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Resumo

ATerapia de Captura de Néutrons pelo Boro (BNCT do inglés Boron Neutron Capture Therapy) € um método experimental de radioterapia para tratamento
de cancer. E baseada na taxa de reagdo ™B(n,a)’Li que pode ser medida através de detectores de tragos, capazes de registrar eventos que incidem sobre
estes. Com este registro, é possivel determinar o nimero de particulas alfa e nicleos de Litio-7 de recuo, produtos da reagdo e, em Ultima etapa, a qual
dose de radiagdo um paciente sera exposto. Neste trabalho foram caracterizados os detectores PADC, irradiados no reator IEA-R1 IPEN/CNEN a fim de
avaliar a contribuicdo da reagéo '°B(n,a)’Li e protons provenientes de reagdes de espalhamento de néutrons rapidos com os elementos que compde 0
tecido. Com o objetivo de reduzir esse fundo proveniente dos protons, os detectores foram submetidos a experimentos de aquecimento a 80°C entre 0
e 100 horas. Isso foi feito com o intuito de restaurar parcialmente a estrutura modificada do detector, causando redugéo nas dimensdes e na densidade
de tragos, efeito conhecido como annealing. Para visualizagdo dos tragos em microscopio, foram feitos trés ataques quimicos de hidroxido de sddio
(NaOH) por 30, 60 e 90 minutos. Constatou-se a redugéo na densidade de tragos alcangando um plateau para tempo de aquecimento de 50 horas.
Com o ataque quimico PEW, em detectores que néo foram aquecidos, mostrou-se o mais eficaz na reducgéo de 87% da densidade de tragos.
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Abstract

The Boron Neutron Capture Therapy (BNCT) is an experimental radiotherapy for cancer treatment. It is based on °B(n, a)’Li reaction, which can be measured
by track detectors capable of recording events that strike them. With this recording, it is possible to determine the number of alpha particles and recoiling
Lithium-7 nucleus, reaction products, and from this information, which amount of radiation dose a patient is exposed to. In this work, PADC detectors were
characterized, irradiated at the IEA-R1 IPEN/CNEN reactor to assess the contribution of the "B(n,a)’Li reaction and protons from fast neutron scattering with
the elements that compounds the tissue. With the aim of reducing the proton background, the detectors were subjected to heating experiments at 80°C for
periods in the range 0-100 hours. This was done in order to restore partially modified structure of the detector, causing a reduction in the size and density of
tracks. This effect is known as annealing. For the visualization of tracks at microscope, detectors were made three chemical attacks with sodium hydroxide
(NaOH) for 30, 60 and 90 minutes at 70°C. It was observed a reduction in the track density achieving a plateau heating time of 50 hours. For detectors that
have not undergone annealing and were etched with another etchant, PEW solution, a reduction of 87% in track density was obtained.

Keywords: instrumentation, calibration, track detectors, boron neutron capture therapy.

Introdugéo tecidos em que se deseja tratar, e o local € irradiado com

um feixe de néutrons térmicos para induzir a reagao descrita.
Quando o Boro-10, um elemento natural, é irradiado com A dose recebida nos tecidos sadios e no tumor é pro-
néutrons térmicos (baixa energia) a reagcao nuclear resultante veniente' dos produtos da reagdo °B(n,a)’Li, 'H(n,y)?H),
€ uma particula alfa de alto linear energy transfer (LET) e um de proétons (resultado do espalhamento de néutrons rapi-
jon de recuo Litio-7. Compostos borados sao entregues aos dos) e da reacgao (“N(n,p)'“C).
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O feixe de néutrons a ser utilizado na Terapia de Captura
de Néutrons pelo Boro (BNCT) pode ser um feixe de néu-
trons térmicos (baixa energia E<0,5 eV) para o caso de
tratamentos superficiais, ou um feixe de néutrons epitérmi-
cos (0,5 eV<E<10 keV) para tratamentos mais profundos.
As componentes de néutrons rapidos (E>10 keV) e raios-y
devem ser controladas. A fluéncia de néutrons ideal para
BNCT é da ordem de 10° cm™ estimada impondo-se que
haja uma emisséo por célula.

Para a BNCT, onde a dose recebida pelo paciente € prove-
niente de diversas reacdes, a distribuicao de dose é complicada.
Mas como qualquer tipo de tratamento que envolva radiacao
faz-se necessario estimar a dose recebida, a fim de prever a res-
posta bioldgica e, consequentemente, o resultado terapéutico.
Por isto, é de grande importancia conhecer de forma precisa o
numero de particulas produtos da BNCT e identificar cada com-
ponente que contribui para a dose recebida pelo paciente. Esta
quantificacéo pode ser feita através de detectores de tracos.

