KITEL, 2006). De
forma geral, 0 ZnO é um semicondutor do tipo n, que dependendo do tipo de dopagem
realizada nesse semicondutor, pode se comportar como um semicondutor do tipo p
como, por exemplo, ZnO dopado com Nitrogénio, o que permite sua aplicacdo em
diferentes tipos de reacdes fotocataliticas. Além disso, quando ocorre interagdo do
ZnO com o hidrogénio este pode ainda apresentar um comportamento metalico
(JAGADISH; PEARTON, 2006).

Filmes finos de ZnO sédo bastante utilizados na industria de dispositivos
optoeletrénicos, pois além de possuirem elevadas propriedades optoeletrbnicas,
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possuem uma boa estabilidade quimica como também baixa toxicidade e alta
abundéancia natural. Dessa forma, sédo bastante aplicados como sensores solares, na
fotocatalise € bastante comum seu uso em vidros e espelhos anti-embacantes
(NOGUEIRA; JARDIM, 1997), além de sua aplicacdo em dispositivos de protecdo de
circuitos eletronicos (BARBOSA et al.,, 2001) como também, seu uso em
heteronjungdes semicondutoras, como por exemplo, as heteronjunc¢des de ZnO com
polianilina (FELIX et al., 2011).

e Oxido de manganés (MnO)

Existem varios 6xidos de manganés termodinamicamente estaveis, como: MnO
Mn3O4, Mn203 e MnO2, contendo manganés divalente, trivalente e tetravalente,
respectivamente, em fase alcalina (CHIGANE; ISHIKAWA, 2000). Os filmes de 6xido
de manganés sdo semicondutores, altamente porosos e possuem alta area superficial
especifica (PANG; ANDERSON, 2000). Esses oxidos distinguem-se por uma rica
variedade de propriedades estruturais, eletrdnicas e magnéticas que os tornaram
materiais de interesse para inidmeras aplicacoes.

Os oxidos de manganés hidratado ou amorfo tém recebido muita atencao por
muitos pesquisadores recentemente (SHARMA et al., 2007), devido principalmente ao
seu baixo custo e alta capacitancia, tornando 0s mesmos materiais promissores para
aplicacdo como eletrodo pseudocapacitivo para capacitores eletroquimicos (LEI et al.,
2010; REDDY; REDDY, 2004). Além disso séo bastante utilizados como materiais de
eletrodo (SANCHEZ et al., 1996), baterias recarregaveis, catalisadores, sensores (XU
et al., 1998), dispositivos magnetoeletronicos (KIM; PARK, 2004) e supercapacitores
(HU et al., 2013).

2.2.1 Filmes finos de 6xidos semicondutores

Sao considerados filmes finos os materiais que apresentam espessura desde
nandmetros até a escala micrométrica. Nos Ultimos anos esses materiais tém sido
bastante estudados pelos pesquisadores em todo mundo devido as suas
caracteristicas optoeletronicas, além de necessitarem de uma menor voltagem de
operacdo, esses materiais apresentam tamanho e peso reduzido e podem ser
fabricados ndo s6 em forma de filmes, como também em forma de pos e pastilhas,
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dependendo do processo de sintese, o seu uso pode ser aplicado em diferentes areas
na indastria (OHRING, 1991). Séo bastante utilizados como
componentes eletrénicos semicondutores e em revestimentos 6pticos, além de
estarem sendo investigados para uso em memorias de computadores (YANAGI et al.,
2010).

2.2.2 Métodos de fabricacédo de filmes finos

A deposicao de filmes finos baseia-se na transicdo de um material em fase
liguida ou sdlida para fase gasosa, a fim de ser condensado sobre o substrato,
obedecendo a teoria da cinética dos gases e as leis da termodinamica. Durante todo
esse processo de crescimento, podem ocorrer trés tipos diferentes de nucleacdo das
moléculas sobre o substrato que séo representados na Figura 7 (MAISSEL; GLANG,
1970).

Figura 7: Representagdo esquematica dos modos basicos de crescimento de filmes
finos: (a)Crescimento Volmer-Weber; (b) Frank-van der Merwe; (c) Stranski-Krastanov.

(@

Fonte: MARTIN et al, 2010.

(a) Crescimento do tipo Volmer-Weber (ilha): onde a energia de interface é
relativamente grande, os atomos e moléculas séo ligados mais fortemente entre si do
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que ao substrato. Assim, os nucleos discretos se formam e crescem antes que uma
camada seja completamente preenchida, muito comum em filmes semicondutores (b)
Crescimento de Frank-van der Merwe (camada): Aqui a energia da interface é
relativamente baixa, pois os atomos estéo ligados mais fortemente aos substratos do
que entre si e as camadas formam-se prontamente com nucleo de qualquer tamanho
em duas dimensoes (c) Crescimento do tipo Stranski-Krastanov (camada + ilha) onde
a energia de interface € comparavel a energia de interacdo da ilha e, portanto, a

formacdo de camadas compete com a formacédo de nucleos (MARTIN et al., 2010).

Dessa forma, tem-se uma variedade de técnicas para producdo dos filmes
finos, cujo processo baseia-se na extracdo de atomos e moléculas de um dado
material para deposicéo sobre a superficie de um substrato de vidro ou ceramico, por
exemplo (MAISSEL; GLANG, 1970, GREENE, 1994). A deposi¢éo pode ocorrer por
diferentes métodos, tais como: deposicdo quimica de vapores organometalicos
(MOCVD), cuja deposicéo se da por meio de reacfes quimicas durante o processo,
0s quais tém-se: MOCVD convencional e MOCVD assistido por aerossol ou ainda por
deposicao fisica (vaporizacdo laser, pulverizacao catddica (Sputtering), epitaxial de
feixe molecular (MBE)) e através de Filmes espessos (deposi¢do eletroquimica,
deposicdo em substrato girante (spin coating), epitaxial de fase liquida (LPE) (UEDA
et al., 2001), serigrafia, sol-gel (ZHANG; GAO, 2004).

