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RESUMO

O principio de funcionamento da Terapia por Captura de Néutrons pelo Boro (BNCT, Boron
Neutron Capture Therapy) é a entrega seletiva de uma maior quantidade de 4&tomos de boro as células
cancerigenas do que aquelas saudaveis, seguida da irradiacdo com néutrons que ird induzir a emissio
de particulas a e ions de recuo de 'Li através da reagdo nuclear ""B(n,a)’Li. O objetivo deste trabalho ¢
desenvolver uma metodologia para quantificar a taxa da rea¢do de interesse através do uso da
montagem de filmes finos de boro acoplados a detectores CR-39, que detectam as particulas o e os fons
de recuo de 'Li. Este detector ¢ composto por atomos de hidrogénio, carbono e oxigénio, os quais
interagem com néutrons rapidos e as particulas resultantes destas reagdes (de espalhamentos e de
captura de néutrons) também sdo detectadas pelo proprio detector. Deste modo, € possivel quantificar,
a0 mesmo tempo, a rea¢do '’B(n,a)’Li e a contribui¢do de néutrons rapidos do fluxo. Essas medidas
sdo fundamentais para os estudos de biodistribui¢do de 4tomos de '°B e de microdosimetria dos tecidos
irradiados com néutrons, levando ao planejamento da terapia em si. Os filmes finos de boro foram
confeccionados por dois métodos, Deposicdo de Solu¢do Quimica (CSD, Chemical Solution
Deposition) e deposicao por sputtering, e irradiados com néutrons no reator nuclear IEA-R1 localizado
no IPEN/CNEN. Os resultados obtidos para a caracterizagdo ¢ a calibra¢do dos filmes finos de boro,
além da calibragdo dos detectores CR-39 sdo aqui analisados. Foi possivel confeccionar, por ambos os
métodos, filmes finos de boro homogéneos e calibrar o sistema de filme fino de boro acoplado a
detector CR-39 para a medida da taxa da reacdo '’B(n,a)’Li e para a determinacdo da componente

rapida do fluxo de néutrons através do uso de filmes finos de uranio e tério, respectivamente.



ABSTRACT

The working principle of the Boron Neutron Capture Therapy (BNCT) is the selective delivery
of a greater amount of '’B atoms to the tumor cells than to the healthy ones, followed by neutron
irradiation that will induce the emission of o particles and 'Li recoil ions through the nuclear reaction
1B(n,a)'Li. The goal of this work is to develop a methodology to quantify the reaction rate of interest
using an assembly of boron thin film coupled to CR-39 detector, which detects the a particles and the
"Li recoil ions. This detector is composed of atoms of hydrogen, carbon and oxygen, which interacts
with fast neutrons and the resulting particles from these scattering and capture processes are also
detected by the CR-39 detector. In this way, it is possible to quantify, at the same time, the reaction
1°B(n,a)'Li and the fast neutrons contribution to the flux. Those measurements are fundamental to the
1B biodistribution studies and tissue microdosimetry, leading to the therapy planning itself. The boron
thin films were manufactured using two methods, Chemical Solution Depostion and sputtering
deposition, and irradiated with neutrons at the nuclear reactor IEA-R1 located at IPEN/CNEN. The
results obtained for the boron thin films characterization and calibration, as well as the CR-39 detectors
calibration are analyzed here. It was possible to manufacture with both methods homogeneous boron
thin films and to calibrate the assembly of boron thin film coupled to CR-39 detector for measuring the
B(n,a)"Li reaction rate and determining the fast component of the neutron flux through the use of

uranium and thorium thin films, respectively.
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CAPITULO 1

Introducao

A neoplasia maligna, cancer, ¢ um grupo de diferentes doengas, cuja caracteristica principal € o
crescimento desregulado de células, que leva a formagdo de tumores malignos. Como estas células se
dividem e crescem rapidamente, ha um aumento no nimero total de células cancerigenas em uma
regido (que € chamada de tumor primario quando passa a ser clinicamente detectavel). Algumas destas
células podem penetrar tecidos normais adjacentes a area local do cancer, formando um novo tumor,
chamado de metastase local. Além disso, cinceres também podem se espalhar para regides mais
distantes do corpo através do sistema linfatico ou da corrente sangiiinea, originando a formagdo de um
tumor metastatico (ou ainda, tumor secundario), que é uma das caracteristicas de um tumor maligno.
Deve-se notar que nem todos os tumores sdo canceres; hd os chamados tumores benignos, que ndo
crescem incontrolavelmente nem tdo pouco invadem tecidos adjacentes ou se espalham pelo corpo.

Atualmente, na tentativa de se combater canceres, sio utilizadas a radioterapia, a quimioterapia
¢ a intervenc¢do cirdrgica, separadamente ou em associagdes, dependendo do tipo e da regido na qual se
encontra o tumor maligno. Todas estas técnicas visam a destrui¢do das células tumorais.

A intervengdo cirurgica ¢ uma técnica invasiva que consiste na retirada da massa tumoral e s6
pode ser usada em casos em que o cancer ¢ bem localizado e de facil acesso.

A quimioterapia ¢ o tratamento de um cancer através do uso de drogas que destroem células que
1



se dividem rapidamente (drogas antineoplasicas), ou seja, ndo sé as células cancerigenas sdo atingidas,
mas também aquelas da medula 6ssea, do aparelho digestivo e foliculos capilares, resultando nas
reacdes adversas mais comuns da quimioterapia: mielossupressio (supressio da fungéo de produgio de
células sangiiineas), imunossupressdo (reducdo na atividade ou eficiéncia do sistema imunoldgico),
mucosite (inflamagdo do trato gastrointestinal) e alopecia (queda de pélos).

Na radioterapia, utiliza-se radiagdo ionizante para combater certos tipos de canceres bem
localizados ou ainda para prevenir a recorréncia do tumor maligno apds uma cirurgia, ¢ ao ser
combinada com a quimioterapia, produzem efeitos potencializados no tratamento de certos canceres.

A radioterapia ¢ historicamente dividida em radioterapia com feixe externo, radioterapia com
fonte selada (braquiterapia) e radioterapia com fonte ndo-selada. Na radioterapia com feixe externo, o
paciente tem uma regido particular do corpo irradiada diretamente com fétons (raios-X ou vy), elétrons,
ou ainda particulas mais pesadas (protons, néutrons e ions) e dependendo da energia da radiagéo
incidente, o tratamento ¢ direcionado para canceres superficiais ou mais profundos. Como o feixe com
o qual o paciente ¢é irradiado ¢ externo, a radiagdo percorrera um caminho de tecido saudavel, que
também sofrera danos. Na braquiterapia, uma fonte de radiagdo encapsulada é inserida dentro ou
proxima a area a ser tratada; o selamento da fonte radioativa permite que a radiagdo escape e atinja o
tecido que a envolve, porém previne que o radioisotopo se mova ou se dissolva em fluidos corporais.
Como a fonte é colocada internamente, os radioisdtopos utilizados liberam radiagdo de menor alcance
que s6 afetam uma regido proxima, reduzindo o dano ao tecido saudavel ao redor do céancer. Ja na
radioterapia com fonte ndo-selada, formas soluveis de elementos radioativos sdo administradas ao
paciente. Os radioisétopos sdo escolhidos com base em suas propriedades quimicas e biologicas de

absorgdo seletiva por certos tecidos, orgdos ou glandulas.



1.1. BNCT

A terapia por captura de néutrons pelo boro, BNCT (do inglés, Boron Neutron Capture
Therapy), é uma possivel terapia para tratamento de canceres que, diferentemente do tratamento
convencional por radioterapia, utiliza dois componentes que isoladamente ndo devem causar danos
significativos aos pacientes: néutrons de baixa energia (menor que 0,5 eV) e atomos de boro; por isso,
BNCT ¢ o que se chama de uma modalidade de radioterapia bindria, ja que primeiramente ha injecéo
de um composto borado no paciente para posteriormente ser realizada a irradiacdo com néutrons. O
principio fisico no qual a terapia se baseia ¢ a reacdo nuclear que ocorre ao se incidir néutrons sobre o
nucleo de "B, que é um is6topo estavel do boro, resultando na emissdo de uma particula o ¢ um ion de
litio de recuo: "’B(n,0))’Li. Nesta reacdo de captura de néutrons, o nucleo do isétopo '°B ¢ levado a um
estado excitado do ''B (''B*), que por ser um nucleo instavel, ird decair para uma configura¢io mais

favoravel energeticamente, resultando em nticleos estaveis de “He (particula o) e "Li (Locher, 1936).

=1,47 MeV
feixe de néutrons “
epitérmicos incidente

néutrons

térmicos
e

. E, =0,48 MeV
— . |== ) ) @
—
—_—

AR TECIDO E =084 MeV

Figura 1: Esquema do principio de funcionamento da terapia de captura de néutrons pelo boro.



O atomo alvo escolhido para a terapia por captura de néutrons é o boro, pois além de ser um
elemento estavel e ndo toxico (caracteristica fundamental para uma terapia na qual ha injecdo do
elemento no paciente), a secdo de choque de captura de néutrons térmicos pelo '°B é elevada (Girmico =
3842 barns). Além disso, as particulas o e fons de recuo de 'Li emitidos na rea¢do sdo altamente
energéticos.

Para a reagdo IOB(n,a)7Li, em 94% dos eventos, temos g + Nigrmico — UB* o+ 7Li”‘, ou seja,
ha a emissdo de particulas o com energia cinética de 1,47 MeV e os ions de "Li com 0,84 MeV, além da
emissdo de um raio y de 478 keV produzido na desexcitagdo no fon 'Li*. A energia cinética das
particulas o e dos fons de 'Li (2,31 MeV) & transferida, principalmente, por colisdes inelasticas,
1onizando e excitando o meio. Para os 6% dos eventos restantes, B + nygmico — ' B* — o+ Li, toda a

energia de 2,79 MeV ¢ transformada em energia cinética, sem emissdo de raio y.

‘He + 'Li + 2.79 MeV (6%)

0B + ng (0.025eV) — "B

| ‘He + "Li + 2.31 MeV (94%)

l

Li + v + 0.48 MeV

Figura 2: Reagdes nucleares de captura de néutrons térmicos pelo isétopo 1B,

Os alcances das particulas o e dos fons de 'Li em tecidos biologicos sdo curtos, ou seja,
percorrem pequenas distdncias (na média, os alcances combinados sdo da ordem de 13 pm, que
corresponde ao didmetro de uma ou duas células); estas particulas possuem alto LET (do inglés, Linear

ner: ransfer), ou seja, transferem grande quantidade de energia ao meio por unidade de
Energy Ti ja, transfe grande quantidade d g p dade d



comprimento — para a pele humana, LET, ~ 200 keV/um e LET7; ~ 210 keV/um.

Com estas caracteristicas, se os atomos de boro estiverem presentes somente nas células
tumorais, ou seja, se for possivel desenvolver compostos bioquimicos que levem nicleos de '°B
preferencialmente as células cancerigenas, o dano causado ao cancer serd significativamente maior que
o causado nos tecidos saudaveis, podendo-se aplicar o tratamento a varios tipos de cancer (at¢ mesmo
metastases e tumores cerebrais).

Porém, para que seja possivel realizar a BNCT em seres vivos, os compostos bioquimicos
desenvolvidos devem atender a requisitos minimos, tais como: baixa toxicidade sistémica e baixa
absor¢do por tecidos sauddveis com alta absor¢do pelo tumor; altas razdes entre concentracdo de boro
no tumor e concentragdo de boro no cérebro (para canceres cerebrais) e entre concentragdo de boro no
tumor e concentragdo de boro no sangue (razdes maiores que 3-4:1); altas concentracdes no tumor, de
aproximadamente 20 pg '°B/g tumor; rapida elimina¢io do sangue e dos tecidos saudaveis e
persisténcia no tumor durante a BNCT. Desde o inicio das pesquisas em BNCT, varios compostos
quimicos borados foram desenvolvidos, mas atualmente somente trés destes compostos sdo aprovados
para uso em humanos devido a maior seletividade para células tumorais e ndo-toxicidade em tecidos:
BPA (borofenilalanina, CoH,BNO,), BSH (borocaptato de sédio, Na,B,H;;SH) e GB-10 (Na,B;oH;o).
(Barth et al., 2005)

Assim, BNCT ¢ significativamente seletiva, ja que o dano ¢ causado principalmente ao cancer, ¢
como se trata de uma terapia com particulas de alto LET, nfo sdo necessarias mais do que uma ou duas
sessdes de irradiagdo dos pacientes, tornando o tratamento muito mais eficiente e confortavel para o

paciente do que aqueles convencionalmente utilizados.



1.2. Breve historico da BNCT

O néutron foi descoberto em 1932, por J. Chadwick, e em 1935, H. J. Taylor mostrou que
nucleos de '°B capturavam néutrons térmicos; com isso, G. L. Locher, ja em 1936 propds o principio da
Boron Neutron Capture Therapy.

Os primeiros testes clinicos foram realizados por L. E. Farr no Brookhaven National Laboratory
(1951 — 1961) e por W. H. Sweet no Massachusetts Institute of Technology (1959 — 1961) com canceres
cerebrais ¢ ambos os grupos obtiveram resultados decepcionantes que foram, em um primeiro
momento, atribuidos a inadequada especificidade dos compostos quimicos inorganicos que deveriam
levar atomos de boro até o cancer e conseqiiente alta concentragcdo de boro no sangue, que resultou em
danos excessivos ao tecido cerebral saudavel, além da penetragdo insuficiente do feixe de néutrons
térmicos nos tecidos. Testes clinicos foram retomados no Japdo, em 1968, por H. Hatanaka, também
com canceres cerebrais, nos quais realizavam a remogao cirargica de toda a massa do tumor que
poderia ser retirada e injetavam um composto borado com maior especificidade para células tumorais
(BSH), porém, o problema da penetrago do feixe de néutrons térmicos ainda era presente. Somente em
1986, o tempo de residéncia dos atomos de '°B no tumor e a analise da quantidade de boro no sangue
foram resolvidos (Sweet, 1997).