Quando uma particula carregada pesada incide em
um solido ocorrem interagbes de forma a perder energia
cinética durante seu percurso até parar, causando dano
no solido, chamado trago?.

Um detector bastante apropriado para BNCT é o poly
allyl diglycol carbonate (PADC) que serve como detector
de particulas alfa e nlcleos de litio e €, a0 mesmo tempo,
um bom conversor de néutrons rapidos e detector das
particulas resultantes (basicamente prétons espalhados).

Para ser possivel visualizar tragos no microscopio, é ne-
cessario submeter o detector a um ataque quimico. Os rea-
gentes quimicos especificos atacam principalmente os danos
no detector (tracos), 0 que causa um aumento no tamanho
dos tracos, especialmente no diametro, tornando-os visiveis
ao microscopio optico, possibilitando contagens e medidas.
Ha um limite superior para a contagem de tragos que acon-
tece quando os tragos se superpdem, tornando dificil a
contagem. Quando usado como monitor de néutrons, esta
saturacao limita a fluéncia a ser monitorada.

Para o reator IEA-R1/IPEN utilizado para este experimen-
1o, existe uma contribuicao consideravel de néutrons rapidos
(alta energia) e raios-y provenientes do nucleo, indesejados
para a terapia. Estes prétons espalhados contribuem para
um fundo (background)) da reacéo principal '°B(n,o)’Li e, con-
sequentemente, para a dose. Este background é conside-
ravel ja que os tecidos bioldgicos sao ricos em hidrogénio.
Experimentos envolvendo aquecimentos (annealing) e ata-
que quimico dos detectores foram realizados a fim de verifi-
car a possibilidade de eliminar o fundo de prétons.

O annealing é o efeito de redugéo das dimensdes do
traco, e consequentemente da densidade destes, em fun-
c¢éo da temperatura e tempo de aquecimento.

Material e Métodos

O detector de tracos utilizado foi o PADC com nome
comercial CR-39, composto por Hidrogénio, Carbono e
Oxigénio (C, H,.O,), fabricado por Intercast Europe S.P.A.
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Irradiacdo com néutrons

Para avaliagdo da contribuicdo de néutrons rapidos, os
detectores CR-39, foram irradiados isoladamente no re-
ator I[EA-R1/IPEN na linha BNCT. Estes detectores foram
envoltos com papel aluminio e dispostos perpendicular-
mente ao feixe de néutrons. O tempo de irradiacdo dos
detectores no reator foi de 10 minutos, sendo o fluxo de
néutrons epitérmicos e rapidos de (9,11+0,61)x10” cm?s™

Ataque quimico

O ataque quimico NaOH, padrao para o CR-39 de concen-
trac&o 6,25 mol/L foi realizado com 50 g de hidrdxido de s6-
dio (NaOH) do fabricante Labsinth Produtos para Laboratério
diluido em agua deionizada, resultando em uma solucéo final
de 200 mL. Esta solucéo € inserida em um banho térmico a
uma temperatura padréo de 70°C e os detectores sao imer-
s0s na solugao durante um tempo determinado variando en-
tre 30 minutos e 90 minutos, neste trabalho.

A solugdo PEW € uma mistura de 6,25 mol/L com etanol,
agua e hidroxido de potassio (KOH). As proporgoes foram ela-
boradas com 58% de etanal, 11% de KOH e 31% de agua
deionizada, elementos do fabricante Labsinth Produtos para
Laboratdério. O tempo de ataque variou entre 60 minutos e
150 minutos, com a temperatura do banho térmico a 70°C8.

Experimentos de aquecimento

A fim de avaliar o fundo de prétons, os detectores foram
aquecidos em um forno tubular com temperatura controlada
a (80£2)°C em intervalos de tempo variando entre 0 e 100 h, e
depois, sofreram ataques quimicos NaOH por 30, 60 e 90 mi-
nutos. Trés curvas de densidade de tracos versus tempo de
aguecimento foram construidas para encontrar o plateau.

As imagens para visualiza¢do dos tracos para o ataque
NaOH por 30 minutos foram adquiridas via microscépio
de forga atdbmica (AFM) com dimensdes de 10x10um, pois
nao foi possivel observar os tragos via microscopio ético.
Para os demais ataques, foi possivel a aquisicao das ima-
gens com dimensdes de 50x50 um em microscopio otico.