No processo de deposicao fisica € necessario que ocorra um processo térmico
ou colisdo do alvo a ser depositado no substrato, dessa forma ndo necessitam de
temperaturas tdo altas como nos processos de deposi¢do quimica, reduzindo assim
a incorporacao de impurezas no material. Por conta disso, uma das técnicas de mais
destaque é a pulverizacdo catédica ou sputtering, pois geram filmes com maior
adsorcao ao substrato, com alta ades&o e maior uniformidade, além dos parametros
serem facilmente controlaveis, sendo um processo de elevada estabilidade (YAMADA
et al., 2007).

2.2.2.1 Técnica de deposicao por pulverizacdo catodica ou sputtering
A pulverizacdo catodica baseia-se no bombardeamento de um material alvo, o

qual pode ser um sélido, metélico ou ceramico, por ions provenientes de um gas

inerte, geralmente o argdnio devido a seu baixo custo e sua elevada seccao de
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impacto (SHON; LEE, 2002). Um diagrama esquematico representando o processo

fisico de pulverizacdo catddica pode ser visto na Figura 8.

Figura 8: Desenho esquemaético do processo fisico de pulverizagao catddica.

Atomo ou fon com energia cinética Atomo, ion

Superficie

Fonte: O AUTOR, 2018.

A ionizacdo do gas se da pela aplicacdo de uma poténcia de corrente direta
(DC), para materiais condutores ou de radiofrequéncia (RF), para materiais nao
condutores, proporcionando um plasma gasoso energético, cujos ions colidem com
0s atomos do alvo, que séo liberados quando a energia cinética dos ions € superior a
energia potencial dos atomos que constituem o alvo. Os atomos ejetados do alvo
colidem repetitivamente com o plasma gasoso durante sua trajetoria em direcdo ao
substrato até se condensarem para formar o filme. Na Figura 9 tem-se uma
demonstracdo esquemaética da producdo de um filme fino por meio da técnica de

pulverizacdo catddica de radio frequéncia assistida por magnetron.
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Figura 9: Desenho esquemaético da producao de um filme fino por meio da técnica de

pulverizacdo catddica de radio frequéncia assistida por magnetron.
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lons de argdnio \ O

Fonte: WAGNER; VOORHOEVE, 2012.

O alvo metalico (o catodo) encontra-se ligado ao terminal negativo de uma fonte
de tensao continua (DC) ou a saida de um gerador de radio frequéncia (13,56 MHz),
estando o porta-substrato ligado ao terminal positivo da fonte de tensdo DC ou a
massa (no caso de se utilizar um gerador de radio frequéncia- RF).

Para garantir um maior confinamento do plasma a zona do alvo, utilizam-se
campos magnéticos, perpendiculares ao alvo, restringindo dessa forma a locomocéao
dos elétrons em torno da vizinhanca do catodo, e assim aumentando a probabilidade
de colisbes e consequentemente 0 aumento na razao de crescimento dos filmes
produzidos (KALTOFEN et al., 2007).

Como a pulverizacdo catddica é um processo puramente fisico, geralmente ndo
ocorre nenhuma reagdo quimica, a menos que se queira produzir flmes compostos,
como oxidos, nitretos, carbetos, entre outros, devendo ser adicionado um gas reativo
ao plasma, ocasionando um tipo de sputtering denominando reativo. Esse tipo de
sputtering apresenta vantagens como: menor temperatura de deposicéo, dispensa o
uso de fontes RF devido a maior utilizacdo de alvos metalicos, além de fornecerem
filmes com maior pureza.

No entanto, esse tipo de deposicdo deve ser cuidadosamente avaliado uma vez
gue o gas reativo além de reagir com os atomos do alvo, tende a reagir também com
a superficie do substrato, acarretando em uma contaminagdo do alvo, sendo

necessario dessa forma um aumento na taxa de bombardeamento e aumento
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distancia alvo-substrato, a fim de minimizar a interacdo do géas reativo com o alvo
(GREENE, 1994).

2.2.3 AplicacOes de 6xidos semicondutores como detectores de radiacéo

Apesar de escassa a utilizacdo de materiais 6xidos semicondutores na
dosimetria das radiacbes ionizantes, alguns pesquisadores tém utilizado esses
semicondutores para dosimetria de alguns tipos de radia¢cées, como por exemplo, na
dosimetria de radiagdo gama, conforme pesquisa realizada por Arshak e
colaboradores (2004), os quais realizaram estudos com diferentes filmes de éxidos
semicondutores em formas fina e espessa, dentre eles filmes de MnO, NiO, SiO, e
constataram que os filmes em sua forma fina sdo mais sensiveis a radiacdo gama
para baixas doses sendo materiais promissores para dosimetria em tempo real de
radiacdo ionizante. Estudos também foram realizados para dosimetria de radiacdo
beta por Cruz-Vazquez e colaboradores (2006), onde observaram que o0s
nanofosforos de ZnO quando expostos a radiacdo beta apresentam uma resposta
termoluminescente linear, aumentando na mesma propor¢do que a dose em um
intervalo de 25 a 300 Gy. Esses resultados indicaram que o0s cristais S80 promissores
como dosimetros e detectores de radiacao beta.