Mais recentemente (desde 1994) varios outros testes clinicos se iniciaram nos Estados Unidos e
na Europa, marcando a transi¢do entre o uso de irradiagio com néutrons térmicos para o uso de
néutrons epitérmicos, que penetram mais profundamente nos tecidos. Em especial, os resultados
clinicos obtidos pelos grupos do Brookhaven National Laboratory, Harvard/Massachusetts Institute of
Technology (que concluiram os testes em 1999) e da Suécia e Finlandia (andlise até 2004), foram
animadores: foi utilizado um composto borado também seletivo (BPA) no tratamento de pacientes com

glioblastoma multiforme (cancer cerebral). Foi possivel observar uma boa sobrevida destes pacientes



tratados com BNCT, proximas daquelas obtidas com os tratamentos convencionais, nos quais entre
46% e 70% dos pacientes com menos de 50 anos de idade sobrevivem por aproximadamente 1 ano
(mediana). Deve-se notar que além de uma sobrevida elevada para o tipo de cancer considerado, que ¢
o tumor cerebral primério maligno mais agressivo nos humanos, os pacientes tiveram boa qualidade de
vida, ja que foram irradiados apenas uma ou duas vezes e nfo apresentaram efeitos colaterais tdo

desagradédveis como aqueles da quimioterapia (Barth et al., 2005).

Nimero de pacientes Tempo mediano de
Instituicao
tratados sobrevida (meses)
BNL 53 13
Harvard/MIT 18 12
Suécia e Finlandia 17 18

Tabela 1: Resumo dos testes clinicos de BNCT para o tratamento de glioblastoma concluidos recentemente.

Estudos e testes clinicos com outros tipos de cancer, além do glioblastoma multiforme,
comecaram também a ser realizados (melanoma, metéstases de figado, tumores de pescogo, entre
outros) buscando-se avaliar a eficiéncia da BNCT nos mais diversos casos clinicos. Atualmente, ha
registros de testes clinicos sendo realizados no Canada (1), nos Estados Unidos (3), na Europa (8), na
China (2) e no Japao (1). Na América Latina, hd grupos que ja estdo em fase de testes pré-clinicos em
BNCT: na Argentina, estio realizando testes com animais (Garabalino et al., 2011) e no Brasil (grupo
do Laboratorio de Bioquimica e Biofisica do Instituto Butantan, Sdo Paulo/SP) testes com células estdo

sendo iniciados (Faido-Flores et al., 2011a,b).
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Figura 3: Numero de testes clinicos por pais ou continente registrados atualmente. Fonte: clinicaltrials.gov, acessado

em 20 de dezembro de 2011.

1.3. Interac¢ao da radiacido com a matéria

Radiagdes ionizantes sdo geralmente caracterizadas pela habilidade de excitar e ionizar &tomos
da matéria com a qual interagem. Como a energia necessaria para causar a emissdo de um elétron de
valéncia é da ordem de 4 eV a 25 eV, para serem chamadas de ionizantes, tais radiagdes devem entdo
ter energia cinética maior que esse limiar. Os principais tipos de radiag¢@o ionizantes sdo raios vy, raios
X, elétrons, ions pesados (tais como prétons e o) e néutrons.

A Comissdo Internacional de Unidades e Medidas de Radia¢do (ICRU, International
Commision on Radiation Units ans Measurements), em 1971, recomendou que as radiagdes ionizantes
fossem separadas em dois grupos distintos devido as grandes diferencas entre as interagdes de
particulas carregadas e néo carregadas (eletricamente) com a matéria:

— radiacdes diretamente ionizantes, que por serem particulas eletricamente carregadas transferem

sua energia diretamente para o meio através de interagdes coulombianas ao longo de suas

trajetorias;



— radia¢des indiretamente ionizantes, que por serem particulas eletricamente neutras ndo ionizam
diretamente o meio (a transferéncia de energia se da por interagdes dos tipos eletromagnética —
como efeito fotoelétrico, espalhamento Compton, produgdo de pares — e por espalhamentos

elasticos).

1.3.1. Interacio de néutrons com a matéria

Diferentemente das particulas eletricamente carregadas, néutrons nfo interagem
eletromagneticamente com a matéria, o que possibilita que atravessem o meio quase sem
impedimentos, interagindo somente com os nucleos atdmicos; e mesmo estas interagdes nucleares, em
muitos materiais, t€m baixa probabilidade de ocorrerem.

Esta probabilidade de ocorréncia de uma interagdo € proporcional a secdo de choque, cuja
unidade € o barn (que tem dimensdo de area, em analogia com o tamanho de um alvo) e os trés tipos
mais comuns de se¢des de choque de reagdes sdo absorc¢do (captura), fissdo e espalhamento.

Para a BNCT, as reagdes de interesse sdo as de captura de néutrons com emissdo de particulas a
e protons, que contribuem para a componente da dose de alto LET, as reagdes de captura de néutrons
com emissdo de raios y, que resultam na componente de dose de baixo LET, e as reagdes de
espalhamento, que também contribuem para a componente de dose de alto LET. Como o meio a ser
irradiado € biologico, teremos interesse particular nas interagdes de néutrons com hidrogénio,
nitrogénio, carbono e oxigénio, que estdo presentes em grandes concentragdes em tecidos humanos.

E conveniente, para a analise da contribui¢do de cada uma dessas rea¢des, dividir o campo de
néutrons em trés regides de acordo com a energia:

— néutrons térmicos: o movimento térmico (que € caracteristico da temperatura do meio) ¢

descrito pela distribuicdo de Maxwell-Boltzmann, ou seja, possuem um valor mais provavel de



energia cinética (que a 20°C ¢ 0,025 eV), porém todos os néutrons com energia cinética abaixo

de 0,5 eV sdo chamados de térmicos;

— néutrons epitérmicos: possuem energia cinética entre 0,5 eV e 10 keV;
— néutrons rapidos: energia cinética acima de 10 keV.

Idealmente, o feixe de néutrons usado em BNCT deve ter um fluxo de néutrons da ordem de 10°
n.cm™s™ (para que o tempo de irradiagdo do paciente durante a terapia seja de aproximadamente 60
minutos), ser bem colimado e possuir energia bem definida: para tratamentos de canceres superficiais
deve-se ter um feixe de néutrons puramente térmico ¢ para canceres localizados em regides mais
profundas, um feixe de néutrons epitérmicos. Estas faixas de energia sdo escolhidas para os feixes de
terapia, pois os néutrons sdo espalhados em reagdes com os nucleos dos dtomos que compdem 0s
tecidos e estes espalhamentos fazem com que a intensidade do feixe diminua exponencialmente com a
profundidade do percurso dos néutrons até o alvo e que o feixe ndo fique bem colimado, levando a
irradiacdo de outras regides do corpo. Porém, algumas fontes de néutrons disponiveis (como os reatores
nucleares) apresentam uma contaminagdo de néutrons rapidos (além de raios gama), que interagem
com os nucleos dos atomos dos tecidos causando dano indesejavel as células saudaveis.

E necessario notar que a energia do feixe de néutrons incidentes deve ser bem definida, ja que
ao se tratar tumores mais profundos, por exemplo, é preciso que o paciente seja irradiado com néutrons
epitérmicos e assim, néutrons térmicos (além de rapidos) também podem ser considerados como

contaminagio nesta configuragio.
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1.3.2. Dosimetria e microdosimetria

A dosimetria trata da medida da dose absorvida como resultado da interacdo de radiagdo
ionizante com a matéria. No caso da BNCT, trata da dose absorvida pelo paciente que teve um
composto bioquimico com atomos de boro injetado em seu organismo e posteriormente foi exposto a
irradiagdo com um feixe de néutrons.

Pode-se definir dose absorvida como o valor médio da energia depositada por unidade de massa
(ICRU de 1980), que em muitos casos fornece uma medida adequada para correlacdo com os efeitos
bioldgicos induzidos pelas varias aplicacdes de radiagdes ionizantes. Porém, em certos casos, a dose
absorvida (que é essencialmente uma densidade de energia, ou seja, o conceito é macroscdpico) nio
fornece uma descricdo adequadamente detalhada da irradiacdo, o que dificulta a previsdo das
conseqiiéncias bioldgicas.

Quando uma terapia para cancer utiliza radiagdes ionizantes que depositam grande quantidade
de energia em um curto percurso no tecido, devem ser levados em conta os aspectos estocasticos das
deposi¢des de energia em volumes de dimensdes celulares; assim, a ICRU de 1983 introduziu o
conceito de microdosimetria, para descrever os efeitos bioldgicos devido a essa distribui¢do da energia
transferida as estruturas subcelulares e celulares.

Assim, os estudos em microdosimetria buscam determinar a distribui¢do de LET resultante da
interacdo entre a radiacdo e a matéria; mais especificamente, a natureza da transferéncia de energia que
ocorre em microvolumes. Nestes casos, pretende-se estudar a densidade de energia em uma pequena
regido (atomos ou moléculas) e sdo entdo definidas, nas regides do volume de interesse, quantidades
que possam descrever bem essas situagdes: energia depositada (imparted, €), energia especifica (z) e
energia lineal (y).

Para radioterapias que utilizam particulas de alto LET e curto alcance (como no caso das

11



particulas o e fons de 'Li da BNCT), os efeitos biologicos sdo fortemente influenciados pela
distribuicdo heterogénea da energia especifica (z) entregue as células tumorais. Assim, ¢ fundamental
que sejam realizadas analises microdosimétricas, ¢ ndo somente dosimétricas, pois valores médios de
dose absorvida nfo descrevem bem o comportamento da irradiagdo e os conseqiientes efeitos
bioldgicos nessas regides.

No caso da BNCT, a quantidade de 4tomos de boro no cancer ¢ calculada para que haja um
evento por célula (um atomo de '°B capturando um néutron, resultando na emissdo de uma particula o e
um fon de Li), assim a distribui¢do de energia nessa regido ndo deve ser significativamente
heterogénea. Porém, o boro acumulado em outras partes (como em células saudaveis em torno do
cancer ou no sangue) deve gerar menos eventos por estar em menor quantidade e a deposi¢do de
energia sera heterogénea.

Além da heterogeneidade da distribuicdo de energia devido a biodistribui¢do do boro, outras
componentes relevantes que surgem da irradiacdo de tecidos biologicos com feixe de néutrons também
resultam em distribui¢des de energia heterogéneas e devem ser levadas em consideragio:

— raios y provenientes da fonte de néutrons e da reagdo 'H(n,y)*H;
— protons resultantes da reagdo 14N(n,p)14C;
— contaminagdo de néutrons rapidos no feixe (epi)térmico incidente, que induzird reacdes de

espalhamento de prétons.
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Figura 4: Se¢bes de choque de reagdes de captura e de espalhamento de néutrons pelos elementos '’B, 'H, "N, °C e

0. (Os valores de secio de choque foram retirados da base de dados ENDF/B VII.0)

Para lidar com essas situacdes de heterogeneidade de deposi¢do de energia, ou ainda com a
heterogeneidade de alvos como células ou nucleos celulares, além de ser necessaria a analise
microdosimétrica, a ICRU 86 de 2011 recomenda que se trabalhe com uma descri¢do detalhada do
campo de irradiagdo e do sistema irradiado. Nas terapias para canceres que utilizam um feixe de
néutrons para irradiar os pacientes, a medida do espectro de energia e detalhes da irradiag@o sdo de
dificil obtencdo, mas em muitos casos, descricdes mais simplificadas dessa irradiagdo, tais como a
distribuicdo de fluéncia de néutrons incidentes ¢ a taxa de eventos resultantes, sdo suficientes e

apropriadas para descrevé-la e prever seus efeitos biologicos.
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1.4. Objetivos e motivacdes

Para que a BNCT possa ser efetivamente usada no tratamento de canceres, ¢ importante que se
desenvolvam compostos bioquimicos ndo-toxicos altamente seletivos, capazes de levar atomos de boro
em quantidades muito maiores até as células cancerigenas do que até as células saudaveis, € que os
pacientes sejam submetidos a irradiacdes com feixes de néutrons que ndo possuam contaminagdo de
néutrons rapidos (dependendo da configuragdo, néutrons térmicos ou epitérmicos sdo também
considerados como contamina¢do). No entanto, ndo basta que requisitos como estes sejam satisfeitos; ¢
necessario o planejamento detalhado da terapia: deve-se determinar a quantidade de 4tomos de boro
que devem estar presentes no tumor e o tempo de exposi¢do do paciente ao feixe de néutrons levando-
se em consideragdo a maximizacdo da dose entregue ao tumor ¢ a minimizac¢do da dose entregue ao
paciente devido as reagdes com tecidos sauddveis. Assim, é essencial que a taxa da reacdo "B(n,0)'Li
seja medida o mais precisamente possivel.

Este trabalho tem como principais objetivos a confecg@o de filmes finos de boro e a calibragéo
de cada um deles, possibilitando a sua utilizagdo na medida da taxa da reagdo 1OB(n,oc)7Li, além
também da calibragdo dos detectores utilizados para detectar as particulas resultantes das interacdes dos
néutrons incidentes com a montagem utilizada durante a irradiagdo (filme fino de boro acoplado a
detector CR-39).

Com relagdo a confeccdo dos filmes finos de boro, os objetivos sdo que estes sejam
homogéneos (devem ter atomos de boro distribuidos uniformemente sobre sua superficie) e que tenham
espessura que permita a analise das contagens de tracos das particulas produtos das reagdes entre os
néutrons incidentes e a montagem utilizada, ou seja, é necessario que a quantidade de atomos de boro
presente nos filmes finos seja grande o suficiente para resultar em uma boa estatistica de eventos

quando irradiados com fluéncia (fluxo integrado no tempo) de néutrons da ordem daquela utilizada em
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BNCT (~ 10" n.cm'z) e que ndo seja tdo grande a ponto de os tragos detectados no detector CR-39
ficarem sobrepostos, dificultando assim suas contagens.