Avaliacéo ataque quimico PEW e NaOH
Nesta etapa, foram avaliados os ataques NaOH e PEW,
conforme Tabela 1.

Com um novo conjunto de detectores irradiados, a
andlise de densidade de tracos foi realizada. Isso foi feito
a fim de avaliar se com o ataque PEW seguido de NaOH
pode haver melhora na deteccao e “resolucéo” para parti-
culas de alto LET no CR-39%.

Tabela 1. Detectores CR-39 irradiados no IEA-R1 com variagdo
de ataque (PEW e NaOH) e intervalo de tempo para o ataque

PEW (t..,) & NaOH (t,..,).
CR-39  Annealing At. Quimico by [
1 N&o PEW 90-150 min -
2 Sim PEW-+NaOH 60 min 30-90min
3 N&o PEW-+NaOH 60 min 30-90min
4 Sim NaOH - 30-90min
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Assim, foram utilizados quatro placas de CR-39 para
esta etapa. As combinagbes estdo descritas na Tabela 1
com 50 horas de annealing para duas configuragdes.

Irradiacdo com fonte de particulas alfa

Dois detectores PADC, previamente irradiados no reator nu-
clear foram expostos a uma fonte de particulas o (Radio-226,
com fluxo de particulas alfa estimado de 4x10°cm™) por 5s e
15s, a efeito de teste, antes de utilizar as particulas a da re-
acao "°B(n,o)’Li. Com base nas observagdes alcancadas na
etapa anterior foi realizada uma andlise do comportamento
da variagéo do nimero de particulas a para o ataque PEW,
para tempos entre 90-150 min de ataque.

Para tanto, foi preciso fazer a diferenciacdo entre os
prétons espalhados, resultado das interagcdes dos néu-
trons no detector, das particulas o emitidas pela fonte
Ra-226. Visualmente, nao é possivel identificar tragos ori-
ginados de interagbes de néutrons no CR-39 de tragos
provindos da interagéo da particula . no CR-39.

Por isso, para o lado do CR-39 que foi exposto a fonte
de Ra-226 (“frente” do CR-39), foram adquiridas 20 ima-
gens via microscopio otico. Também foram adquiridas
imagens do outro lado do CR-39 (“atras” do CR-39), que
s6 ha tracos provindos de prétons espalhados (particulas
a tem alcance da ordem de um). Descontando-se a den-
sidade obtida atréas do detector da densidade obtida na
frente, obtém-se a densidade de tracos de particulas alfa.

Irradiacé@o de detectores CR-39 acoplados a filmes
fino de boro

Com os resultados das etapas anteriores foi avaliado
o atagque quimico PEW com intervalo de 2 a 8 minutos de
ataque, sem aquecimento, para detectores CR-39 acopla-
dos a filmes finos de boro®.

Resultados

Os resultados obtidos na analise de annealing, ataque qui-
mico NaOH e PEW estédo mostrados nas Figuras 1 € 2,
tomando que o comportamento dos dados é atribuido a
uma distribuicdo de Poisson, o erro das medidas € dado
pela raiz do numero de tragos contados.

Na Figura 1, observa-se a redugéo na densidade de tra-
¢os em fungéo do tempo de aquecimento para cada tem-
po de ataque. Além disso, percebe-se que a curva para o
maior tempo de ataque (90 minutos) apresenta valores de
densidade mais altos comparados ao tempo de 60 minu-
tos, mostrando que o ataque quimico NaOH tende a revelar
mais tracos de acordo com 0 aumento do tempo de ataque.
Esta comparacéo ndo pode ser realizada para a curva com
tempo de 30 minutos de ataque, pois © instrumento de
aquisicao das imagens é diferente das demais.

Pela Figura 1, depois de uma queda abrupta na densidade
de tragos, cada curva possui um plateau nas curvas a partir de
10 horas de aguecimento. Escolheu-se um tempo de 50 h
como padréo para este procedimento em aplicagdes praticas.

Na Figura 2, na avaliagdo dos ataques quimicos NaOH
e PEW, percebe-se que para todos os arranjos, exceto
para o ataque PEW sem annealing, a densidade de tragos
tende a variar (aumentar) de acordo com o aumento de
tempo de ataque. Dentre essas configuragdes, 0 arranjo
ataque quimico PEW e sem annealing ¢ o mais indicado
para ser utilizado nos detectores porque ha uma regido
onde a densidade de tragcos n&o varia, tornando a medida
independente de possiveis flutuagdes no ataque.