Para feixes de raios X de baixa energia foram realizados estudos por Haruyuki
e colaboradores (2011) utilizando um sensor de ZnO irradiado com feixes de energia
de 60 keV. Os resultados mostraram uma resposta linear para diferentes taxas de
dose, além de uma sensibilidade de aproximadamente 1,5 uC/Gy, concluindo-se que
esse material tem um grande potencial para ser usado como um detector de raios X.

Kazuto et al. (2012) em seus estudos constataram que filmes finos de ZnO
irradiados com prétons de 8 MeV (fluéncia de prétons de 1,1017 cm) apresentaram
uma diminuicdo na intensidade de luminescéncia seguida por um aumento da
resisténcia elétrica, concluindo que os filmes apresentam uma alta resisténcia aos
feixes de proétons.

Sahi e Chen (2013) verificaram que o ZnO, conhecido por ser um cintilador
rapido, porém de baixo rendimento, teve tanto sua luminescéncia excitada como sua
fotoluminescéncia aumentada quando sintetizado em forma de nanocomposto com

CeF, demonstrando ap0s ser exposto a feixes de raios X com 0s seguintes parametros
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(Tensao de tubo 90 kV e corrente de tubo 5 mA), ser um detector favoravel para
aplicacdes na dosimetria das radia¢des ionizantes.

Ramirez et al. (2015) fabricaram transistores de filmes finos de ZnO
depositados pela técnica de deposicdo por laser pulsado (PLD -
Pulse Laser Deposition) e irradiaram as amostras com radiagdo gama proveniente de
2 irradiadores com fonte de cobalto, um para experimentos com altas doses e outro
para experimentos com baixas doses de radiacdo gama, verificando que esses
materiais apresentam uma resisténcia a radiacdo 100 vezes maior do que 0s
transistores MOSFETS de Si de maior espessura, indicando que esses materiais séo
bastante promissores para aplicacdo médicas que necessitam do uso de altas doses
de radiacao.

Portanto, em vista da reposta desses materiais para diferentes tipos de
radiacdo ionizante e diferentes energias, este trabalho teve como objetivo avaliar a
reposta de 6xidos semicondutores de ZnO e MnO, em forma de filmes finos, quando
expostos a feixes de radioterapia, os quais sdo classificados na area médica como

feixes de radiacdo de alta energia.
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3 METODOLOGIA

3.1 DEPOSICAO DOS FILMES FINOS

A preparagédo das amostras de filmes finos de ZnO e MnO foi realizada pelo
método fisico chamado de pulverizacao catddica com radio frequiéncia a partir de alvo
metalico de zinco de 2 polegadas (99% de pureza) e alvo metalico de manganés de 2
polegadas (99% de pureza), depositados em substrato de vidro com as seguintes
dimensdes: 20 x 5 mm e espessura de 1 mm. Em seguida foi depositada prata em
suas extremidades (aproximadamente 5 mm em cada extremidade do filme). Assim a
area til dos nanofilmes correspondeu a 10 mm?. Todos os nanofiimes foram
fabricados pela empresa Macashew Tecnologias utilizando o equipamento AJA ATC
Orion 5 UHV Sputtering System (Figura 10).

Figura 10: Equipamento modelo AJA ATC Orion 5UHV Sputtering System.

Fonte: Disponivel em <http://www.ajaint.com/atc-orion-series-sputtering-systems.htmlI>Acesso em
Fev. 2019.

3.2 PROCESSO DE ANALISE DAS ESPESSURAS DOS FILMES FINOS

A andlise das espessuras dos filmes produzidos foi realizada pela empresa
Macashew Tecnologias. Para este tipo de andlise, foi utilizada a técnica de
refletometria de raios X, com o auxilio de um difratdmetro de raios X modelo Bruker

D8 Advance (Figura 11), utilizando radiacdo de CuKa (0,1518 nm) e com 0 eixo 26


https://www.bruker.com/products/x-ray-diffraction-and-elemental-analysis/x-ray-diffraction.html
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variando de 0,1 — 5°. Para a analise das curvas de reflexdo, o software IILXRR2013
foi utilizado com base em um pacote de rotinas previamente desenvolvido com o
formalismo de Parrat com adaptacdo do termo de rugosidade via modelo de Nevot-
Croce. A técnica de Retroespalhamento de ions (Rutherford. Backscattering

Spectroscopy — RBS) foi realizada com feixe de He+ e energia de 2,2 MeV.

Figura 11: Difratdmetro de raios X modelo modelo Bruker D8 Advance.

Fonte: Disponivel em  <https://www.bruker.com/products/x-ray-diffraction-and-elemental-

analysis/x-ray-diffraction.html>Acesso em Fev. 2019.


https://www.bruker.com/products/x-ray-diffraction-and-elemental-analysis/x-ray-diffraction.html
https://www.bruker.com/products/x-ray-diffraction-and-elemental-analysis/x-ray-diffraction.html

38

3.3 MONTAGEM DOS NANOFILMES EM PLACA DE CIRCUITO IMPRESSO

Foram depositadas aos nanofilmes duas camadas de prata em suas
extremidades de forma que fosse possivel solda-los a uma placa de circuito impresso
com solda liquida composta de nano-particulas de prata fabricada pela MHNano.
Dessa forma, um conector do tipo BNC também foi soldado a placa para poder

conectar os nanofilmes ao sistema de leitura da corrente elétrica (Figura 12).

Figura 12: Nanofilme soldado em placa de circuito impresso.
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Terminal de Prata ‘ _ Terminal de Prata

Placa de circuito '

impresso

1

Conector BNC

Fonte: O AUTOR, 2018.

