DETECÇÃO DE RADIAÇÃO X NA FAIXA DE ORTOVOLTAGEM UTILIZANDO COMPÓSITO PEEK/PTCA
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RESUMO

Compósitos constituídos de titanato de chumbo modificado com cálcio (PTCa) imerso em uma matriz polimérica de poliéter-éter-cetona (Peek), de alta performance, foram preparados em forma de filme utilizando três concentrações diferentes de cerâmica em volume, isto é, 40, 50 e 60 vol.%. As amostras foram obtidas, pressionando a mistura de PTCa e PEEK, na forma de pó, a uma temperatura de 360 oC sob pressão de 12 MPa, aplicada durante 2,0 h. As amostras obtidas possuem espessura entre 200 e 400µm. O material compósito obtido foi utilizado como componente sensor, para medir a intensidade de radiação-X na faixa de ortovoltagem (120 a 300kV) a partir de uma câmara piroelétrica. O elemento sensor trabalha como um transdutor térmico, convertendo um fluxo térmico não quantificado em uma quantidade mensurável de voltagem elétrica. A resposta do sensor varia entre 0,69 V a 2,2 V no intervalo de razão de fluência de energia de 6,30 até 37,20 W/m2. A energia incidente absorvida foi analisada em função da energia ionizante.
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INTRODUÇÃO


Compósitos ferroelétricos constituídos de cerâmica imersa em um matriz polimérica têm, devido a sua atividade piroelétrica, sido utilizadas como transdutor térmico. Esses sensores podem monitorar desde radiação na faixa do infravermelho a radiação ionizante de alta energia (1-4). Na área médica a utilização de sensores piroelétricos pode ser aplicada na dosagem de radiação a ser empregada em tratamentos de câncer. Onde a dose a ser utilizada deve ser precisa e localizada, evitando efeitos colaterais e recorrência da doença. 


Atualmente o dosímetro utilizado na terapia de radiação é a câmera de ionização, que é considerada o padrão para dosimetria e é a mais precisa entre os comumentes utilizados. Entretanto deve-se salientar algumas limitações relacionadas à resolução espacial e a razão entre sinal e ruído (5). Além do custo elevado para aquisição.


De Paula e colaboradores (6) propuseram um instrumento que utiliza como elemento sensor um cristal piroelétrico, para medir a intensidade de radiação X, em substituição às câmaras de ionização. Os autores usaram os cristais tantalato de lítio (LiTaO3) e o niobato de lítio (LiNb5O3) como detectores para monitorar a intensidade de raios-X no intervalo de energia usado em mamografia.


No presente trabalho um compósito cerâmica/polímero é apresentado como sensor piroelétrico alternativo, para medir a intensidade de raios-X no intervalo de ortovoltagem (120 – 300 kVp). O filme compósito combina as boas propriedades de cada fase do material, oferecendo algumas vantagens como flexibilidade, formabilidade e resistência a choques mecânicos, em comparação com os cristais e cerâmicos. Além disso, o detector piroelétrico tem vantagem de operação em temperatura ambiente e vasto espectro de resposta.
MATERIAIS E MÉTODOS


O polímero PEEK (poliéter-éter cetona) é um termoplástico de alto desempenho, utilizado em larga escala na indústria aeroespacial, militar, automotiva, entre outras. Na Figura 1 apresenta-se sua estrutura química. A estrutura completamente aromática auxilia no alto desempenho em temperaturas elevadas (9).

[image: image1.png]\_7 \ /"

Figure 1. Chemical formula of polyether ether ketone (PEEK)
from 1.C.1.




Fig.1: Estrutura química do polímero PEEK (9).


Sua temperatura de transição vítrea (Tg) está em torno de 143°C e a temperatura de fusão (Tm) é de 360 °C. Essa é uma vantagem na utilização desse polímero como matriz, pois o compósito pode ser polarizado em altas temperaturas, o que por sua vez possibilita a utilização do compósito como sensor piroelétrico em situações de temperatura elevada.  A cerâmica PTCa (titanato de chumbo modificado com cálcio) é obtida dopando o titanato de chumbo (PbTiO3), com cálcio. A partir dos estudos realizados por Wersing, verificou-se que a porcentagem de cálcio utilizada influencia na constante dielétrica, no coeficiente piroelétrico e, conseqüentemente, na figura de mérito piroelétrica (FOMp)
Filmes compósitos de PTCa/PEEK foram obtidos por prensagem a quente da mistura dos pós na temperatura de 360ºC por 2,0 h. A espessura das amostras foram no intervalo de 200 a 400 micra após a aplicação de uma pressão de 12 MPa. A fração volumétrica de cerâmica usada para preparar o filme foi de 50 vol.% e 60 vol.%. A quantidade de cada material utilizado na fabricação do compósito é determinada pela expressão abaixo:
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onde m é a massa, é a densidade e os subescritos p e c estão relacionados ao polímero e à cerâmica, respectivamente. (c é a fração volumétrica de cerâmica.