Os filmes finos de boro devem ser confeccionados de tal maneira que a distribuigdo espacial de
atomos de boro seja a mais homogénea possivel para garantir que as medidas de distribuicdo dos
eventos ndo sejam influenciadas pela distribuicdo de atomos de boro na superficie do filme fino. A
homogeneidade dos filmes finos de boro confeccionados também ¢ importante para que, em trabalhos
futuros, eles possam ser usados para realizar medidas de biodistribui¢do de '°B em culturas de células e
tecidos, que sdo necessarias em estudos microdosimétricos € dosimétricos.

Com relagdo as calibragdes, os objetivos s2o a medida da taxa da reacdo ""B(n,0)’Li a partir dos
filmes finos de boro e a monitoragdo da contaminagio de néutrons rapidos no feixe incidente a partir da
caracterizacdo do detector CR-39 como um monitor das reacdes entre néutrons rapidos e os elementos
da montagem utilizada.

Através da utilizagdo de filmes finos de boro, é possivel que a taxa da reagdo seja medida
diretamente a partir da contagem de eventos induzidos por néutrons incidentes, dadas certas
caracteristicas da irradiacdo, tais como a fluéncia de cada componente energética do feixe de néutrons.
Assim, as medidas da taxa da reagdo '°B(n,a)’Li se tornam mais precisas, ja que sdo independentes de
simulagdes computacionais ou de outros monitores.

Com a monitoragdo da contaminagdo de néutrons rapidos, é possivel determinar mais
precisamente a dose entregue ao paciente devido a reagdo de interesse da BNCT, que ira danificar as
células cancerigenas, e a dose entregue devido as interagdes dos néutrons com os tecidos saudaveis.
Assim, pode-se plangjar a terapia de forma a maximizar seus resultados sem que o paciente sofra danos

em excesso as células saudaveis.
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CAPITULO 2

Metodologia

Neste trabalho, dois dos objetivos principais sdo a confeccdo de filmes finos de boro
homogéneos, que sdo irradiados com néutrons, e a posterior calibracdo de cada um desses filmes finos
de boro, que podem ser usados como monitores na medida da taxa da reagio "B(n,0) Li.

Para identificar as particulas o e fons de 'Li emitidos quando os filmes finos de boro sdo
irradiados com néutrons, sdo utilizados os detectores de tracos nucleares de estado s6lido (SSNTD, do
inglés Solid State Nuclear Track Detector) CR-39. Estes sdo detectores plasticos com composi¢ido
quimica C;H;307, que além de detectar as particulas o e ions de "Li de interesse da BNCT, também
interagem com o feixe de néutrons incidentes.

Como visto anteriormente, as fontes de néutrons disponiveis possuem um espectro de energia
que, para analise, € usualmente dividido em trés regides: componente de néutrons térmicos (até 0,5
eV), componente epitérmica (de 0,5 eV a 10 keV) e componente rapida (acima de 10 keV). Para a
montagem utilizada, sabe-se que os nucleos dos atomos que compde o detector CR-39 (hidrogénio,
carbono e oxigénio) interagem com os né€utrons da componente rapida do fluxo incidente e que o boro
interage principalmente com a componente térmica (Durham et al., 1989; Deevband et al., 2011).
Assim, além da calibragdo dos filmes finos de boro, é necessario que os detectores utilizados também

sejam calibrados. A calibracdo dos detectores CR-39 ¢ importante para a monitoracdo da componente
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de néutrons rapidos do feixe incidente.
Neste capitulo s@o descritas a metodologia utilizada para a analise da homogeneidade espacial
dos filmes finos de boro confeccionados e o método utilizado para realizar as calibragdes dos

detectores CR-39 e dos filmes finos de boros. Os detalhes experimentais serdo descritos no Capitulo 3.

2.1. Caracterizacao dos filmes finos de boro confeccionados

Busca-se confeccionar filmes finos de boro que sejam espacialmente homogéneos, ou seja, que
os atomos de boro depositados sobre um substrato estejam distribuidos uniformemente sobre sua
superficie. Para avaliar tal homogeneidade, sdo levadas em conta as contagens de tragos observados nas
superficies dos detectores CR-39.

Os filmes finos de boro confeccionados foram acoplados a detectores CR-39 e irradiados com
néutrons como no esquema mostrado na Figura 5. Apds a irradiagdo, os detectores sdo tratados
quimicamente para que seja possivel observar os tragos das particulas em microscopio Optico
(descri¢do experimental detalhada no Capitulo 3). E possivel observar tragos em ambas as superficies
do detector:

— a superficie do detector CR-39 que ndo estava em contato com o filme de boro durante a
irradiago, que aqui chamamos de “fundo do detector”, possui somente os tracos de particulas
resultantes das reagdes dos néutrons com o proprio detector; apos a contagem desses tragos, a
densidade superficial de tragos nesta superficie sera denominada por pcr—z9.

— a superficie do detector CR-39 que estava em contato com o filme fino de boro durante a
irradiacdo, que aqui chamamos de “frente do detector”, possui tragos de particulas resultantes
das reacdes entre os néutrons e o filme fino de boro e das reagdes dos néutrons com o proprio

detector; apos a contagem desses tragos, a densidade superficial de tragos nesta superficie sera

17



denominada prgrar,, @ partir da qual podemos obter a densidade de tragos provenientes somente

das reag¢des com o filme fino de boro, pg = prorar — Pcr_39 (deve-se notar que esta igualdade

¢ valida, pois como o detector CR-39 possui densidade constante ¢ homogénea, podemos

: frente _ _fundo
assumir queé Pcr-z9 = Pcr-39 )

Para o estudo da homogeneidade do filme fino de boro, sdo utilizadas as contagens totais de

tragos observados na frente do detector, ja que as reagdes entre os néutrons e o proprio detector ndo

dependem da posigdo da reacdo no detector, ou seja, sdo reagdes uniformemente distribuidas.

- N - — ~ |

CR-39 (frente) em aumento de 1000x

filme fino

de boro

.

neutrons

Figura 5: Esquema da montagem utilizada para irradiar filmes finos de boro acoplados a detectores CR-39 e

imagens obtidas em microscopio optico (aumento de 1000%) para cada uma das superficies do detector — frente do

detector (superficie em contato com o filme fino de boro) e fundo do detector (superficie oposta ao filme fino de boro).
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2.1.1. Teste do xz

A partir das contagens de tragcos observados na superficie do detector CR-39 que estava em
contato com o filme fino de boro durante a irradiagdo com néutrons é possivel gerar um histograma
tridimensional que representa a distribui¢do espacial dos tragos na superficie em questdo. Como os
filmes finos de boro confeccionados devem ser espacialmente homogéneos, a distribuicdo das
contagens no histograma tridimensional deve ser plana; assim, o histograma ¢ ajustado com uma

funcdo plana cujo Unico pardmetro livre € a altura, que se aproxima da média do histograma.

-
o

5588883

Figura 6: Exemplo do histograma tridimensional que representa a distribui¢do espacial de tracos na superficie do
detector CR-39. O histograma foi gerado a partir das contagens de tracos na superficie do detector CR-39 que estava

em contato com o filme de boro durante a irradiagdo com néutrons.

Apos ajustar o histograma tridimensional com um plano, pode-se aplicar o teste do ¥* e calcular
a probabilidade de a fung@o utilizada no ajuste descrever os dados experimentais contidos no
histograma (P-value).
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2 L. . e - e A
O teste do " fornece um critério para avaliar (probabilisticamente) a consisténcia entre uma

., ;. . - . 2 s :
hipétese tedrica e um conjunto de dados experimentais. O valor de € definido como:

N 2
z (x ;261) 6

onde x; € o valor experimental medido, € é o valor esperado (corresponde a média da distribui¢do
binomial ou da distribuicio de Poisson) e o é o erro da medida experimental, que pode ser
considerado como a variancia correspondente a distribui¢do normal das médias da amostra de dados
experimentais.

A diferenca (X; - €;) deve ser esperada mesmo que a teoria esteja absolutamente correta, pois ha
flutuagdes randdmicas inevitaveis no processo de obtencdo das medidas experimentais. Porém, se
espera que esta diferenca esteja centrada em zero. Assim, pode-se interpretar que:

— para valores de X2 ~ N, a teoria descreve bem os dados experimentais;

— se o valor obtido para x* « N, provavelmente as incertezas o; foram superestimadas;

— e se x* » N, pode-se dizer que as diferengas entre x; ¢ € ndo se devem somente a flutuacdes
randomicas (a teoria ndo descreve bem os dados experimentais) ou ainda que as incertezas o;
foram subestimadas.

Entretanto, essas condi¢des se aplicam somente para o caso em que os N termos do somatdrio
sdo mutuamente independentes, o que ndo descreve a maioria dos casos de interesse pratico; assim,

define-se o nimero de graus de liberdade (1) como o niimero de termos independentes no somatorio:

1n = N — niamero de condi¢des de contorno 2)
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Com isso, as interpretacdes do valor obtido para Xz podem ser generalizadas para as condi¢des

LENL «ner »n.

‘ , . 2 .
Também se torna possivel definir oy~ reduzido como:

X2
52 3
X — —

n 3)

Conhecendo-se a distribui¢io de 3 reduzido, pode-se interpretar probabilisticamente os valores
de y* e avaliar a probabilidade de se obter valores maiores ou menores para x> do que o valor obtido.
A distribui¢io gama do y* reduzido para um nimero de graus de liberdade é dada pela

expressao:

1 52
GG = @2 e (@)

227 (3)

onde temos que
— paraninteiro: I'(n + 1) = n!

— para n semi-inteiro: T (n + %) =02n—-1)x(2n—-3)X..Xx5x3x \Z/—f

Assim, a probabilidade de se obter um valor de y* reduzido menor que o valor de y* reduzido

observado (¥2) ¢ dada pela fun¢do gama incompleta:

52

Xo
J~%Wmf=ﬂf<m )

E a probabilidade de se obter um valor de y* reduzido maior que o valor de y* reduzido
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observado (¥2) é:

[ aaw =rw>%  ©

o

Assim, se P[¥*> > ¥2] é considerada grande, é razoavel assumir que a hipétese tedrica é
consistente com os dados experimentais e se P[¥% > ¥2] é considerada pequena, ¢ razoavel supor que
os dados experimentais ndo podem ser descritos pela hipdtese tedrica escolhida. Por convencio,
buscam-se valores de P[%? > %3] = 0,05 para que a hipdtese seja considerada como uma boa
descricdo para o conjunto de dados experimentais.

E importante notar que o teste do y° e o calculo da probabilidade P[? > ¥2] dependem

fortemente da boa determinagdo das incertezas experimentais Gi.
2.2. Calibracgoes

As calibragdes dos detectores CR-39 e dos filmes finos de boro utilizam os valores de densidade
superficial de tragos obtidos a partir da contagem dos tragos observados nos detectores. A densidade
superficial de tragos depende das reagdes entre os néutrons incidentes e os atomos presentes nos filmes
finos de boro e nos detectores CR-39, (isto ¢, depende da quantidade de rea¢des que ocorreram); assim,

a densidade superficial de tracos pode ser escrita como:

i DOdci(E)

1

22



onde

— N'é 0 numero de atomos do elemento i que interagiram com os néutrons incidentes;

— ¢ éaeficiéncia de deteccdo dos tragos resultantes das reagdes entre o elemento i € os néutrons;

— oi(E) € a secdo de choque da reagdo que ocorre entre o elemento i e néutrons de energia E;

— @(E) ¢ a fluéncia de néutrons incidentes com energia E.

A integral descreve como se da a interacdo entre os atomos do elemento i e para cada energia

dos néutrons incidentes. Como o espectro de energia dos néutrons incidentes ndo € conhecido,
aproxima-se a integral de acordo com intervalos de energia de interesse (térmica, epitérmica e rapida) e

valores médios de sec¢@o de choque para tais intervalos de energia:

dei(E) Ty _epitérmi _répid
J d—E(p(E)dE ~ 0'itermlco(Ptérmico + Gfpl ermlmq-"epitérmico + O_irapl 0(Prépido )
0

Assim, para as calibragdes dos detectores CR-39 e dos filmes finos de boro, € preciso obter
experimentalmente os valores das densidades superficiais de tragos correspondentes e as fluéncias de
néutrons incidentes que induziram as reagdes de interesse. Os valores das fluéncias de néutrons séo

obtidos a partir de monitores auxiliares: filme fino de urdnio para Quwmico € filme fino de torio para

(PrépidOc
2.2.1. Detectores de particulas

Para a analise da componente de néutrons rapidos do fluxo, ¢ necessario calibrar o detector
utilizado na deteccdo das particulas resultantes das interagcdes com os néutrons incidentes (CR-39) e para
isso, um filme fino de tdrio previamente calibrado € usado (Iunes et al., 2004). Como esta calibragdo do

detector CR-39 depende do uso do filme fino de tdrio, estes devem ser irradiados em conjunto. As
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reagdes entre néutrons e CR-39 serdo induzidas por néutrons rapidos (Durham ef al., 1989; Deevband et
al., 2011), e o mesmo ocorre para o —°Th (Apéndice B). A densidade de tragos de fissdo na mica

muscovita acoplada ao filme fino de tério, prp-232, € dada por:

© dGTh_232(E)
Prh—232 = NTh-232€Th-232 T(P(E)dE €))
0

onde prpo3 € determinada pela contagem de tragos € Nyy.232 (0 niimero de atomos de tdrio no filme fino
de tdrio) deve ser conhecido. Além disso, a eficiéncia de detec¢do de tragos na mica ¢ tida como erp032 =

1 (Bigazzi et al., 1995). A integral do produto entre a se¢do de choque diferencial e a fluéncia de néutrons

. ~Th-232 x .
pode ser aproximada por Grgpide Prapido € Equac@o (9) fica:
_ —Th-232
pTh—232 - NTh—2320répido (Prépido (10)

da qual pode-se calcular a fluéncia de néutrons rapidos, P rapido”

Para a densidade de tragos no CR-39, p¢_,4:

i i © dGiCR_39(E)
Pcr-39 = Z NCr-398cR-39 f d—E(P(E)dE (11)
- 0
de onde definimos a constante de calibrag@o para o detector CR-39, Kcr_39, como:

_ i i CR-39
Kcr-39 = Z N¢Rr-398CR-39Ci répido (12)
i
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onde o indice i representa todas as reagdes possiveis entre os néutrons incidentes e os trés elementos
presentes no detector (C, H e O), N¢g_39 € 0 numero de atomos de certo elemento i presente no detector

€ €cr—39 € definido como a eficiéncia de detecgdo para o elemento i. Além disso, Kcr.30 pode ser reescrita

em fungdo de parametros cujos valores sdo conhecidos:

Pcr-
Kcr-39 = —CR=39 (13)

rapido

Nota-se que as se¢des de choque para as interagdes entre néutrons incidentes e o detector em si
estdo contidas na constante de calibrag@o. A densidade de tragos para 0 CR-39 (pcr-39) € obtida a partir da
contagem de tragos no lado do detector que ndo foi acoplado ao filme fino de boro durante a irradiag@o,
ou seja, os tragos sdo devidos somente as reagdes entre néutrons rapidos e elementos do detector.