3.4 CARACTERIZACAO ELETRICA DOS NANOFILMES

A primeira caracterizacdo deste tipo de material foi de natureza elétrica, cujo
procedimento teve como objetivo determinar a curva I1xV para ambos os filmes finos
de ZnO e MnO. Foram selecionadas trés amostras de cada espessura (180 nm, 330
nm e 660 nm, para o0 ZnO e 40 nm, 100 nm e 200 nm, para o MnO). As amostras
foram polarizadas com diferentes tensfes:10, 20, 30, 40 e 50 V. A intensidade da
corrente elétrica produzida pelos nanofimes foi medida com um subfemto-
amperimetro 6430, marca Keithley. Este equipamento foi programado para funcionar
como eletrdmetro, onde é gerada uma polarizacdo de tensdo, e simultaneamente

mede-se a corrente elétrica no dispositivo que € alimentado. Durante todo processo
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de medic&o, a temperatura e a umidade do laboratorio foram monitoradas usando um
medidor de temperatura e umidade Fluke 971.

3.5 CARACTERIZACAO DOS NANOFILMES EM FEIXES DE RADIOTERAPIA

3.5.1 Equipamentos utilizados para caracterizacdo dos nanofilmes em feixes de

fotons em radioterapia

A fonte geradora de raios X de megavoltagem (MV) utilizada neste trabalho foi
um acelerador Linear Clinac IX, fabricado pela empresa Varian Medical System
(Figura 13) pertencente ao setor de radioterapia do Instituto Brasileiro de Controle do
Cancer (IBCC) na cidade de Sao Paulo-SP. Este acelerador gera feixes de fotons de
6 e 10 MV. Em todas as medicOes deste trabalho foi utilizado o feixe de 6MV, exceto
na avaliacdo da resposta com a taxa de dose que também foi feito para o feixe de
10MV.

Figura 13: Acelerador linear Clinac IX, Varian®.

Fonte: O AUTOR, 2018.
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As respostas dos nanofilmes produzidos foram comparadas com as leituras
obtidas utilizando uma camara de ionizacéo de placas paralelas tipo Markus, modelo
PTW 23343, ilustrada na Figura 14. Essa camara possui um volume sensivel de
0,055 cm?, feita de PMMA com uma janela de Polietileno com 0,027 mm de espessura

e uma camada muito fina de grafite circulando a cavidade de ar.
Figura 14: Camara de lonizacao tipo Markus 23343.

Fonte: Disponivel em <https://www.ptw-usa.com/>Acesso em Dez. 2018.

Na obtencé&o e registro das leituras foi utilizado um sistema eletrénico modelo
EFF1705, marca Scients (Figura 15), que foi conectado ao nanofilme por meio de um
pré amplificador AMP1811, o qual tem um fator de amplificacdo de 42 db. Para
aquisicao das leituras do eletrdmetro foi utilizado um notebook conectado a um radio

de comunicacao digital como acessorio secundario ao eletrébmetro.


https://www.ptw-usa.com/
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Figura 15: Sistema eletrénico utilizado para aquisicao da leitura do sinal produzido

pelo nanofilme.

Fonte: Disponivel em <http://scients.com.br/produto/> Acesso em Dez. 2018.

Como simulador foi utilizado um conjunto de 20 placas de agua solida,
pertencentes ao setor de radioterapia do IBCC, com area 30x30 cm? e espessuras
variaveis de 1 a 10 mm. Um conjunto constituido por trés placas de PMMA de 10 mm
com area 30x30 cm? (Figura 16), fabricado no CRCN/NE foi utilizado para acomodar
os nanofilmes entres as placas de agua sélida, permitindo a passagem do fio de

conexao com o pré-amplificador.
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Figura 16: Conjunto de placas de PMMA fabricadas para acomodar o nanofilme.
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Fonte: O AUTOR, 2018.

3.5.2 Avaliacdo do desempenho dos nanofilmes com a repeticdo e reproducao

da dose de radiacao

Para investigar a performance dos nanofilmes de ZnO e MnO com a repeticao
da dose de radiacdo em radioterapia, 0s mesmos foram submetidos os nanofilmes a
uma dose integrada de 10 Gy obtidos a partir da soma de 10 repeticdes consecutivas
de 1 Gy cada, realizando 5 leituras para cada amostra. As amostras foram expostas
a uma taxa de dose de 600 cGy/min e posicionadas a uma DFS de 100 cm, em um
campo de 10x10 cm? e na profundidade de dose maxima (1,5 cm), conforme ilustrado
na Figura 17. Para esse experimento, foram utilizadas duas amostras de cada
espessura tanto para o ZnQO, cujas espessuras corresponderam a 180, 330 e 660 nm,
como também para os nanofilmes de MnO com as seguintes espessuras: 40, 100 e
200 nm, para que no final pudessem ser selecionadas, para realizacdo dos
experimentos seguintes, apenas uma amostra de cada semicondutor de oxido com
espessura intermediaria (330 nm para o ZnO e 100 nm para o MnO). Experimentos
usando as amostras de ZnO e MnO com 330 nm e 100 nm, respectivamente, foram
realizados para verificar se havia reprodutibilidade no sinal elétrico produzido por

esses oxidos semicondutores quando exposto a dose de 1 Gy.
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Figura 17: Esquema experimental de procedimento para medicao da leitura do sinal

produzido pelo nanofilme.
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Fonte: O AUTOR, 2018.