Na Figura 3 pode-se observar que, com o aumento do
tempo de ataque PEW, a densidade de tracos tende a di-
minuir. Isso pode ser compreendido com base nas diversas
energias das particulas a da fonte de Ra-226. O ataque qui-
mico PEW corréi rapidamente a superficie do detector, elimi-
nando tragos de particulas . de menor energia. Para o tempo
de ataque de 150 minutos, € provavel que a densidade que
persiste seja originada dos tragos de particulas o de maior
energia, que alcangam maior profundidade no detector.
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Figura 1. Gréfico de densidade de tragos versus tempo de
aquecimento, para os detectores irradiados no reator e aquecidos
(annealing). Ataques quimico NaOH de 30, 60, 90 minutos.
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Figura 2. Gréfico de densidade de tragos versus tempo de
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Com base na andlise do experimento com a fonte de
Radio-226, o tempo ideal para detectores CR-39 acopla-
dos a filmes finos de boro (boro depositado via sputtering)
irradiados foi constatado. Os resultados estdao mostrados
na Figura 4. O ponto de partida para o intervalo de tempo
escolhido para este caso foi menor que o intervalo repre-
sentado pela Figura 3. Isso porque as particulas o. emitidas
da fonte de Radio-226 possuem energia superior a 3.7 MeV.

No caso dos produtos da reacao °B(n,a)’Li, as energias
da particula o e do Li-7 séo de 1.47 MeV e 0.84 MgV, res-
pectivamente. Portanto, alcance menor que das particulas
alfa da fonte de radio (E>3.7MeV). Por isso, se fosse utilizado
0 mesmo intervalo demonstrado na Figura 3 (90-150 minu-
t0s), 0s tracos originados estariam apagados totalmente, o
que n&o € desejado. Nessas circunstancias, o ponto de par-
tida escolhido foi menor que 8 minutos. Os resultados desta
analise sé&o mostrados na Figura 4. O tempo escolhido para
ataque PEW, nesta configuracéo foi de 8 minutos (plateau).
Embora, para o caso sem fime fino (apenas prétons espa-
lhados), o plateau inicia-se a 5 minutos de tempo de ataque,
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Figura 3. Gréafico da densidade de tracos versus tempo de
ataque para dois detectores PADC irradiados na linha BNCT do
reator nuclear e expostos a uma fonte de Radio-226.

i
. 5 ] [] 3
& 3x10 A :
= o
{92}
o
On
©
= 5
8 210 -
®
=
3 s s ® s 3
2 .
c
o 5
S 0] -

Tempo de ataque (min)

= filme fino de boro acoplado
= sem filme fino de boro acoplado
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para detectores PADC com e sem filme fino de boro acoplado.

Revista Brasileira de Fisica Médica.2013;7(2):117-20.

o tempo de 8 minutos é escolhido porque todos os tragcos
520 atacados juntos, no mesmo detector.

Discussao e Conclusoes

Através das curvas de ataque quimico NaOH nos detecto-
res CR-39 irradiados no reator nuclear IEA-R1, foi encon-
trado o melhor tempo de aquecimento (50 h) que mantém
a densidade de tragos constante. Neste tempo, foi pos-
sivel reduzir 53% a densidade de tracos de prétons para
o ataque quimico NaOH de 90 minutos, e de 67% para
60 minutos de ataque, comparados ao detector padrao.

Com o tempo de annealing escolhido, a andlise dos
ataques quimico PEW e NaOH, com annealing e sem an-
nealing, foi feita. Para o ataque PEW+NaOH por 90 minu-
tos sem annealing, houve uma redugéo de 63% compa-
rada ao detector padrao atacado apenas com NaOH (por
90 minutos). Para o mesmo tempo de ataque, houve uma
reducdo de 76% do ataque PEW+NaOH com annealing,
comparada a densidade de tragos do detector padrao.

O ataque quimico PEW reduziu a densidade de tracos do
fundoem 87 %, mostrando, dentre os testes feitos, ser o mais efe-
tivo. Com este ataque para os detectores expostos ao Ra-226,
0 PEW também foi eficaz para a reducéo de tracos de particu-
las a.. Com base nessa reducao, foi escolhido 0 mesmo ataque
quimico para detectores acoplados a filme fino de boro.

Nesta etapa, foram obtidos resultados satisfatorios
na redugéo de tragos da reagao '°B(n,a)’Li da BNCT com
tempo ideal de 8 minutos de ataque.

Essa reducéo significativa torna a avaliagdo da densi-
dade de tragos mais definida podendo diminuir a sobre-
posicao de tragos, ao aumentar a fluéncia de néutrons
incidentes, importante para o estudo da BNCT.
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