E importante perceber que a constante de calibragio Kcr.3o ndo deve depender da irradiagdo, pois
a densidade de tragos pcr-39 depende da fluéncia de néutrons rapidos (quanto maior a fluéncia, maior sera
a densidade de tragos), nem tdo pouco pode depender do filme fino de boro ao qual o detector foi
acoplado, ou seja, para todos os detectores utilizados, é esperado que sejam obtidas constantes de

calibrag@o proximas, dentro do intervalo de incerteza.

2.2.2. Filmes finos de boro

Ja para a analise da componente térmica do fluxo de néutrons, é necessario utilizar um filme fino
de uranio previamente calibrado, ja que as principais contribui¢des para a captura de néutrons pelo boro e
para a fissdo induzida do uranio vém de néutrons térmicos. Novamente, como as calibragdes dos filmes
finos de boro dependem do uso do filme fino de urénio, eles devem ser irradiados a0 mesmo tempo. Mais

especificamente, para os filmes finos de uranio, os néutrons que irdo induzir fissdo sfo principalmente
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r . L . r ~ 2 A ;. o e . ~ . .
térmicos e epitérmicos através da reagio 3 U(n,f). Néutrons rapidos irdo induzir fissdo principalmente no
s 7 238 A . . . ~ . . .
isotopo “"U (Apéndice B). Assim, a densidade de tragos de fissdo, p;;, determinada pela mica muscovite

acoplada ao filme fino de urdnio é dada por (o indice j representa os dois isdtopos citados):
S (7del(B)
by = z N e, f 25 o(B)dE (14)
- o dE
]:

ou ainda:

Py = Py—23s T Py_238

°°dc5335(E)

= NU—2358U—23SJ ———¢(E)dE
0 dE

* d6Y.4(E)
+NU—2388U—238f %(P(E)d]E (15)
0

com &35 = €33 = 1 (eficiéncia de detec¢do de tragos na mica muscovita). Logo, para calcular a fluéncia
R . o . L. 238771 1. .

de néutrons térmicos incidentes (Qumico), € Necessario notar que ~ U ira fissionar somente com

interagdes com néutrons rapidos e a fissdo do *°U por néutrons rapidos sera desprezivel quando

comparada aos eventos com néutrons térmicos e epitérmicos. Portanto, ¢uwmico pode ser calculada

através de:

(Ptérmico = (_SU_235

térmico

—U-238
1 Py — Ny-2386ripido Prépido
NU—235

U-235
- Iepitérmico(Pepitérmico) (16)

onde Ny.sg € igual a 0,9928Ny (abundancia natural do is6topo By ¢ 99,28%) e a contribuicdo de
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235

néutrons epitérmicos para a fissdo do U ¢ aproximada para (NU_235Igp_i.fésr‘:’nim(pepitérmico), na qual

Igp‘if;iﬂco ¢ a integral de ressondncia. Deve-se notar que para o reator nuclear utilizado (IEA-RI,
IPEN/CNEN) a fluéncia de néutrons epitérmicos é estimada como aproximadamente 25% da fluéncia
de néutrons térmicos (dados fornecidos para irradiacdo com néutrons realizada no Beam Hole 3 do
reator IEA-R1 do IPEN/CNEN, em 24 de agosto de 2011, com o reator nuclear a uma poténcia de 4,5
MW).

Assim, para a calibragéo do filme fino de boro utilizado:

*doB(E)
Py =Noos | p=e®ME (A7)
0
pB = NBgBatBérmiCO(ptérmico (18)

ja que a principal contribuigdo vem de néutrons térmicos (a secdo de choque de captura de néutrons
térmicos pelo boro ¢ muito maior que para néutrons epitérmicos, além de a componente térmica do fluxo
de néutrons incidentes ser maior que a componente epitérmica). Assim, define-se a constante de

calibragéo do filme fino de boro, Kg, como:

Kg = Npep (19)

que pode ser reescrita em fungdo de parametros conhecidos:

p
Kg = _B—B (20)

Gtérmico@térmico
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A densidade de tragos provenientes somente das interagdes entre néutrons e o filme fino de boro,
pB , € obtida a partir da subtragdo entre a densidade de todos os tragos presentes no lado do detector que
estava acoplado ao filme fino de boro durante a irradiagdo e a densidade de tragos para 0 CR-39 (pcr-39).

E importante perceber que, ao contrario das constantes de calibracdo Kcgrao, as constantes Kg

devem ser diferentes para cada um dos filmes finos de boro.

2.3. Medida da taxa da reacao 10B(n,oz)7Li

Apbs a calibracdo do filme fino de boro, pode-se calcular a taxa da rea¢do '’B(n,0))’Li induzida

neste filme. Define-se tal taxa como:

* doB(E)
Rg = fo T 0(E)E (21)

que pode ser reescrita em fungio dos pardmetros conhecidos:

E possivel entdo, obter a taxa da reagio °B(n,0)’Li para cada uma das irradiagdes utilizando-se
apenas filmes finos de boro (isto é, sem simulagdes ou outros monitores para a rea¢do de interesse) € com
o método de calibragdo desenvolvido, e suas hipoteses, obtém-se as componentes do fluxo de néutrons
incidentes ¢ a taxa da reag@o de interesse, que em trabalhos futuros, pode ser utilizada nos calculos

dosimétricos e microdosimétricos, como descrito no Capitulo 1.
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CAPITULO 3

Procedimentos experimentais

A primeira etapa deste trabalho consistiu em confeccionar filmes finos de boro que sejam
espacialmente homogéneos, ou seja, que possuam atomos de boro distribuidos uniformemente sobre
sua superficie. Para tanto, foram escolhidos dois métodos de deposicdo: a deposicdo de solugdo
quimica (CSD, do inglés Chemical Solution Deposition) e a deposicdo por sputtering. Apds serem
confeccionados, estes filmes finos de boro devem ser irradiados com néutrons no reator nuclear IEA-
R1 do IPEN/CNEN. Porém, para que seja possivel quantificar a taxa da reacdo '°B(n,a)’Li, é preciso
antes acopla-los a detectores de tragos nucleares CR-39, onde as particulas resultantes serdo detectadas.
Para que os tracos das particulas o e fons de 'Li sejam observaveis em microscopio optico, é necessario
realizar um tratamento quimico nos detectores CR-39. Neste capitulo, os procedimentos experimentais

envolvidos em cada uma das etapas citadas serfo descritos detalhadamente.

3.1. Confeccao de filmes finos de boro

A primeira caracteristica requerida para os filmes de boro confeccionados ¢ que sejam finos,
isto é, que possuam espessura muito menor que o alcance das particulas que se deseja detectar, para que

estas particulas ndo percam energia ao percorrer o proprio filme; no caso dos filmes finos de boro
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usados para estudos em BNCT, suas espessuras devem ser menores que alguns micrémetros (no caso
do triéxido de boro, B,0s, com densidade de 2,55 g.cm™, por exemplo, os alcances de particulas o de
1,47 MeV e ions de 'Li de 0,84 MeV sdo 3,84 um e 2,13 pm, respectivamente) (SRIM, 2008). Além
disso, a deposi¢do deve resultar em filmes espacialmente homogéneos, com atomos de boro
distribuidos uniformemente sobre a superficie, para que ao se estudar a distribui¢do de atomos de '°B,

as medidas ndo sejam influenciadas pelo préprio filme fino de boro.

3.1.1.CSD

A deposi¢io de filmes finos de boro através da utilizagdo de uma solugio quimica se baseia no
método ja utilizado pelo Grupo de Cronologia do Departamento de Raios Cdsmicos e Cronologia
(IFGW, Unicamp) para a confec¢@o de filmes finos de urénio e tério (Yagoda, 1949; Iunes, 1990). A
técnica consiste em depositar uma solu¢do quimica sobre uma placa de mica muscovita, que ¢ um
mineral que apos sofrer clivagem resulta em superficies muito lisas (¢ importante que o substrato sobre
o qual o filme fino é depositado tenha superficie muito lisa, sem irregularidades, para que a deposigdo
seja homogénea). Como ¢ de interesse que sejam confeccionados filmes finos de boro, a solugdo

quimica escolhida para a deposi¢ao é de acido borico (H;BO3) em agua.

Figura 7: Placas de mica muscovita.
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A solug@o de &cido borico em agua deve ser misturada a um coloéide (neste trabalho foi utilizado
o Parlodion) — cuja fungdo ¢ homogeneizar a solugdo, resultando em uma deposi¢do mais uniforme —
dissolvida em éter e alcool etilico. A mistura deve ser derramada cuidadosamente sobre uma placa de
mica muscovita (previamente colocada sobre uma mesa nivelada) na qual se construiu uma piscina com
o auxilio de fita isolante para delimitar a 4rea superficial do filme fino. Os filmes finos confeccionados
com o auxilio de uma piscina sobre a mica tém uma maior concentracido de 4&tomos de boro nas regides
de borda, as quais devem ser cortadas para que o filme resultante seja homogéneo.

Apds a deposicdo da solugdo sobre a mica, é necessario esperar a evaporacio do éter e do alcool
etilico (a temperatura ambiente) para se obter entdo uma pelicula seca de Parlodion que contém o acido
borico. Para melhor aderéncia da solugdo de acido borico a mica muscovita € para que o acido seja
transformado em 6xido (ja que ndo ¢ desejavel a presenca de hidrogénio no filme fino de boro, pois
este elemento interage com néutrons rapidos), ¢ necessario aquecer o filme fino depositado a 400°C.
Nesta temperatura, em poucos minutos o Parlodion entra em combustio. O tempo total de aquecimento
dos filmes finos deve ser de 4 horas, para que ocorra a transformaco do acido em 6xido. Também foi
testada a temperatura de aquecimento de 750°C (também por 4 horas) para verificar se na temperatura
de aquecimento de 400°C ja ocorre toda a transformagao do acido em 6xido.

As concentragdes da solugio utilizada na deposicdo dos filmes finos de boro foram escolhidas
com base na quantidade de atomos de '°B por cm’ presente na superficie de um filme de espessura
igual ao alcance das particulas o e fons de 'Li. Com isso, o filme fino, que deve ter espessura muito
menor (no caso de filme fino de B,0s, a espessura deve ser muito menor que 2 um), devera ser
confeccionado a partir de uma solugéo de concentragdo bem menor.

Assim, foram escolhidos, para deposi¢do de filmes finos de boro, solugdes de acido borico em
4gua que resultassem em distribui¢des das ordens de 10", 10" ¢ 10'° 4tomos de '°B por cm?, ou seja,

aproximadamente 0,03, 0,30 e 3,00 gramas de H;BOj5 por litro de agua, respectivamente.
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Cada uma das concentrag¢des de solucdo de acido bdrico foi depositada sobre uma placa de mica
muscovita e para realizar a deposi¢do de forma homogénea, 20 pl de alcool etilico, 400 pl de éter e 20
ut solugdo de Parlodion (Cy0H;¢N4; 1,80 g Parlodion / 30 m{ de éter) foram misturados a 400 pl da

solucdo de 4cido borico.

3.1.2. Sputtering

A técnica de deposicdo de filmes finos por sputtering consiste em bombardear um material
(alvo) com um feixe de ions, que induzem uma cascata de colisdes na superficie deste alvo, provocando
a ejecdo (sputtering) de seus atomos.

Na deposic¢do por sputtering o alvo e o porta-amostra com o substrato (material no qual o filme
fino sera depositado) sdo mantidos em uma diferenca de potencial, com o alvo como catodo e o
substrato como anodo, dentro de uma camara com vacuo e injeta-se gas de argdnio a uma determinada
pressdo. O feixe de ions de argdnio ird em diregdo ao alvo (catodo) devido ao campo elétrico presente
na camara. Quando os ions de argonio colidem com o alvo, alguns de seus atomos sdo ejetados (em

direcdes aleatorias) e parte destes chega até o substrato e se condensam ali, formando um filme fino.

w SAIDA

-
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BOMBA
VACUO

Figura 8: Esquema do sistema de deposi¢do de filmes finos por sputtering.
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A taxa de formacdo do filme fino no substrato depende da quantidade de atomos ejetados do
alvo (que depende do fluxo de ions de gas que chega ao alvo) e do yield do material (nimero de 4&tomos
do alvo que sofreram sputtering por ions de argdnio com determinada energia cinética) que esta sendo
submetido ao sputtering. Para o boro, o yield estimado para um feixe de argdnio de 1000 eV, incidente
a 45° ¢ de 1,36. Além disso, as caracteristicas fisico-quimicas do substrato (e de sua superficie) e a
temperatura na qual o substrato ¢ mantido durante o processo de deposi¢@o por sputtering também sao
pardmetros importantes para o crescimento de filmes finos e sua estrutura final.