3.5.3 Andlise da resposta dos nanofilmes com a taxa de dose

A avaliagdo da resposta dos nanofilmes com a variagdo da taxa de dose foi
realizada posicionando-se cada amostra no simulador com os seguintes parametros:
um campo padrdo de 10x10 cm?, na profundidade de méaxima dose (1,5 cm); DFS de
100 cm. Ailustracdo do arranjo experimental encontra-se na Figura 17. Os nanofilmes
foram expostos a quatro valores diferentes de taxa de dose de radiacao (300, 400,
500 e 600 cGy/min) em duas qualidades distintas de energia do feixe de fotons de 6
MV e 10 MV.

3.5.4 Avaliagdo da resposta dos nanofilmes em funcdo da dose acumulada de

radiacao.

A fim de verificar se os nanofilmes sofriam alguma perda no sinal produzido em
funcdo da dose acumulada em radioterapia, os mesmos foram posicionados a uma
DFS de 100 cm em um campo padrdo de 10x10 cm? na profundidade de dose maxima.

Todos os nanofilmes de ZnO e MnO foram submetidos a uma dose integrada de 40,0
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Gy obtida a partir da soma de 40 repeticées consecultivas com uma dose fracionada

de 1,0 Gy cada, expostos a uma taxa de dose de 600 cGy/min.

3.5.5 Avaliacdo da resposta dos nanofilmes com a variacdo do angulo de

incidéncia do feixe de raios X.

Para avaliacdo da resposta dos nanofilmes em fungéo da variacao direcional do
feixe de incidéncia dos fétons, foi utilizado uma taxa de dose no valor de 600 cGy/min.,
com arranjo experimental padrdo (DFS de 100 cm, campo 10x10 cm? e na
profundidade de maxima dose). Para variacao da direcao dos feixes, rotacionou-se o
gantry do equipamento em diferentes angulacgdes, a partir do angulo de 0° a 60° com
incrementos de 15°. Essa variacao foi obtida a partir de rotacdes realizadas tanto no
sentido horario como também no sentido anti-horéario, conforme arranjo experimental

da Figura 18.

Figura 18: Arranjo experimental para avaliar a resposta dos nanofilmes as diferentes

direcbes de incidéncia do feixe de fétons.
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Fonte: O AUTOR, 2018.
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3.6 PROCEDIMENTO DE MEDICAO DOS PARAMETROS DOSIMETRICOS
UTILIZADOS EM RADIOTERAPIA

3.6.1 Analise da resposta dos nanofilmes de ZnO e MnO em func¢&o do tamanho
do campo de radiacédo

Os nanofilmes de ZnO com espessura de 330 nm e os nanofilmes de MnO com
espessura de 100 nm foram posicionados a uma DFS de 100 cm, perpendicularmente
ao eixo central do feixe de radiagdo, conforme mostrado na Figura 19. Os tamanhos
de campos utilizados foram: 5 x 5 cm?, 10 x 10 cm?, 15 x 15 cm? e 20 x 20 cm?, 25 x
25 cm? e 30 x 30 cm?, sendo o campo 10 x 10 cm? usado como referéncia. Os
dispositivos foram submetidos a uma dose de 1,0 Gy a cada exposi¢cao, com taxa de
dose fixa em 600 cGy/min, sendo calculado o fator de campo de acordo com
equacao 3.

Figura 19: Arranjo experimental para posicionamento do detector no eixo central do

feixe de qualidade de 6 MV ilustrando as diferentes dimensdes do campo de

irradiacao.
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Fonte: O AUTOR, 2018.
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3.6.2 Anédlise do perfil de campo para os nanofilmes de ZnO e MnO

Os perfis de campo foram obtidos posicionando-se os nanofiimes a uma
distancia foco-isocentro (DFI) de 100 cm, perpendicularmente ao eixo central do feixe
de radiacéo, na profundidade de maxima dose (1,5 cm), conforme Figura 20. Essas
medidas foram realizadas para o campo padrdo (10 x 10 cm?), variando a distancia
de 2 até 7 cm do nanofilme em relagdo ao eixo central, tanto para o lado direito como

para o lado esquerdo do eixo.

Figura 20: llustragdo do arranjo experimental para determinacéo dos perfis de campo.
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Fonte: O AUTOR, 2018.

3.6.3 Avaliacéo da porcentagem de dose profunda (PDP) para os nanofilmes de
Zn0O e MnO

A variacdo da dose em profundidade foi medida no simulador. Variando o
posicionamento do detector de 0,5 cm a 20 cm ao longo do eixo central do feixe de
irradiacdo. Assim foi variada a distancia Foco-Detector (DFD), mantendo-se sempre
fixa a distancia foco-superficie em 100 cm, reduzindo a altura da mesa de tratamento
para cada profundidade como ilustrado na Figura 21. Foi utilizado o campo de
irradiacédo de padrdo de 10x10 cm? na superficie do simulador. Cada nanofilme foi

irradiado com uma dose de 1,0 Gy (em cada profundidade). Os percentuais de dose
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profunda medidos com os nanfilmes foram obtidos pela normalizacdo de todas as
medidas nas diferentes profundidades com referéncia a dose méxima, conforme
equacéao 4.