Eletrodos circulares de ouro, com 10 mm de diâmetro, foram depositados em ambas as faces do filme compósito para contato elétrico. As amostras foram polarizadas com campo elétrico apropriado e para evitar a ruptura dielétrica do ar, a polarização foi realizada em banho de óleo de silicone, com temperatura controlada. O coeficiente piezoelétrico longitudinal d33 foi medido com o Pennebaker modelo 8000 d33 Piezo Tester (APC) a 60 Hz. A atividade piezoelétrica do filme compósito foi estudada em função do campo de polarização. O coeficiente piroelétrico p(T) foi determinado usando-se o método direto da medida da corrente piroelétrica(10).
A figura 1 ilustra a câmara piroelétrica construída para medir a intensidade de raios-X. O protótipo consiste de um sensor piroelétrico (filme compósito), um conversor corrente-voltagem de alta sensibilidade e baixo ruído, um microcontrolador e um mostrador digital.
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Fig.1:(a) Câmara piroelétrica; (b)Câmara piroelétrica posicionada diante do aparelho de raios X
A radiação foi aplicada por um equipamento de ortovoltagem (Siemens Sabilipan I, figura 1(b)). Na tabela 1 apresentam-se as características do instrumento e os respectivos filtros utilizados para cada tensão no tubo.
Tabela 1 – Potencial de tubo e corrente

	Potencial do tubo (kV)
	Corrente elétrica (mA)
	Filtro

	120
	20
	4mm Al

	180
	20
	0,2mm Cu

	200
	20
	0,5mm Cu

	250
	15
	1mm Cu

	300
	12
	ThIII


ThIII : Tório III, liga metálica constituída de cobre, alumínio e estanho.

O sensor piroelétrico foi posicionado a 50 cm da fonte de raios-X, que é a distância comumente usada em pacientes durante o tratamento.

A razão de fluência de energia () do feixe foi calculada a partir da medida da razão de exposição de raios-X (X ) e do coeficiente de absorção de energia do ar (ab/)air, usando a equação B(11).
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 a medida realizada a partir de uma câmara de ionização cilíndrica calibrada de 0,6 cm3, conectada a um eletrômetro FARMER modelo 2570, designado para uso clinico no intervalo de ortovoltagem.
RESULTADOS E DISCUSSÃO

Filmes compósitos PTCa/PEEK com 60 vol.% de cerâmica foi polarizado a 160oC por 1,0 h. Variando o campo elétrico aplicado, a eficiência do processo de polarização pode ser analisado. Para evitar ruptura do dielétrico do ar, o processo de polarização foi realizado em banho de óleo de silicone. Em relação à atividade piroelétrica, uma amostra pré-polarizada com 12 MV/m foi colocada numa câmara com temperatura controlada e a corrente de despolarização termoestimulada (TSDC) foi medida. A amostra foi aquecida a uma razão constante de 1 o/min com seus eletrodos em curto e a corrente foi monitorada por um eletrômetro Keithley modelo 610 C. A corrente piroelétrica reversível foi estabelecida após remoção de todas as contribuições irreversíveis à corrente de despolarização, o que ocorreu após a 3ª medida, figura 2. 
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Fig.2: Corrente elétrica de despolarização em função da temperatura.
O coeficiente piroelétrico p(T) como função da temperatura foi calculado com auxílio da equação C:
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sendo A é a área com eletrodo, Ip é a corrente piroelétrica e dT/dt é a taxa de aquecimento. O valor de p(T) na temperatura ambiente é 30 C/m2K e a figura de mérito piroelétrica (FOM) é 0,86 (C/m2K. Nenhuma mudança apreciável nos coeficientes piezo e piroelétrica foi observada após a irradiação com 760 Roentgens, indicando que não ocorre degradação do sensor com a energia utilizada. A Figura 3 ilustra o comportamento do coeficiente piroelétrico p(T) com a temperatura.
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Fig. 3: : Coeficiente piroelétrico em função da temperatura. Amostra polarizada a 160 0C com um campo elétrico de 12MV/m..

Para medir a energia absorvida pelo sensor, uma chapa de chumbo de espessura 7 mm, com um orifício de diâmetro de 7 mm, foi posicionada a 50 cm do tubo de raios-X. A exposição foi medida com e sem o sensor cobrindo o orifício na folha de chumbo. A tabela 3 ilustra a porcentagem de energia absorvida pelo filme compósito PTCa/PEEK com 60 vol.% de cerâmica, para todos os potenciais do tubo.

Tab. 3: Percentual de Radiação absorvida e tensão de saída para amostras com concentrações diferentes de cerâmica em função da tensão do tubo.