A formagdo de filmes finos por deposigdo via sputtering passa pelas etapas esquematizadas na
Figura 9. O elemento que sofreu sputfering chega ao substrato na forma atdmica ou molecular
(dependendo da composicdo do alvo), podendo ser adsorvido ou re-evaporado. Quando ocorre a colisdo
e combinagdo de dois 4&tomos na superficie do substrato, o agrupamento se torna mais estavel, tendo
maior probabilidade de permanecer adsorvido na superficie. Desta forma, a unido com mais atomos se
torna possivel, levando a formacdo de ilhas de atomos (etapa chamada de nucleacdo) e subseqiiente
aumento no nimero de atomos de cada ilha. Estas ilhas crescem e se tornam grandes o suficiente para
se tocarem, iniciando-se a etapa de coalescéncia, que permanece até que o filme fino atinja a
continuidade (que em alguns casos ndo ocorre antes de o filme fino atingir uma espessura média de

centenas de angstroms) (Chapman, 1980).
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Figura 9: Esquema das etapas envolvidas na formagdo de filmes finos depositados por sputtering.

Para a confec¢do dos filmes finos de boro por sputtering, um alvo de boro 99,9% puro foi
bombardeado com um feixe de ions de argdnio de 1400 eV em fluxo de ~ 7,5 sccm, por intervalos de

tempo de deposi¢do variados (5, 15 e 25 minutos). Os dtomos de boro foram depositados sobre placas
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de aco inox 316L de 1 cm x 2 cm, que foram mantidas a temperaturas de aproximadamente 350°C
durante todo o processo (realizado no Laboratorio de Pesquisas Fotovoltaicas do Departamento de
Fisica Aplicada do IFGW, Unicamp). O a¢o inox 316L foi escolhido como substrato para a deposi¢ao
dos filmes finos de boro, pois além de apresentar superficie muito lisa apds polimento, os elementos
presentes em sua composi¢do quimica (principais elementos presentes sdo ferro, cromio e niquel) ndo
interagem com néutrons de forma a liberar particulas que possam ser detectadas pelo detector escolhido

(detector CR-39).

Figura 10: Alvo de boro usado para deposicdo de filme fino por sputtering (a esquerda) e placas de ago inox 316L

(apds polimento) usadas como substrato para a deposi¢do dos filmes finos de boro por sputtering (a direita).

Apds a confecgdo dos filmes finos de boro, as amostras foram submetidas a analise por XPS (do
inglés, X-Ray Photoelectron Spectroscopy) para determinar se havia presenca de boro sobre o aco inox,

confirmando assim a deposicdo do filme fino.

Figura 11: A esquerda, filme fino de boro confeccionado por CSD, depositado sobre mica muscovita. A direita, filme

fino de boro confeccionado por deposicdo por sputtering, depositado sobre ago inox.
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3.2. Irradiacao de filmes finos de boro

Depois de confeccionados, os filmes finos de boro foram acoplados a detectores de tragos
nucleares CR-39, que detectam as particulas o e fons de "Li resultantes da reacdo nuclear '°B(n,a)’Li,
para que entdo as montagens fossem irradiadas com néutrons na linha de BNCT do reator nuclear IEA-

R1 do IPEN/CNEN, localizado em Sao Paulo/SP.

filme fino
de boro
néutrons \
o—
o——>
----------- e -
o——>

Figura 12: Esquema da montagem utilizada na irradiagdo com néutrons dos conjuntos de filme fino de boro acoplado

a detector CR-39.

3.2.1. Irradiaciio com néutrons no reator nuclear IEA-R1 do IPEN/CNEN

O feixe de néutrons na instalacio para estudos em BNCT ndo ¢ um feixe
colimado, ou seja, a radiacdo que atinge a amostra ndo tem a caracteristica de um feixe paralelo.
O reator tem dimensdes maiores que o didmetro da face circular frontal (“saida” do feixe) do tubo de
irradiagdo (Beam-hole nimero 3); assim, a radiacdo entra tanto pela face circular do Beam-hole #3
quanto pela "lateral" do mesmo e sofre espalhamentos e absor¢des nos materiais que estdo no interior

do tubo antes de atingir a amostra.
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Figura 13: Esquema da instalacdo para estudos em BNCT (Beam-hole #3) do reator nuclear IEA-R1 do IPEN/CNEN.

Fonte: Paulo Rogério Pinto Coelho

O espectro de energia tipico de um reator nuclear, com as componentes energéticas do feixe em
destaque, é mostrado na Figura 14. Nota-se que a maior contribui¢do para o fluxo de néutrons é devido
a componente térmica do feixe, porém, ha presenga de néutrons epitérmicos e néutrons rapidos.

A componente de né€utrons térmicos do fluxo consiste em né€utrons de baixa energia (até 0,5 eV)
em equilibrio térmico com os atomos presentes nos moderadores do reator. Em temperatura ambiente, o
espectro de energia de néutrons térmicos pode ser descrito pela distribui¢do de Maxwell-Boltzmann
com energia mais provavel de 0,025 eV. Na maioria das posigdes de irradiagdo em reatores, 90-95%
dos néutrons que chegam até a amostra sdo térmicos. A componente de né€utrons epitérmicos do fluxo
consiste de néutrons que foram parcialmente moderados (energia entre 0,5 eV ¢ 10 keV) e em uma
posig¢do tipica de irradiacdo em um reator, o fluxo de néutrons epitérmicos representa cerca de 2% do
fluxo total de néutrons. A componente de néutrons rapidos do fluxo (acima de 10 keV) consiste de
néutrons primarios da fissdo do combustivel do reator que possuem energia inicial de cerca de 2 MeV e
ndo sdo completamente termalizados. Em uma posicdo tipica de irradiagdo em um reator, este fluxo

representa cerca de 5% do fluxo total de néutrons.
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Figura 14: Espectro de fluxo diferencial relativo tipico de um reator nuclear com as componentes energéticas em

destaque. Baseado em: Michael D. Glascock, “An Overview to Neutron Activation Analysis”.

Para o reator nuclear utilizado nas irradia¢des das montagens de filmes finos de boro acoplados
a detectores CR-39, o IEA-R1 do IPEN/CNEN, o fluxo de néutrons térmicos ¢ da ordem de 10
néutrons.cm™.s™ e o fluxo de néutrons epitérmicos é estimado em 25% do fluxo de néutrons térmicos.
Os tempos de irradiagdo escolhidos foram de 60 minutos ¢ 10 minutos, escolhidos em fun¢ido da
quantidade de boro presente nos filmes finos.

Quando os néutrons incidem na montagem (como esquematizado na Figura 12), a componente
térmica interage principalmente com o filme fino de boro e a componente rapida com os elementos
presentes no detector CR-39. Néutrons, por serem particulas eletricamente neutras, interagem pouco

com a matéria. Entdo, apesar de a se¢do de choque da reagdo de captura de néutrons térmicos pelo boro
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ser alta (3842 barns), a quantidade de atomos de boro presente nos filmes finos ¢ muito grande, fazendo
com que a diminui¢do no numero total de atomos de boro dos filmes seja insignificante (o percentual
de 4tomos de "B que interagem com néutrons térmicos em uma fluéncia da ordem de 10"
néutrons.cm™ ¢ da ordem de 10°), 0 que possibilita o uso desses filmes por vérias irradiacdes.

Na Tabela 2 encontram-se as caracteristicas de confec¢do e irradiagdo de cada um dos filmes

finos de boro.

Filme fino Método de Caracteristicas Intervalo de tempo de
de boro confeccio da confeccao irradiacio (minutos)

1 0,03 g H3BO; / £ H,0; 400°C 60

2 0,03 g H3BO; / £ H,0; 750°C 60

CSD

3 0,29 g H3BO; / £ H,0; 400°C 10

4 2,99 g H;BOs / £ H,O; 400°C 10

5 5 minutos 10

6 sputtering 15 minutos 10

7 25 minutos 10

Tabela 2: Caracteristicas de confecgdo e irradiagdo para cada um dos filmes finos de boro.
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3.3. Detecciio de particulas

3.3.1. Detectores CR-39

Como ja dito anteriormente, a deteccdo das particulas resultantes das interagdes entre a
montagem e os néutrons incidentes € feita a partir da utilizagdo do detector plastico CR-39.

Quando particulas carregadas eletricamente atravessam um detector de tracos nucleares de
estado sélido (SSNTD, do inglés, Solid State Nuclear Track Detector) causam extensivas ionizagdes
em seu material (uma particula a ioniza quase todas as moléculas adjacentes a sua trajetdria) e esse
processo primario de ioniza¢do desencadeia uma série de novos processos quimicos que resultam na
cria¢do de radicais quimicos livres e assim, ao longo da trajetéria de uma particula, ¢ criada entdo uma

regido danificada chamada de trago latente (Nikezic & Yu, 2004).

Figura 15: Placas de detectores CR-39 (a esquerda) e esquema da formagdo de trago latente devido ao dano causado

a estrutura do detector pela passagem de particula eletricamente carregada (a direita).

Quando o detector contendo tragos latentes ¢ tratado com uma solugdo quimica agressiva
adequada (como uma solugdo aquosa de hidréxido de so6dio ou entdo acido fluoridrico), as reagdes

quimicas serdo mais intensas ao longo dos tragos latentes, ou seja, a solugdo quimica corrdi toda a
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superficie do detector, mas em uma taxa maior na regido danificada. Assim, ¢ formado o trago da

particula, que pode ser observado ao microscopio optico.

3.3.2. Mica muscovita

Além da deteccdo das particulas resultantes das intera¢des entre os néutrons incidentes e a
montagem (filme fino de boro acoplado a detector CR-39), ¢ necessario, como descrito no Capitulo 2,
que filmes finos de uranio e tério sejam irradiados juntamente com a montagem para que seja possivel
calibrar os detectores CR-39 (com auxilio do monitor da componente rapida do feixe de néutrons, o
filme fino de torio) e cada um dos filmes finos de boro confeccionados (com o auxilio do filme fino de
uranio).

Os filmes finos de urénio e torio utilizados foram confeccionados pelo método de CSD (por
integrantes do Grupo de Cronologia), sendo depositados sobre mica muscovita, e para detectar os
tragos de fissdo de urénio e tério induzidos por néutrons utiliza-se como detector também uma placa de
mica muscovita.

A mica muscovita também ¢ um SSNTD, porém, ao contrario do detector CR-39, que ¢ um
detector de material isotropico cujos tragos formados sdo conicos, a mica ¢ um detector anisotropico.
Assim, os tragos formados pela passagem de particulas carregadas serdo poligonos (anisotropia de
abertura do traco) devido a grande diferenga entre as velocidades de corrosdo da regido danificada da
mica e da regido nfo danificada durante o ataque quimico. Para o caso da mica muscovita, os tragos
aparecem como paralelogramos, ja que as velocidades de ataque sdo diferentes para as diferentes

diregdes em sua superficie (Wagner & Van den Haute, 1992).
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3.3.3. Revelacao e observacio de tracos

A revelagdo dos tragos ocorre através do ataque quimico do detector, isto €, quando o detector é
imerso em solugdo quimica corrosiva e os tragos latentes se tornam visiveis em microscopio optico.
Para o detector CR-39, o ataque quimico padrdo ¢ feito com solucéio aquosa de 6,25 M de hidroxido de
sodio (NaOH) a temperatura de 70°C por 400 minutos. Com um ataque quimico padrdo, os tracos
atingem um patamar 6timo de revelagdo, no qual os didmetros e o nivel de cinza de cada trago podem
ser relacionados com a energia ¢ a massa da particula incidente, tornando possivel a diferenciagdo das
particulas que originaram esses tragos.

A solugdo aquosa de 6,25 M de NaOH deve ser preparada de modo a resultar em uma solugéo
final de 200 m{ a temperatura ambiente. Para seu preparo, 50 g de NaOH sdo dissolvidos em um pouco
de dgua deionizada (em torno de 100 m{) e deve ser resfriada até a temperatura ambiente antes de se
completar com o restante de dgua, o que também deve ser feito aos poucos, com o cuidado de se
manter a temperatura ambiente da solugdo final. Como a reacdo quimica entre NaOH e agua ¢
exotérmica, a solugdo estard em temperaturas muito superiores que a ambiente e entdo se a quantidade
total de NaOH for dissolvida em 200 m{ de agua, a solug@o final ndo terd o mesmo volume a
temperatura ambiente.

Esta solucdo final de 6,25 M de NaOH deve entdo ser colocada em um banho térmico a 70°C e
apos se atingir o equilibrio térmico, os detectores CR-39 sdo submersos. Quando se chega ao tempo
final estabelecido para a realiza¢do do ataque quimico, os detectores sdo rapidamente submersos em
agua para frear a reacdo quimica.

Neste trabalho, como a densidade superficial de tragos esperada em cada detector CR-39 ¢
grande, ja que além dos tragos das particulas o e fons de 'Li resultantes da reagdo '’B(n,0))’Li, também

estdo presentes os tragos das particulas resultantes das interagdes entre os né€utrons e o proprio detector
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CR-39, o ataque quimico com solucdo aquosa de NaOH foi realizado por apenas 30 minutos, para que
os tragos revelados nio ficassem sobrepostos.

Ja para a mica muscovita (quando desempenhando o papel de detector de particulas), o ataque
quimico utilizado para revelar os tracos de fissdo induzida por néutrons é com &cido fluoridrico 48%
em banho térmico a 15°C por 90 minutos (ataque padrdo). As micas sdo submersas em HF e ao se
chegar no tempo final do ataque quimico, as placas de mica devem ser cuidadosamente submersas em
solugdo saturada de bicarbonato de sddio para frear a reagdo quimica.

Para a observacéo dos tragos formados nos detectores CR-39 apos ataque quimico, foi utilizado
0 microscopio Optico Zeiss Axioplan 2 Imaging Microscope com magnificacdo nominal de 1000x e
para a observagao dos tracos de fissdo induzida por né€utrons formados na mica muscovita foi utilizado

0 microscopio optico Leitz Dialux 20 EB Microscope com magnificagdo nominal de 40x.