Figura 21: Arranjo experimental para determinacédo da PDP.
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Fonte: O AUTOR, 2018.
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4. ANALISE E DISCUSSAO DOS DADOS

4.1 CARACTERIZACAO ELETRICA DOS NANOFILMES DE ZNO E MNO

As Figuras 22 e 23 ilustram os resultados da caracterizacdo elétrica dos
nanofilmes de ZnO e MnO, respectivamente, utilizados para medicdo em feixes de
raios X na radioterapia. Pode-se observar que ambos os tipos de nanofilmes
apresentaram valores de resisténcia elétrica diferentes mesmo em se tratando de
amostras com a mesma espessura. Segundo Neelkanth (1990) € possivel que
amostras de nanofiimes possam apresentar falta de uniformidade em suas
caracteristicas estruturais e morfologicas devido a possiveis contaminantes durante o
processo de fabricacdo de um nanofilme. Como néo foi fornecida pelo fabricante a
incerteza na espessura dos nanofilmes, fica dificil avaliar a que se deve este
comportamento incomum, embora todos os nanofilmes apresentem comportamento
o6hmico. Isto demonstra um diferencial neste tipo de material semicondutor, seja ZnO
ou MnO, em comparacdo com dispositivos semicondutores tipicos (fotodiodo ou
fototransistor de silicio), os quais apresentam comportamento logaritmico ou nao
o6hmico.

Vale salientar que o semicondutor de ZnO tem alguma sensibilidade para fétons
no espectro do visivel, embora este procedimento de caracterizacéo elétrica tenha
sido realizado com a auséncia de luz ambiente no laboratorio.

Este procedimento de caracterizagdo elétrica permitiu que fosse feita uma
avaliacdo dos nanofilmes tanto de ZnO como de MnO com o proposito de se escolher
a espessura e a amostra que fosse mais estavel, por exemplo, e também que
garantisse haver uma segunda amostra com caracteristicas elétricas semelhantes.
Por exemplo, as amostras de Oxido de manganés com espessura de 100 nm
apresentaram caracteristicas elétricas semelhantes, pois as trés curvas tém
inclinagdes proximas. Por outro lado, observou-se que as amostras de oxido de zinco
que apresentam mais semelhanca em qualquer espessura foram justamente as
amostras 2 e 3, ou seja, a amostra 1 de todas as espessuras apresentaram
resisténcias elétricas bastantes diferentes das outras duas amostras.
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Figura 22: Caracterizagao elétrica de trés amostras de nanofilmes de ZnO: amostras
com 180 nm (a); 330 nm (b) e 660 nm (c).
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Figura 23: Caracterizagao elétrica de trés amostras de nanofilmes de MnO:

amostras com 40 nm (a); 100 nm (b) e 200 nm (c).
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4.2 REPETITIVIDADE NOS RESULTADOS DA MEDICAO DOS NANOFILMES DE
ZNO E MNO

Os gréficos das Figuras 24, 25 e 26 representam a repetitividade dos nanofilmes
de ZnO e das Figuras 27, 28 e 29 dos nanofilmes de MnO. Cada icone no gréfico
representa a média de 5 leituras. A linha central cheia (preta) representa a média das
meédias, M, e as linhas tracejadas (verde) e pontilhada (azul) correspondem aos limites
estatisticos para o nivel da confianga de 99% (M£3.-S). Observa-se que para o
nanofilme de ZnO mais espesso (660nm) houve uma variacdo de +10% entre as
amostras, enquanto que para as espessuras de 180nm e 330nm a variagcéo foi
aproximadamente apenas +2%. De forma similar foi observado o mesmo
comportamento para os nanofilmes de MnO, ou seja, o filme de maior espessura (200
nm) apresentou variacdo em torno de +10%, enquanto que os filmes de MnO menos
espessos também apresentaram variacdes significativamente menores que +2%.

Aglomerando o resultado do sinal produzido da corrente elétrica para todas as
espessuras do nanofime de ZnO e MnO, a fim de verificar se ambos os 6xidos
apresentam semelhancas, obtém-se uma corrente média de (49,1 £ 1,5) nA para o
ZnO, ao passo que para as amostras de MnO o valor é (51,2 + 3,4) nA. Dessa forma,
nesta aplicacdo em radioterapia pode-se verificar que ambos 0s 6xidos apresentam

respostas similares.
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Figura 24: Repetitividade no resultado da medi¢cdo para o nanofilme de ZnO com

espessura de 180 nm: (a) amostra 1 e (b) amostra 2.
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Figura 25: Repetitividade no resultado da medi¢cdo para o nanofilme de ZnO com

espessura de 330 nm: (a) amostra 1 e (b) amostra 2.
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Figura 26: Repetitividade no resultado da medi¢cdo para o nanofilme de ZnO com

espessura de 660 nm: (a) amostra 1 e (b) amostra 2.
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Figura 27: Repetitividade no resultado da medicdo para o nanofilme de MnO com

espessura de 40 nm: (a) amostra 1 e (b) amostra 2.
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Figura 28: Repetitividade no resultado da medi¢do para o nanofilme de MnO com

espessura de 100 nm: (a) amostra 1 e (b) amostra 2.
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Figura 29: Repetitividade no resultado da medi¢cdo para o nanofilme de MnO com

espessura de 200 nm: (a) amostra 1 e (b) amostra 2.
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4.3 REPRODUTIBILIDADE DAS LEITURAS DOS NANOFILMES DE ZNO E MNO

Para o estudo da reprodutibilidade e dos outros experimentos realizados neste

trabalho, foram selecionadas as amostras de ZnO e MnO com espessuras de 330 nm

e 100 nm, respectivamente, por se tratarem de valores intermediarios de espessuras.
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Nas Figuras 30 pode-se verificar a reprodutibilidade das leituras desses Oxidos em
ensaios realizados ao longo do tempo. Observa-se que a amostra de Oxido de
manganés apresentou uma dispersao estatistica inferior aos resultados com o 6xido
de zinco, ou seja, os limites estatisticos estabelecidos para o nivel da confianca de

99% (M+3-S) correspondem a + 5% para o MnO e + 17% para o ZnO.