	Tensão do tubo (kV)

	120
	180
	200
	250
	300

	Tensão saída (V)
	Percentual absorvido

(%)
	Tensão saída (V)
	Percentual absorvido

(%)
	Tensão saída (V)
	Percentual absorvido

(%)
	Tensão saída (V)
	Percentual absorvido

(%)
	Tensão saída (V)
	Percentual absorvido

(%)

	2,2
	48,97
	1,76
	33,87
	1,68
	22,95
	1,22
	15,88
	0,79
	7,65


É possível verificar pelos dados da tabela 3 que a radiação não é completamente absorvida pelo material sensor. A resposta do sensor piroelétrico é proporcional à razão de fluência de energia ou intensidade dos raios-X. Na faixa de energia utilizada nesse trabalho, predomina-se o efeito fotoelétrico. O fóton interage com um átomo do material alvo arrancando um elétron das camadas mais internas (K, L e M), para que a interação ocorra é necessária que a energia incidente seja igual ou superior à energia de ligação do elétron. Nesse caso a absorção é máxima. Na região entre camadas ocorre um decaimento acentuado na absorção, pois o efeito fotoelétrico entre camadas torna-se impossível. 
O comportamento da resposta do sensor em função da fluência de energia ou intensidade de raios-X é ilustrado na Figura 4. Para comparação, as respostas com outra concentração cerâmica também são apresentados.
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Fig.4: Tensão de saída em função da taxa de fluência de energia.
O sinal elétrico vindo da saída do conversor corrente-voltagem, de alta sensibilidade, é filtrado antes de alimentar o sistema de aquisição do microcontrolador. Este é interfaciado através de uma porta serial para receber comandos e enviar dados para um computador. A intensidade de raios-X é calculada dividindo a fluência de energia pelo tempo de exposição dos raios-X. A exposição foi medida com um sistema Radcal modelo 9015 (Monróvia, CA, USA).


Objetivando observar a influência da espessura da amostra na taxa de absorção e sinal de saída realizaram-se medidas com três amostras de espessura 260, 320 e 360μm com concentração de 50% de cerâmica em volume. Na Figura 5 apresenta-se a taxa de absorção em função da tensão no tubo, observa-se que a taxa de absorção tem um acréscimo, com o aumento da espessura. 
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Fig. 5: Percentual de energia absorvida em função da tensão no tubo.


Na Figura 6 apresenta-se o sinal de saída em função da taxa de fluência da radiação incidente, considerando espessuras diferentes. Observa-se, como na Figura 4, um decaimento do sinal à medida que se aumenta a energia incidente. 
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Fig. 6:Tensão de saída em função da taxa de fluência.

Um sistema de medida da intensidade de raios-X no intervalo de ortovoltagem foi implementado usando, como material sensor, um filmes compósitos cerâmica/polímero com várias concentrações de cerâmica em volume. Apesar da baixa absorção de energia do compósito, a amplitude da resposta é significativa. Embora a relação entre a resposta do sensor e a intensidade de raios-X não seja linear, não há valores duplos de voltagem para diferentes energias, indicando que o compósito PTCa/PEEK pode ser usado como elemento sensitivo para detectores de radiação. Pesquisas realizadas, em nosso laboratório, demonstram que este compósito também pode ser usado no intervalo de radiação não-ionizante como o infravermelho.

CONCLUSÃO

Um novo instrumento, usando um compósito piroelétrico feito com cerâmica PTCa e matriz polimérica PEEK foi implementado como uma alternativa às dispendiosas câmaras de ionização para dosimetria. O instrumento mede diretamente a intensidade de raios-X, sem necessidade de cálculos posteriores e pode monitorar de forma precisa a dose de radiação aplicada. Sendo o sistema microcontrolado, a não linearidade entre a resposta do sensor e a intensidade de raios-X não é um problema. Medidas experimentais comprovaram a não degradação do filme compósito após a aplicação da radiação ionizante. No intervalo de fluência de energia de raios-X de 6,30 a 37,19 W/m2, a resposta do sensor variou de 2,70 V a 0,80 V.
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ABSTRACT
Composites formed of modified lead titanate with calcium (PTCA) immersed in a polymeric matrix of polyether ether ketone (PEEK), high performance have been prepared in film form by using three different concentrations ceramic volume,  40, 50 and 60 vol.%. The samples were obtained by pressing a mixture of PTCA and PEEK in powder form, at a temperature of 368 ° C under a pressure of 12 MPa applied for 2.0 h. The samples have a thickness between 200 and 400μm. The composite material obtained was used as a sensing component to measure the intensity of X-radiation in the range of orthovoltage (120 to 300kV) from a chamber pyroelectric. The sensor element works as a thermal transducer, converting a heat flow in an unquantified amount of measurable electric voltage. The sensor response varies from 2,2 V to 0,69 V in the range of ratio of energy fluence of 6,30 to 37,20 W/m2. The incident energy absorbed was analyzed as a function of ionizing energy.
Keywords: composite; pyroelectricity; X-ray radiation sensor.
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