3.3.4. Contagem dos tracos

Para realizar a contagem dos tragos observados em microscopio dptico, os detectores CR-39,
apds ataque quimico, tiveram suas superficies divididas em campos de contagens ndo sucessivos, pois
os detectores utilizados sdo grandes (detectores com 9 cm” de 4rea superficial foram acoplados aos
filmes finos de boro confeccionados por CSD e detectores de 1 cm’® de é4rea foram acoplados aos
confeccionados por sputtering), mas que devem cobrir a maior area superficial possivel. Os campos de
contagem devem ter area previamente determinada e constante ao longo de toda a contagem para que
depois sejam calculadas as densidades superficiais de tragos.

As contagens foram feitas manualmente, sem auxilio de softwares. A automatizagio das
contagens de tracos ndo foi utilizada neste trabalho, pois ha regides em que ha tragos encavalados, o

que dificulta o estabelecimento de um critério de reconhecimento de tragos bem definido (como faixas
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de didmetro e de nivel de cinza de interesse). Além disso, é necessario que, para que os tragos nao
sejam confundidos com sujeiras ou danos no material do detector, o foco seja levemente alterado
durante as contagens, ja que o comportamento de um trago sob alteracdo de foco é bem diferente do
comportamento de sujeiras: os tragos “somem” e “aparecem” em foco correspondendo a observacao da

profundidade desse traco.

Figura 16: Imagem da superficie do detector CR-39 que estava em contato com o filme fino de boro durante a
irradiagdo com néutrons (frente do detector), na qual é possivel observar tragos provenientes da reagdo nuclear
"B(n,0)’Li e das reacdes entre os néutrons e o detector em si. O detector CR-39 foi atacado quimicamente por 30
minutos a 70°C em solugdo de 6,25 M de NaOH e a observagdo dos tragos foi realizada com um microscopio dptico

em magnificagdo nominal de 1000 x.

Na Figura 16, uma imagem (um campo de contagem) da superficie do detector CR-39 que
estava em contato com o filme fino de boro durante a irradia¢do com néutrons (frente do detector), é
possivel observar tracos provenientes da reagdo nuclear '°B(n,a)'Li e das reacdes entre os néutrons e o

detector em si. Nota-se que a densidade de tragos ¢ elevada (ainda ha sobreposi¢do de alguns tragos), o
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que confirma a necessidade de se reduzir o tempo do ataque quimico. Porém, como o ataque quimico
foi realizado por apenas 30 minutos, grande parte dos tragos ndo foram revelados completamente,
fazendo com que a contagem dos tragos seja mais complicada. E necessario notar que, neste trabalho,
os tragos provenientes de diferentes reagdes ndo sdo diferenciados.

O critério adotado para se realizar as contagens dos tragos foi considerar apenas os tragos
maiores ¢ mais escuros. Este é um critério que depende fortemente do observador e que deve ser
mantido ao longo de todas as contagens (de todos os campos e de todos os detectores). O mesmo
critério foi adotado nas contagens das superficies dos detectores CR-39 que ndo estavam em contato
com o filme fino de boro durante as irradiagdes com néutrons (fundo do detector), na qual sé € possivel
observar os tragos provenientes das interacdes entre os néutrons incidentes e o detector em si (Figura

17).

Figura 17: Imagem da superficie do detector CR-39 que ndo estava em contato com o filme fino de boro durante a
irradiagdo com néutrons (fundo do detector), na qual é possivel observar somente os tragos provenientes das reagdes
entre os néutrons e o detector em si. O detector CR-39 foi atacado quimicamente por 30 minutos a 70°C em solugdo
de 6,25 M de NaOH e a observagdo dos tragos foi realizada com um microscépio dptico em magnificagdo nominal de
1000 x.

45



Ja para a contagem de tracos de fissdo de urénio e tério observados na mica muscovita, como o
ataque quimico utilizado ¢ o padrdo, todos os tragos sdo revelados. A mica muscovita também ¢
dividida em campos de contagem de area previamente determinada e constante para que depois seja
possivel calcular as densidades superficiais de tragos.

Os tragos na mica muscovita também possuem profundidade, que pode ser observada em
pequenas alteracdes de foco, o que possibilita a diferenciag@o entre os tragos e sujeiras (ou defeitos) da

mica muscovita. Estas contagens também foram realizadas manualmente (sem auxilio de softwares) e

os tracos de fissdo de urdnio na mica podem ser vistos na Figura 18.

Figura 18: Imagem da superficie do detector mica muscovita, na qual é possivel observar os tragos de fissdao do
uranio induzida por néutrons. O detector CR-39 foi atacado quimicamente por 90 minutos em HF 48% a 15°C e a

observagdo dos tragos foi realizada com um microscopio dptico em magnificagdo nominal de 40%.
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CAPITULO 4

Resultados

4.1. Homogeneidade dos filmes finos de boro

Para a analise da homogeneidade espacial dos filmes finos de boro, foram contados os tragos
observados nas superficies dos detectores CR-39 que estavam em contato com os filmes finos durante
as irradiagdes com néutrons. Nessa superficie (frente do detector) sdo observados tragos provenientes
das intera¢des entre os néutrons ¢ o filme de boro ¢ entre os néutrons e o proprio detector. Na analise da
homogeneidade, pretende-se verificar se o filme fino de boro foi depositado uniformemente sobre o
substrato. Os filmes finos de boro, em contato com detectores CR-39, sdo irradiados com néutrons para
induzir a reagio '’B(n,a)’'Li. As densidades superficiais de tragos resultantes nos CR-39 sio
proporcionais as quantidades de boro na fonte, por isso, estas densidades foram usadas para determinar

a homogeneidade de cada filme fino, dentro do erro estatistico associado as contagens.

4.1.1. CSD

Para os filmes finos de boro confeccionados pelo método de CSD, observa-se que todos
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apresentam P-values menores do que 0,05, entretanto, como os filmes finos confeccionados por este

método sdo grandes (aproximadamente, cada filme fino possui 4rea superficial de 4 cm?), podem ser
. 2 ~

cortados ainda em 4 partes (de cerca de 1 cm”) e os resultados para cada uma dessas partes menores sdo

apresentados na Tabela 3.

Caracteristicas da confeccio Densidade superficial total de Poval
-value
por CSD tracos (10° cm™)
2,77 £0,02 0,01
2,68 £0,01 0,11
400°C
2,66 £ 0,02 0,04
2,67 +£0,01 0,82
0,03 g H3BO3/ L HZO
3,08 £0,02 0,82
3,11 +£0,02 0,04
750°C
3,12+0,02 0,90
3,03+ 0,02 0,47
6,74 +£ 0,01 0,01
7,07 £0,02 0
0,29 g H;BO;/ £ H,O 400°C
7,40 £ 0,02 0
7,02 £ 0,02 0
5,47 +£0,02 0,77
5,66 £ 0,02 0,44
2,99 g H;BOs/ € H,O 400°C
5,92 £0,02 0,14
5,81 +0,02 0,01

Tabela 3: P-values obtidos para a andlise da homogeneidade espacial dos filmes finos de boro confeccionados pelo

método de CSD (resultados apds divisdo de cada um dos filmes finos de boro em quatro partes).
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4.1.2. Sputtering

Os filmes finos de boro confeccionados pelo método de deposi¢ao por sputtering ndo podem ser
cortados, ja que sdo depositados sobre placas de aco inox e, portanto, devem ter toda a sua superficie
(de 2 cm? para cada filme fino) analisada. Na Tabela 4 encontram-se os resultados de homogeneidade

para estes filmes finos de boro.

Tempo de deposicio por Densidade superficial total Poval
-value
sputtering (minutos) de tracos (106 cm'z)
5 0,46 + 0,01 0,01
15 1,67 +0,02 0,31
25 2,59+ 0,03 0,18

Tabela 4: P-values obtidos para a andlise da homogeneidade espacial dos filmes finos de boro confeccionados pelo

método de deposi¢do por sputtering.

Deve-se notar que as incertezas associadas a cada valor de densidade superficial total de tragos

sdo pequenas devido a boa estatistica de contagem dos tragos.

4.2. Calibracdes dos detectores CR-39 para a detecciio de néutrons rapidos

Como se pretende calibrar os detectores CR-39, as reagdes que devem ser consideradas sdo
somente aquelas entre os né€utrons incidentes ¢ o detector em si; assim, os tragos a serem contados
devem ser somente das particulas resultantes dessas interagdes. Para isso, sdo contados os tragos

revelados na superficie que ndo estava em contato com o filme fino de boro durante a irradiagdo com
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néutrons (fundo do detector).

Os resultados para as densidades superficiais de tragcos nessas superficies dos detectores sdo
mostrados na Tabela 5. Deve-se notar que a primeira coluna é somente para referéncia, uma vez que o
filme fino de boro ao qual o detector CR-39 foi acoplado nfo influencia na densidade de tragos de
interesse para a calibragdo em questdo.

Para as calibragdes dos detectores CR-39, € necessario que se conhega a componente rapida da
fluéncia de néutrons incidentes, ja que sdo estes os néutrons que interagem com o detector CR-39, ¢
para realizar esta medida foi utilizado um filme fino de tério de referéncia.

Sabendo-se que a densidade de atomos de **Th presentes no filme fino de tério utilizado
(obtida da calibrag@o prévia, Iunes et al., 2004) é Nth232 = (1,570 £ 0,058).10'7 cm?, que a se¢do de
choque média de fissdo induzida por néutrons rapidos ¢ Grayis’= 0,12 b (calculada através da

integracdo da se¢do de choque na faixa de energia de interesse) e que a densidade superficial de tragos
de fissdo contados na mica muscovita & prp.232 = (1,57 = 0,06).10° cm™, obtém-se, da Equagdo (10), que
a fluéncia de néutrons rapidos € Qrspido = (1,67 = 0,09). 10'° néutrons.cm™.

A partir da Equacdo (13), utilizando o valor de fluéncia de néutrons rapidos calculado com o
auxilio do filme fino de torio e os valores de densidade superficial dos tragos de interesse (Tabela 5),

calcula-se as constantes de calibragdo para os detectores CR-39, também mostrados na Tabela 5.
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Detector acoplado a filme Densidade de tracos no Constante de calibracao do

fino de boro (referéncia) detector CR-39 (10° cm™) detector CR-39 (10°%)
CSD: 0,03 g H3BO3/ ¢ H,0; 400°C 4,58 + 0,04 4,57 +0,25
CSD: 0,03 g H3BO3/ ¢ H,0; 750°C 2,45 +0,03 2,45+0,13
sputtering por 5 minutos 0,97 £0,02 5,81 +£0,33
sputtering por 15 minutos 1,05 +0,02 6,29 £ 0,36
sputtering por 25 minutos 0,87 +£0,02 5,21 £0,30

Tabela 5: Valores de densidade superficial de tragos provenientes das particulas resultantes das interagdes entre 0s
detectores CR-39 e os néutrons incidentes (os filmes fino de boro listados na primeira coluna séo apenas para
referéncia, ja que ndo influenciam nos valores das densidades de tracos em questdo) e as respectivas constantes de

calibragdo para cada um dos detectores CR-39.

Nota-se que os valores obtidos para as constantes de calibracio sfo proximos exceto pelo
segundo detector listado na Tabela 5. Era esperado que todas as constantes obtidas fossem
aproximadamente iguais, ja que os detectores sdo de mesmo material e densidade. Com relacdo ao
detector CR-39 cuja constante de calibrag@o obtida ¢ de um valor mais baixo, apds uma comparacéo
com outros detectores, foi possivel notar que o ataque quimico foi diferente, ja que os didmetros dos
tracos observados neste detector sdo menores (Figura 19).

A partir dos valores listados na Tabela 5, pode-se calcular a média das constantes de calibragao,
chegando-se ao valor final para a constante de calibragdo dos detectores CR-39 utilizados: Kcr3o =

(4,86 + 0,64).10°°.
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Figura 19: Imagens dos detectores CR-39 que foram acoplados aos filmes finos de boro confeccionados por CSD com

solugdo de concentragdo 0,03 g H;BO3 /£ H,0 e aquecidos a 400°C (a esquerda) e 750°C (a direita), cujas constantes

de calibragdo obtidas sdo (4,57 +0,25).10° e (2,45 + 0,13).10°, respectivamente.

4.3. Calibracoes dos filmes finos de boro

Ja para a calibrago dos filmes finos de boro, como o interesse ¢ calibrar somente o filme, sdo
contados os tracos presentes na superficie do detector CR-39 que estava em contato com o filme fino
de boro durante a irradiagdo com néutrons (frente do detector). Entretanto, como dito anteriormente,
nesta superficie do detector CR-39 também se encontram os tragos provenientes das intera¢des dos
néutrons com o proprio detector. Assim, para se obter a densidade de tracos correspondente somente
aos tragos devido a reagdo '°B(n,a)’Li, a densidade superficial total encontrada para a frente do detector
deve ter o valor da densidade superficial de tragos encontrada para o fundo do detector subtraido. Isto
¢, P = PTOTAL — PCcr39. Os valores de prorar encontram-se nas Tabelas 3 e 4 (para filmes finos de boro
confeccionados por CSD e por sputtering, respectivamente) e os valores de pcr.39 encontram-se na
Tabela 5.

Para a calibragdo dos filmes finos de boro, é necessario que seja utilizado um filme fino de
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urdnio como monitor das componentes térmica e epitérmica do feixe de néutrons, pois o filme fino de
boro interage principalmente com néutrons térmicos. O isétopo **°U tem fissdes induzidas por néutrons
térmicos (a secdo de choque varia com 1/v nesta regidio) com se¢io de choque Gupao, = 585,08 b
(valor de secdo de choque para a energia mais provavel de néutrons térmicos, 0,025 eV, obtido da base

de dados Evaluated Nuclear Data File). Na faixa de né€utrons epitérmicos, a se¢do de choque apresenta

U-235
epitérmico

vérios picos de ressonancia, cuja integral ¢ I =275 b. O isétopo 281 tem fissdes induzidas por
néutrons rapidos com se¢do de choque de ordem menor que 10* b (calculada através da integragdo da
secdo de choque na faixa de energia de interesse) e, portanto esta contribui¢io pode ser desconsiderada.