Figura 30: Reprodutibilidade no resultado da medi¢cdo para os nanofilmes: (a) Nanofilme
de ZnO de 330 nm e (b) Nanofilme de MnO de 100 nm.
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4.4 RESPOSTA DOS NANOFILMES DE ZnO e MnO EM FUNCAO DA TAXA
DE DOSE

As Figuras 31 e 32 apresentam a resposta em funcdo da taxa de dose para 0s
nanofilmes de ZnO com espessura de 330 nm e para os nanofilmes de MnO com
espessura de 100 nm, respectivamente, submetidos a feixes de fétons gerados a partir
de 6 MV e 10 MV, onde a taxa de dose foi variada de 300 cGy/min até 600 cGy/min,
em intervalos de 100 cGy/min.

Pode-se observar que ambos o0s tipos de nanofimes apresentam
proporcionalidade entre a corrente produzida e a taxa de dose para as diferentes
energias correspondentes aplicados no acelerador. Verifica-se também que para o
feixe mais energético o sinal produzido € menor, em ambos os Oxidos. Conforme
esperado, uma vez que os fétons mais energéticos tém maior poder de penetracédo
nos materiais.

Um fato importante que se pode observar é que os coeficientes angulares dos
ajustes lineares para o nanofilme de MnO sao idénticos para as diferentes energias
de fotons utilizadas. Por outro lado, 0 mesmo néo ocorre para o nanofiime de ZnO,
pois as inclinagbes dos ajustes lineares s&o consideravelmente diferentes. Isto se
deve provavelmente ao fato do elemento zinco, que tem um ndamero atbmico maior
gue o0 manganés, ter probabilidade maior de interacdo na faixa de energia utilizada
(KNOLL, 2005).
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Figura 31: Resposta do nanofilme de ZnO em funcdo da taxa de dose

parametrizado pela energia do feixe.
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Figura 32: Resposta do nanofilme de MnO em funcdo da taxa de dose

parametrizado pela energia do feixe.
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45 RESPOSTA DOS NANOFILMES DE ZNO E MNO EM FUNCAO DA DOSE
ACUMULADA DE RADIACAO.

A Figura 33 apresenta a resposta dos nanofilmes de ZnO e MnO em funcéo da
dose acumulada quando submetidos aos feixes de raios X de radioterapia. Pode-se
verificar que ambos o0s Oxidos semicondutores apresentam comportamentos
semelhantes quando expostos a uma dose acumulada de até 40 Gy. No entanto,
observa-se que o nanofilme de MnO apresentou uma variagcdo um pouco menor que
o nanofilme de ZnO. Se considerar uma pré-irradiacdo da ordem de 10 Gy, verifica-
se que para ambos os nanofilmes ocorre uma estabilidade para pelo menos mais 30
Gy, o que significaria, teoricamente, ndo necessitar de re-calibracdo para até 30
sessOes de radioterapia quando utilizada uma dose maxima acumulada de até 40 Gy
com uma irradiacdo prévia de 10 Gy. De fato, sabe-se que existem procedimentos
dosimétricos (testes de controle de qualidade) a cada dia em uma clinica de
radioterapia. Dessa forma, seria necessaria a aplicacdo de fatores de correcdes ao
nanofilme sempre que o0 mesmo recebesse uma dose acumulada de cerca de 30 Gy.

A relacéo de semelhanca da variagéo da intensidade da corrente dos nanofilmes,
pode provavelmente estar relacionada aos defeitos causados pela irradiagdo no
substrato dos nanofilmes, isto &, o fato do substrato ser de vidro (6xido de silicio), uma
vez que quando exposto a radiacdo ionizante sdo geradas cargas parasitas na
superficie do vidro que consequentemente geram um campo elétrico residual (LEROY
e RANCOITA, 2007; FOWLER e EDWARDS, 1997).
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Figura 33: Resposta dos nanofilmes de ZnO e MnO em fun¢do da dose acumulada no
feixe de radioterapia: (a) Nanofilme de ZnO e (b) Nanofilme de MnO.
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4.6  AVALIACAO DA DEPENDENCIA ANGULAR DOS NANOFILMES DE ZNO
E MNO

As Figuras 34 e 35 apresentam os resultados dos nanofilmes em fung¢do da
variacdo do angulo de incidéncia do feixe de radiacdo em relacao a perpendicular da
superficie dos nanofilmes de ZnO e MnO, respectivamente. Observa-se que para
angulos de -30 graus até +30 graus a variacdo no sinal produzido néo ultrapassou
1+5%. Contudo, para angulos maiores que +30 graus e menores que -30 graus o sinal

produzido diminuiu sistematicamente, confirmando que os nanofilmes de ambos os
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oxidos, nesta geometria planar, tém dependéncia angular. Sendo assim, para
aplicacOes futuras como sensor em radioterapia, deve-se levar em consideragéo esse
fato, uma vez que indica a necessidade de se manter o dispositivo perpendicular ao

feixe de radiacao.

Figura 34: Resposta do nanofilme de ZnO em fun¢&o do angulo de incidéncia do feixe

de radiacdo.
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Figura 35: Resposta do nanofilme de MnO em funcéo do angulo de incidéncia do feixe

de radiacdo.
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47 RESPOSTA DOS NANOFILMES DE ZNO E MNO EM FUNCAO DO
TAMANHO DO CAMPO DE RADIACAO

A Tabela 1 apresenta os dados do fator de campo para os nanofilmes de ZnO
e MnO em funcédo do tamanho do campo de radiacdo. Foram utilizados seis diferentes
tamanhos de campos de radiacdo para esta avaliacdo do fator de campo e as
respostas dos materiais foram normalizadas com as leituras referentes ao campo
padrdo 10x10 cm?.