Sabendo-se que a densidade de atomos de uranio (isétopos 25U ¢ #*8U em abundancia natural
de 0,72% e 99,28%, respectivamente) presentes no filme fino de uranio utilizado (obtida da calibragéo
prévia, Guedes, 2001) é Ny = (5,96 + 0,14).10'° cm™ e que a densidade superficial de tragos de fissdo
contados na mica muscovita € py = (1,61 £ 0,05).104 cm™, obtém-se, da Equacdo (16), que a fluéncia
de néutrons térmicos € Qrmico = (5,60 £ 0,22).1010 néutrons.cm™.

A partir da Equacdo (20), utilizando o valor de fluéncia de néutrons térmicos calculado com o

auxilio do filme fino de urdnio e os valores de densidade superficial de tracos pg, pode-se calcular a

constante de calibragdo de cada filme fino de boro (Kg).

4.3.1.CSD

Para os filmes finos de boro confeccionados por CSD, os valores de densidade superficial de
tracos devido as interagdes entre néutrons e atomos de boro (pg) se encontram na Tabela 6, assim como
suas respectivas constantes de calibragio (Kg).

Deve-se notar que somente o filme fino de boro confeccionado com deposicdo de solugdo de

acido borico de concentragdo 0,03 g H3BOs / £ H,O foi calibrado, pois apenas este filme fino de boro foi
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irradiado com néutrons na presenca do filme fino de uranio de referéncia. Além disso, foram calibradas

somente as regides que resultaram em P-values maiores que 0,05 (Tabela 3).

Filme fino de boro Densidade de tracos do Constante de calibracio do filme
(0,03 g H;BO3 / L H,0) filme fino de boro (10° cm™) fino de boro, Kg (10" cm™)
400°C 2,21 +£0,01 1,06 + 0,04
400°C 2,22 +£0,01 1,06 £ 0,04
750°C 2,83 £0,02 1,36 £ 0,05
750°C 2,87 £0,02 1,38 £ 0,05
750°C 2,78 £0,02 1,33 £ 0,05

Tabela 6: Valores de densidade superficial de tracos provenientes das particulas resultantes das interagdes entre os
filmes finos de boro confeccionados por CSD e os néutrons incidentes e as respectivas constantes de calibracdo para
cada um desses filmes finos. Deve-se notar que somente o filme fino confeccionado com solugdo de dcido borico de
concentragdo 0,03 g H;BO3 /L H,0 foi calibrado, pois apenas este foi irradiado com néutrons na presenga do filme fino

de urdnio de referéncia.

4.3.2. Sputtering

Para os filmes finos de boro confeccionados por deposi¢do por sputtering, os valores das

densidades superficiais de tragos de cada filme fino de boro (pg) € suas respectivas constantes de

calibragio (Kg) s@o mostrados na Tabela 7.
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Tempo de deposicdo por  Densidade de tracos do filme  Constante de calibracgio do filme

sputtering (minutos) fino de boro (10° cm™) fino de boro, Kg (10"° cm™
5 0,36 = 0,01 1,69 £ 0,07
15 1,57 +£0,02 7,30 £0,30
25 2,47 £ 0,03 11,48 £ 0,47

Tabela 7: Valores de densidade superficial de tracos provenientes das particulas resultantes das interagdes entre os
filmes finos de boro confeccionados por sputtering e os néutrons incidentes e as respectivas constantes de calibrag¢do

para cada um desses filmes finos.

4.4. Medida da taxa da reacio 1(’B(n,m)7Li

A partir das densidades superficiais de tragos resultantes da reacdo 'B(n,0)’Li (ps) e das
constantes de calibracdo de cada filme fino de boro (Kg), € possivel entdo, da Equagdo (22), calcular a
taxa da reagéo IOB(n,a)7Li, ou seja, calcular quantos néutrons incidentes sdo necessarios para induzir
um evento de captura de néutron pelo '°B.

Para os filmes finos confeccionados por CSD, a taxa obtida ¢ R = (2,09 =+ 0,08).10"9
decaimentos por nucleo de '°B alvo e para os filmes finos de boro confeccionados por deposigdo por
sputtering, a taxa calculada é R = (2,15 + 0,16).10™'° decaimentos por nucleo de '°B alvo.

Deve-se notar que o tempo de irradiagdo com néutrons para os filmes finos confeccionados por
sputtering foi seis vezes menor que o tempo de irradiacdo dos filmes finos confeccionados por CSD (10
minutos ¢ 60 minutos, respectivamente), como pode ser observado na Tabela 2. Com isso, a fluéncia de
néutrons incidentes nos filmes finos confeccionados por sputtering € menor e a isto se deve a diferenca

de uma ordem de grandeza nos valores de taxa encontrados.
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CAPITULO 5

Discussodes

5.1. Confeccio de filmes finos de boro

Com os métodos para confecg¢do de filme finos escolhidos, CSD e deposig¢do por sputtering,
pretende-se obter filmes finos de boro espacialmente homogéneos. E importante notar que foi possivel
confeccionar filmes finos de boro (depositar atomos de '°B sobre os substratos) por ambos os métodos
escolhidos, pois se observa maiores densidades de tragos nas superficies dos detectores CR-39 que
estavam em contato com os filmes finos de boro durante as irradiagdes com néutrons.

Com relacdo a homogeneidade espacial, para o primeiro método escolhido, CSD, foi observado
que os filmes finos de boro de aproximadamente 4 cm” ndio apresentaram uma distribuicio uniforme de
atomos de boro sobre sua superficie: os P-values encontrados para toda a superficie de cada um dos
filme finos sdo menores que 0,05.

A deposi¢do uniforme de uma solucdo quimica depende principalmente de dois fatores: a
homogeneidade da solugio e a velocidade de derramamento desta solugdo sobre o substrato. O
derramamento da solu¢do dentro da piscina (construida sobre o substrato) deve ser extremamente

cuidadoso: deve ser rapido o suficiente para que o éter e o alcool etilico presentes na solugdo ndo
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evaporem durante o processo, fazendo com que a solucdo va secando e se tornando pléstica ainda
durante o derramamento e deve ser lento o suficiente para a solugdo se espalhar sobre a area da piscina
sem que vaze pelas bordas. Além disso, a mesa sobre a qual a deposi¢fo sera realizada deve estar muito
bem nivelada; e como ja dito anteriormente, as bordas dos filmes finos confeccionados por CSD devem
ser desconsideradas.

Entretanto, como os filmes finos foram depositados sobre ldminas grandes de mica muscovita,
cada um deles pode ser cortado ainda em quatro regides de cerca de 1 cm” e cada uma dessas regides
pode ser avaliada quanto a homogeneidade. Os resultados obtidos se encontram na Tabela 3. E possivel
notar que a maioria dessas regides menores apresenta P-values maiores que 0,05.

Do Capitulo 2, tém-se que o teste do 5* depende fortemente do erro associado a cada medida,
que, para os dados apresentados, sdo pequenos devido ao grande numero de tragos contados em cada
uma dessas regides. Com isso, o teste se torna muito rigoroso, resultando em P-values que ndo
representam tdo bem a regido analisada, pois provavelmente s2o subestimados.

Com relagdo ao filme fino de boro que foi confeccionado pela deposi¢do de solugdo de
concentracdo de 0,29 g H;BO3/ £ H,0, obteve-se para todas as quatro regides P-values menores do que
0,05. Isso pode ter ocorrido devido ao fato de que para este filme em particular, o derramamento da
solugdo nio foi adequado, tendo de se repetir o processo apds a limpeza do substrato. Assim, além de
se ter uma deposi¢do ndo homogénea, depositou-se mais dtomos de boro do que o esperado, como pode
ser observado ao se comparar os valores de densidades superficiais de tragos para os filmes de
concentracdo de 0,29 g H;BOs / £ H,O e de 2,99 g HiBOs / £ H,O; era esperado que houvesse mais
tragos para o filme fino confeccionado com deposi¢do de solugdo de maior concentragdo de acido
bérico.

Com relacdo as temperaturas escolhidas para se aquecer os filmes finos de boro, 400°C e 750°C,

a unica diferenca esperada era a maior evaporacdo de atomos de hidrogénio (transformagio total do
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acido em o6xido); assim, a quantidade de boro depositada deve ser a mesma, ja que a concentragio da
solucdo utilizada foi a mesma. Porém, como pode ser observado, o pedago do filme fino de boro que
foi aquecido a 750°C apresenta maiores valores de densidades superficiais de tragos que o pedago do
filme fino que foi aquecido a 400°C. Isso pode ter acontecido devido a deposicdo ndo uniforme no
filme fino como um todo, ou seja, a regido que foi aquecida a 750°C deve ter sido uma regido de maior
deposi¢do de boro quando se observando toda a 4rea de 4 cm® do filme fino depositado com solugdo de
concentracdo de 0,03 g H;BO;3 / £ H,O, ou ainda pode ser uma conseqiiéncia da variacdo do ataque
quimico.

Ja com relag@o aos filmes finos de boro depositados por sputtering, os P-values encontrados sio
maiores que 0,05, exceto pelo filme fino cujo crescimento se deu por apenas 5 minutos (Tabela 4).
Apesar de este método de deposi¢do de filme fino ser aparentemente menos sujeito a agdes do
pesquisador que a confeccdo por CSD, cuidados com relac@o ao posicionamento do substrato no porta-
amostras sdo fundamentais, j4 que devem estar em contato de forma que o substrato esteja todo a
mesma temperatura (o porta-amostra ¢ aquecido e o substrato entra em equilibrio térmico através do
contato superficial), pois os atomos devem se fixar melhor na regido de maior temperatura.

Para estes filmes finos de boro, os erros associados as medidas de densidade superficial de
tragos também sdo pequenos, devido ao grande nimero de tragos contados, o que pode resultar em um
teste de x2 mais rigoroso, subestimando-se o P-value. Além disso, especificamente para o filme fino
depositado por 5 minutos, temos a possibilidade de que com o curto tempo de crescimento o filme fino
ainda estivesse na fase de crescimento das ilhas de &tomos (como descrito no Capitulo 3).

E interessante notar que ha uma linearidade nas densidades superficiais de tragos em fungdo do

intervalo de tempo de crescimento dos filmes finos no caso da deposi¢@o por sputtering.
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5.2. Calibracoes dos detectores CR-39 e dos filmes finos de boro e medida da taxa

da reacio '""B(n,0)’Li

O método utilizado para calibrar os detectores CR-39 e os filmes finos de boro depende de
monitores das componentes térmica, epitérmica e rapida do feixe de néutrons (filmes finos de uranio e
de tdrio), pois ndo se tem o espectro de energia, na posi¢éo de irradiacdo, do feixe utilizado. Com isto,

doi(E)

. , . . . )
ao invés de se resolver numericamente as 1ntegrals fO 4E

¢(E)dE, € necessario se fazer hipdteses e

aproximagoes usando valores médios de secdo de choque para cada uma das trés componentes
energéticas do feixe de néutrons.

Observou-se que a fluéncia de néutrons térmicos, medida com filme fino de urdnio é duas vezes
maior que o valor fornecido pela medida com o uso de folha de ouro (medi¢do e andlise feita pelo
grupo da linha de BNCT do IPEN). Este fator pode ser explicado pela diferenca da posicdo das
medidas: o filme fino de urédnio se localiza junto com a montagem de filme fino de boro acoplado ao
detector CR-39 ¢ a folha de ouro ¢ colocada atras da posi¢do de irradiagdo, com uma distancia de
alguns centimetros. Sabe-se que ha um gradiente de fluxo ao longo do percurso longitudinal do feixe,
devido a sua abertura angular (nfo apresenta caracteristicas de feixe paralelo). Assim, pode ser
esperado que os valores de fluxo de néutrons incidentes em cada uma dessas diferentes posi¢des de
medida sejam diferentes.

As constantes de calibrag¢@o obtidas para cada um dos detectores CR-39 sdo proximas (Tabela
5), exceto pelo segundo detector listado, cuja diferenca pode ser explicada pela variagdo no ataque
quimico (Figura 19). Era esperado que todas as constantes obtidas fossem aproximadamente proximas,
ja que dependem somente das reagdes entre os néutrons e os elementos constituintes desse detector. E
importante lembrar que a constante de calibragdo do detector (Kcr.39) contém a informacdo de como

cada uma das quantidades de cada elemento do CR-39 interage com os néutrons (aqui se assumiu
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somente as interagdes com néutrons rapidos) e também a eficiéncia de detec¢do de cada tragco gerado
por tais reagdes, que depende da deteccdo, revelacdo e observacdo do trago. Obteve-se, neste trabalho,
Kcrso = (4,86 + 0,64).10° o que quer dizer que ocorre 1 evento no detector CR-39 para
aproximadamente 2.10° néutrons rapidos incidentes.

Com relagdo as calibragdes dos filmes finos de boro, so € possivel calibrar aqueles que foram
irradiados com filme fino de urénio e os valores obtidos para cada constante (de cada filme fino de
boro) sdo mostrados nas Tabelas 6 e 7.

Ao contrario do caso da constante Kcr.39, na qual também ha a informacéo de secdo de choque
embutida, ja que sdo varios elementos interagindo de diversas maneiras (espalhamento, captura) com
os néutrons, as constantes de calibragdo dos filmes finos de boro (Kg) dependem somente da
quantidade de atomos de boro presentes em cada filme fino e da eficiéncia de deteccdo dos tragos
provenientes dos eventos resultantes da irradiagdo com néutrons (térmicos, principalmente).

As ordens de grandeza encontradas para as constantes Kg foram de 10" ¢cm™, o que indica que
as quantidades de boro depositadas em cada um dos filmes finos (confeccionados pelos dois diferentes
métodos) ndo diferem mais do que uma ordem de grandeza (assume-se que as eficiéncias de detecgdo,
revelacdo e observago sejam as mesmas, ja que o detector, o ataque e o observador foram mantidos ao
longo do trabalho) e assim os filmes finos de boro devem ter espessuras proximas.

A partir dos valores de Kp obtidos, € possivel calcular a taxa da reacdo de interesse na BNCT,
'B(n,0))’Li. Tal taxa (R) depende da quantidade de néutrons térmicos que incidiram no filme fino de
boro, ou seja, depende da fluéncia desses né€utrons, assim, para os filmes finos de boro confeccionados
por CSD, que foram irradiados com néutrons por 60 minutos, obteve-se R = (2,09 + 0,08).10'9
decaimentos por niicleo de '°B alvo e para os filmes finos de boro confeccionados por deposigdo por
sputtering, que foram irradiados por apenas 10 minutos, a taxa calculada é R = (2,15 + 0,16).10™"°

. , 10
decaimentos por nicleo de B alvo.
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Deve-se lembrar que toda a analise, tanto da homogeneidade espacial dos filmes de boro quanto
das calibrag¢des, depende fortemente das contagens dos tragos observados dos detectores CR-39 e estes
foram sub-atacados, pois ha grande densidade superficial de tragos e ndo se deseja que os tragos se
superponham. Com isto, as contagens (manuais) dependem do critério escolhido pelo observador ¢ de

sua constancia ao longo de todo o trabalho.
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CAPITULO 6

Conclusoes

O trabalho aqui apresentado tinha como principais objetivos a confec¢do e a calibragio de
filmes finos de boro e a calibragdo dos detectores utilizados (CR-39) para a detecgdo de néutrons
rapidos. Com isto, seria possivel desenvolver uma metodologia para quantificar a taxa da reagdo
"B(n,a)’Li, que é o principio fisico base da BNCT, e ao mesmo tempo monitorar a contaminag¢io por
néutrons rapidos, responsavel por uma dose indesejavel no tecido sadio. A medida da taxa da reagdo de
interesse na BNCT ¢ importante para a caracterizagdo do feixe de néutrons e para que seja possivel
analisar a biodistribuicdo de atomos de ''B e realizar estudos microdosimétricos em sistemas
bioldgicos, que sdo etapas fundamentais para o planejamento da terapia em si.

Foram escolhidos dois métodos de confec¢do de filmes finos, a CSD e a deposi¢do por
sputtering, € ambos os procedimentos deveriam resultar em filmes finos com distribuigéo superficial de
atomos de boro uniforme. A homogeneidade espacial ¢ necessaria para que as contagens dos eventos
resultantes das interagdes entre néutrons e os atomos de boro presentes no filme fino nio sofram
influéncia da distribuicdo desses atomos, ja que as calibragdes dos filmes finos de boro e conseqiiente
medida da taxa da reag@o de interesse dependem das densidades superficiais dos tragos contados nos

detectores CR-39.
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Para a analise da homogeneidade dos filmes finos de boro, foi aplicado o teste do X2 a
histogramas tridimensionais que representam as distribui¢des das contagens dos tracos das particulas o
e fons de 'Li e com isto foi possivel calcular P-values para os filme finos de boro confeccionados. O
teste aplicado depende fortemente das incertezas associadas a cada medida (no caso, as contagens dos
tragos) e assim, como estas incertezas sdo pequenas devido a boa estatistica de contagem, o teste se
torna rigoroso e os valores obtidos podem nfo representar exatamente as regides estudadas. Apesar
disto, os valores obtidos sdo em geral maiores que 0,05 (Tabelas 3 e 4), o que indica que os métodos
utilizados para confeccionar os filmes finos de boro resultam em deposi¢des uniformes de atomos de
'9B sobre os substratos escolhidos.

Com relagdo as calibragdes, tanto dos detectores CR-39 quanto dos filmes finos de boro, a
metodologia utilizada depende do uso de filmes finos de tdério e urdnio como monitores das
componentes rapida e térmica do fluxo de néutrons incidentes, respectivamente. Isto se da, pois o
espectro de energia dos néutrons incidentes ndo € conhecido e entdo é conveniente dividi-lo em trés
regides (térmica, epitérmica e rapida), as quais sdo relacionados valores de se¢do de choque médios
para as reacdes de interesse em cada caso (CR-39 e filmes finos de boro). Com a contagem de tragos
observados nos detectores CR-39, calcula-se densidades superficiais de tragos, que sdo relacionadas as
quantidades de eventos resultantes das interagdes entre os n€utrons e os elementos alvos (pcr-39).

Com a utilizagdo de um filme fino de torio ¢ possivel obter a componente rapida da fluéncia de
néutrons e entdo calibrar os detectores CR-39 utilizados, jA4 que seus elementos interagem
principalmente com néutrons rapidos. Assim, a constante de calibragdo do detector CR-39 (Kcr-39)
reflete a quantidade de atomos de hidrogénio, carbono e oxigénio (elementos que compdem o detector)
que interagiram de diversos modos (espalhamentos, captura) com os néutrons rapidos incidentes (as
eficiéncias de deteccdo para cada particula resultante de cada uma dessas reagdes também sio

englobadas por esta constante). Nota-se que a constante Kcr.39 nfo deve depender do filme fino de boro
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nem do tempo de irradiag3o.

Para calibrar os filmes finos de boro, que interagem principalmente com néutrons térmicos, ¢
necessario utilizar um filme fino de urdnio como monitor desta componente energética. Com a
contagem de tracos referentes somente as interagdes entre atomos de boro e néutrons, que podem ser
observados nos detectores CR-39, calcula-se densidades superficiais pg. Com esses valores de
densidades (Tabelas 6 e 7), s@o obtidas as constantes de calibracdo de cada filme fino de boro (Kg), que
representam a quantidade de 4tomos de '°B que interagiram com os néutrons térmicos (além da
eficiéncia de deteccdio) e assim é possivel quantificar a taxa da reagdo IOB(n,a)7Li, que indica quantos
néutrons foram necessarios para induzir um evento de captura de néutron pelo '°B e, portanto, depende
do tempo de irradiagdo, como foi observado.

E importante notar que todos os resultados aqui apresentados dependem da observagdo e
contagem (ndo automatizada) dos tracos nos detectores CR-39, ou seja, como o ataque quimico dos
detectores (para a revelag@o dos tragos) foi realizado por um intervalo de tempo menor do que o padrio
e como as densidades superficiais de tragos encontradas sdo elevadas, foi necessario se estabelecer um
critério de contagem desses tracos, que ndo deveria ser alterado ao longo de todas essas contagens.
Com isto, € necessario tentar diminuir as espessuras dos filmes finos de boro e aumentar o tempo de
ataque quimico dos detectores, para que as contagens possam ser menos subjetivas e que os resultados
ndo estejam sujeitos a variagdes de observagdo dos tracos.

Com este trabalho, foi possivel confeccionar filmes finos de boro que, por serem espacialmente
homogéneos, podem ser utilizados para caracterizagdo do feixe de néutrons incidente, analises de
biodistribui¢o de '°B e com o auxilio dos detectores CR-39, realizar estudos microdosimétricos, ja que

foi possivel observar tragos de particulas provenientes das interagdes dos néutrons com o detector.
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6.1. Proximas etapas deste trabalho

Para que seja efetivamente possivel utilizar os filmes finos de boro durante irradiacdes de
tecidos com néutrons, pretende-se utilizar mais extensivamente o método de deposi¢do por sputtering.
Porém os filmes serdo crescidos sobre substratos de aluminio e de mica muscovita, pois ao se irradiar o
aco inox, seus atomos de ferro interagem com os néutrons com conseqiiente emissdo de raios vy, que
causa danos as c€lulas e tecidos.

Além disso, pretende-se caracterizar mais sistematicamente os filmes finos de boro
confeccionados, ou seja, determinar que elementos foram depositados e em quais proporgdes; isto deve
ser realizado por analises de interferometria e de XPS, por exemplo.

Com relagdo ao método de calibragdo dos filmes finos de boro e dos detectores CR-39, deve-se
buscar realizar a caracterizacdo da linha de BNCT do reator nuclear IEA-R1 do IPEN e com isto,
desenvolver uma calibragdo que seja independente do uso de filmes finos de urdnio e de tério como

monitores das componentes energéticas do feixe de néutrons.

6.2. Futuras aplicacdes deste trabalho

A partir do método de calibragdo desenvolvido neste trabalho, pode-se estudar a equivaléncia
entre o detector CR-39 e células e tecidos humanos, ja que as composi¢des quimicas desses materiais sdo

proximas, como pode ser visto na Tabela 8.
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Pele humana Detector CR-39

Elemento
hidrogénio 61,7% 49,7%
carbono 13,0% 32,4%
oxigénio 23,1% 17,9%
nitrogénio 2,0% 0%
outros 0,2% 0%

Tabela 8: Comparagdo entre a composi¢do atomica da pele humana e do CR-39.

Para tanto, deve-se analisar a atividade no material bioldgico (por unidade de volume), que aqui
chamamos de Apioisgica. Como visto na Tabela 8, o detector CR-39 possui em sua composi¢do dtomos de
carbono, hidrogénio e oxigénio, assim, para que seja possivel comparar os resultados obtidos para o CR-

39 com os resultados para sistemas bioldgicos, devemos inserir a contribuicdo das interacdes entre

néutrons e nitrogénio, que ¢ um elemento presente em células e tecidos:

© dGiCR_39 (E)

¢o(E)dE + 1 CR—39€ CR-39 , dE

*doN(E)
Abiolégica = NNf dE

0 i

o(E)dE (23)

3

onde o segundo termo da Equagdo 23 se diferencia da expressdo para a densidade superficial de tragos
observados no detector CR-39, pcrsg, (Equagdo 11) por constantes de proporcionalidade (gi) que

representam as quantidades de cada elemento i (C, H e O) no sistema bioldgico e no detector CR-39:

* do™ (E) S L ()
Aviocgicn = Ny | e 0(EME + ) N aotbn sy | e 0(BXE (28)
0 o 0
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Além disso, € preciso notar que a atividade Apiolsgica € dada por unidade de volume e que a

. , 2 \ - ~ ~ )
densidade pcr-39 € dada em cm™, o que leva a introdugdo de um fator de correcdo geométrica, G:

* doN (E) S (7dotR(E)
Aviogicn = N | > 0ENIE + G ) giNbg sstbn s | o @(ENE (25)
0 o 0

Finalmente, sabendo-se que a contribui¢do da reacdo de néutrons com o nitrogénio, '*N(n,p)'*C,
¢ devida principalmente aos néutrons térmicos (como pode ser observado na Figura 4), pode-se

€Screver:
_ =N
Abiolsgica = NNGtérmico(Ptérmico + GngR_39 (26)

Assim, podem ser realizados estudos microdosimétricos em BNCT com o uso de detectores CR-
39 e filmes finos de boro, j4 que com esta metodologia analisam-se as contribui¢des de cada
componente de irradiacdo em dimensdes de micrometros, além de com a irradiagdo concomitante de
células (e tecidos) e filmes finos de boro, ser possivel estudar a biodistribui¢io de dtomos de '°B e,

conseqiientemente, iniciar o planejamento da terapia em si.
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APENDICE A

Calculo da quantidade de atomos de g que devem estar presentes em

tumores para a utilizacio da BNCT

Definindo-se o niimero de eventos resultantes da reagdo '’B(n,a)'Li (N,) como o niimero de
particulas o emitidas em fungdo da quantidade de 4tomos de '°B (N1pz) que irdo interagir com

néutrons, pode-se escrever:

Ng = Nygz0105,9 (27)

onde a se¢do de choque de captura de néutrons pelo '°B (010,) multiplicada pela fluéncia de néutrons

incidentes (¢) representa a porcentagem de atomos de '°B presentes que interagem com néutrons e
resultam em particulas a.

Supondo que cada evento '°B(n,a)’Li danifica uma célula tumoral, pode-se escrever:

Na _ NlOB

01059 (28)

Ntumor Ntumor

Para uma terapia que utiliza um fluxo de aproximadamente 10° néutrons.cm™s” por 15
minutos, determina-se que sdo necessarios cerca de 3.10° atomos de '’B por célula tumoral. O valor

adotado ¢ da ordem de 10° 4&tomos de '°B por célula tumoral (20 ppm).
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APENDICE B

Secdes de choque de fissdo induzida por néutrons para uranio e torio

O método de calibragdo dos detectores CR-39 e dos filmes finos de boro utilizado neste trabalho
(descrito no Capitulo 2) faz uso de monitores das componentes térmica, epitérmica e rapida do feixe de
néutrons utilizado para irradiar as montagens.

Para calibrar os detectores CR-39, € necessario que seja utilizado um filme fino de tdrio
previamente calibrado, pois as reagdes de espalhamento e captura que ocorrem entre os elementos que
compdem os detectores (hidrogénio, carbono e oxigénio) e o feixe de néutrons incidente sdo induzidas
pela componente rapida do fluxo de néutrons e o tério natural utilizado na confec¢do do filme fino, que
¢ composto somente pelo isétopo *Th, tera fissdes induzidas por néutrons rapidos.

Para a calibragdo dos filmes finos de boro, que interagem principalmente com néutrons
térmicos, € necessario que seja utilizado um filme fino de urdnio previamente calibrado, confeccionado
utilizando-se urdnio natural, cujos isGtopos presentes sdo o *°U (0,72%) e >*U (99,28%) e que tém
fissdes induzidas principalmente por néutrons térmicos e epitérmicos, respectivamente.

As segdes de choque de fissdo induzida por néutrons para os trés isétopos de interesse sdo
mostradas na Figura 20 (valores de secdo de choque obtidos na base de dados ENDF/B VII.0). Nota-se

235 238
Ue

que ambos 0s is6topos U apresentam ressonédncia na regido de néutrons epitérmicos € que o

232

isotopo ~“Th sé tem fissdes induzidas para néutrons rapidos.
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de choque (b)

secao

—— *Th(n,fiss&0)
—— #°U(nfiss&o)
—— #%U(nfisszo)

10 10" 10" 10 10> 10° 10* 10° 10° 10
energia do néutron incidente (eV)

Figura 20: Se¢des de choque de fisséo induzida por néutrons para *°Th, **U e **U.
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