De acordo com os resultados apresentados nesta tabela pode-se verificar que
houve um aumento do sinal produzido por ambos os 6xidos com 0 aumento do campo
de radiacdo de 5x5 cm? até o campo de tamanho 15x15 cm?. No entanto, para campos
maiores que este valor ndo houve variacdo na resposta dos nanofilmes estudados,
indicando que o fator de campo é desprezivel para tamanho de campo maior ou igual
a 15x15 cm?. Provavelmente isso decorre do fato de que o dispositivo sensor a
radiacdo € um nanofilme, ou seja, um material muito fino o que praticamente o torna

insensivel ao espalhamento que normalmente ocorre em campos maiores.
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Tabela 1 — Valores das leituras relativas do fator de campo dos nanofilmes de ZnO e

MnO para diferentes tamanhos de campo de radiacao.

Dimensdes
Fator de Campo  Fator de Campo
do campo
para ZnO para MnO
(cm?)
5x5 0,8 0,8
| 10x10 1,0 1,0
15x15 2,1 2,0
20x20 2,1 2,0
25x25 2,1 2,0
30x30 2,1 2,0

4.8 RESPOSTA DA ANALISE DO PERFIL DE CAMPO PARA OS
NANOFILMES DE ZNO E MNO

Na Figura 36 pode-se observar os perfis de campo para os nanofilmes de ZnO
e MnO realizado no campo padrdo 10x10 cm?. Observa-se que ha uma variacdo em
torno de 5% na planura do feixe de radioterapia. Na Figura 36 esta também plotado
um perfil de campo de 10x10 cm? obtido com o detector padrdo (camara de ionizacéo)
para fins de comparacéo da delimitacdo do campo de radiacdo. Observa-se que a
gueda abrupta na intensidade do feixe ocorre de forma similar entre os nanofilmes e

a camara de ionizagao.



66

Figura 36: Perfis de campo para os nanofilme de ZnO e MnO e camara de ionizacao.
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4.9 RESPOSTA DA PORCENTAGEM DE DOSE EM PROFUNDIDADE (PDP)
PARA OS NANOFILMES DE ZNO E MNO

As Figuras 37 e 38 apresentam a reposta com a porcentagem da dose em
profundade (PDP) dos nanofiimes de ZnO e MnO, respectivamente, cujas PDP’s
foram calculadas utilizando a equacdo 4. Observa-se que para os dois tipos de
nanofilmes o resultado da PDP diverge do resultado para a camara de ionizacao, que
€ o detector padrao utilizado em radioterapia. Portanto, o fato de se tratar de um
nanofilme e ser um estudo pioneiro indica que serdo necessarios, provavelmente,
outros procedimentos experimentais para verificar o que realmente esta divergindo no
comportamento neste novo tipo de detector. Um resultado semelhante ja foi reportado
por Silva em 2008 utilizando um dispositivo eletrénico semicondutor (fototransistor),
no qual a curva de PDP obtida com o fototransistor divergiu da curva de PDP obtida

com a camara de ionizagao.
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Figura 37: Porcentagem de dose profunda para o nanofilme de ZnO e camara de

ionizacao.
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Figura 38: Porcentagem de dose profunda para o nanofilme de MnO e camara de

ionizagdao.
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5 CONSIDERACOES FINAIS

De acordo com os resultados apresentados neste trabalho, para os

experimentos realizados com os nanofilmes de ZnO e MnO em feixes de fotons de

radioterapia, pode-se concluir que:

1-

A caracterizacdo elétrica dos nanofilmes, independentemente do tipo de
oxido e de sua espessura, demonstrou que esses materiais possuem um
comportamento 6hmico.

Os nanofilmes apresentaram repetitividade e reprodutibilidade do sinal
produzido na mensuracao da intensidade fotdnica do feixe de radioterapia,
e ndo apresentaram uma variacao significativa das suas leituras até a dose
acumulada de 40 Gy.

Os nanofilmes de ambos os 6xidos apresentaram um sinal de corrente
elétrica de saida praticamente linear com a taxa de dose para as duas
energias de feixes de fétons de raios X utilizadas (6MV e 10MV), sendo que
o nanofilme de MnO teve a mesma sensibilidade para ambas as energias,
ao passo que o nanofiime de ZnO apresentou coeficientes angulares
diferentes.

Os nanofilmes apresentaram uma dependéncia angular indicando a
necessidade de se utilizar o dispositivo perpendicular a incidéncia do feixe
de radiacao.

Com relacéo ao fator de campo verifica-se que ha uma dependéncia com
os tamanhos de campo de 5x5 cm? e 10x10 cm?. No entanto, a partir do
tamanho de campo de 15x15 cm? essa dependéncia desaparece para
ambos os oxidos.

Em relacéo ao perfil de campo observou-se que a delimitacdo do campo de
radiacdo utilizando os nanofilmes estad congruente com o resultado de um
detector padrdo, além de apresentar uma variagdo menor que 10% na

leitura relativa dentro do campo de radiacéo.
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As medidas de porcentagem de dose em profundidade (PDP) apontaram
gue o dispositivo nanofilme diverge com relagéo ao resultado encontrado
com o detector padrao.

Este dispositivo € uma inovacdo ao estado da técnica, e pode ser uma
opcéao no futuro para ser recomendado por organismos internacionais para
uso na area de dosimetria.
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