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Note technique

Utilisation du détecteur solide
de traces CR39 i la détermination du 1°B.
Intérét possible a la boroneutrothérapie

A. SEGHOUR¥, J.-C. SENS**

(Manuscrit recu le 24 décembre 1997, accepté le 8 avril 1998)

RESUME Le détecteur solide de traces nucléaires CR39 a été utilisé pour déterminer le seuil
de détection du bore. La réponse du détecteur CR39 a été établie griace 2 des concen-
trations connues de bore obtenues par implantation ionique du '°B dans I'alumi-
nium, et en variant les durées d'irradiations dans le canal thermique du réacteur
nucléaire universitaire de Strasbourg. Il a été observé que la densité des traces dans
le CR39 est une fonction linéaire de la quantité de bore implanté et de la durée d'ir-
radiation. Des considérations pratiques sur le comptage optique des traces condui-
sent A estimer un seuil de 16! atomes cm* de °B. Cette limite est d'un facteur mille
inférieure a la quantité minimale requise par la boroneutrothérapie.

ABSTRACT Use of solid state nuclear track detector CR39 for boron determination. Possible
application to boron neutron capture therapy

Boron has been determined using the '*B(n, )’Li reaction in conjunction with solid
state nuclear track detector (SSNTD) CR39 at the Strasbourg University Reactor.
As expected, it was observed that the track density in the CR39 varied linearly with
the number of boron !°B atoms and the duration ¢ of the neutron irradiation. This
curve establishes the minimum exploitable value of the N,x¢ product for use in a
boron determination using CR39. From practical considerations on the optical coun-
ting of tracks, a threshold of 10'! 1°B atoms cm™ has been obtained.

1. Introduction

La boroneutrothérapie (BNT) est un traitement du cancer qui consiste a incorpo-
rer un produit boré dans la tumeur et a I’exposer ensuite aux neutrons (Barth et al.,
1992; Dewit ef al., 1990). La BNT est fondée sur les réactions nucléaires induites
par les neutrons thermiques sur '°B, isotope du bore 2 19,8 % d’abondance
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naturelle. Lors de la réaction '’B(n, o)’Li, deux particules chargées, a et 'Li, dépo-
sent suffisamment d’énergie autour du site de la réaction pour causer des dommages
au niveau cellulaire. Le choix du bore est justifié par son importante section effi-
cace de réaction pour les neutrons thermiques (¢ = 3 837 barns), par rapport aux
éléments naturels contenus dans les cellules vivantes comme 1’azote, 1’oxygene,
I’hydrogene ou le carbone. Cela favorise I’exposition de la tumeur tout en épar-
gnant les cellules contenues dans le sang et les tissus sains. Le succes du traite-
ment par BNT dépend principalement de la qualité du flux des neutrons incidents,
définie par une géométrie en « faisceau », une distribution énergétique €pithermique
(1 eV a 10 keV) et une intensité suffisamment élevée (10° cm™ s™') (Harling et al.,
1990); ainsi que du taux de fixation du bore dans la tumeur ou les cellules cancé-
reuses (Dewit et al., 1990). Des intensités aussi importantes en neutrons ne sont
disponibles que dans les réacteurs nucléaires. L’exposition aux neutrons épither-
miques conduit, pour sa part, & une exposition de la région comprise entre la sur-
face et une profondeur de I’ordre de quelques centimetres dans la tumeur (Fairchild
et Bond, 1985), ce qui assure la destruction totale des cellules cancéreuses et éli-
mine tout risque de prolifération.

Deux facteurs ont été introduits pour comparer I’efficacité des composés borés
pour le traitement du cancer par la boroneutrothérapie. I s’ agit des facteurs de fixa-
tion et de sélectivité représentés respectivement par la concentration minimale de
bore fixée par cellule, estimée 3 10° atomes/cellule qui assure I’effet 1étal, et du
rapport de la concentration du bore dans la cellule a celle qui peut exister dans le
sang et qui assure ’irradiation des cellules cancéreuses seules (Barth et al., 1992;
Dewit et al., 1990). La détermination de la cinétique sur cultures de la concentra-
tion du bore dans les cellules peut étre effectuée par la détection du rayonnement
gamma prompt de la réaction '9B(n, o) Li* émis par le noyau excité "Li* & une
énergie de 478 keV (Kobayashi et Kanda, 1983), par spectrométrie d’emission ato-
mique (Barth et al., 1991) ou a Iaide des détecteurs solides de traces nucléaires LR115
ou CN&5 (Duval et al., 1980; Martini et al., 1985; Takagaki et Mishima, 1990).

Dans ce travail, une technique simple utilisant les détecteurs solides de traces
nucléaires CR39, plus sensibles a la détection des particules chargées, est présentée.

2. Description de la technique

La technique de mesure est fondée sur la détermination du nombre des particules
chargées et "Li, produits de la réaction 1°B(n, @) "Li, induite par les neutrons ther-
miques, en utilisant les détecteurs solides de traces nucléaires (DSTN) CR39. La
réponse de ce détecteur en fonction de la concentration du bore a été déterminée
grice 2 des quantités connues de '°B implantées dans une matrice réceptrice en
aluminium. Le profil de la distribution de la densité atomique de 1’élément
implanté, obtenue par implantation ionique, est gaussien en fonction de la profondeur
de pénétration dans la matrice.
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Ce procédé a été utilisé au laboratoire de Physique Appliquée des Semi-
conducteurs (PHASE), ot un faisceau de '°B* de 20 keV balayant une surface de
2x2 cm? d’aluminium a produit un dépét quasi uniforme de bore sur une profon-
deur de I’ordre de 71,5 nm.

Afin de suivre la variation de la réponse du détecteur aux différentes concen-
trations du bore, huit plaquettes d’aluminium ont été implantées au 9B : quatre a
une concentration de 10'% atomes cm? les quatre autres 3 10!° atomes cm. La
face implantée des plaquettes a été mise en contact, sous vide, avec un film de CR39.
Ces plaquettes ont été exposées, par paire, aux neutrons dans la colonne thermique
du réacteur nucléaire universitaire de Strasbourg (Seghour, 1993) : chaque paire est
formée de deux plaques comprenant respectivement 10'* et 1015 atomes cm™ de 1°B.

Les flux de neutrons sont évalués de facon précise 4 1’aide de la technique de mesure
de flux par activation neutronique. Sur chaque plaquette a été déposé un mince disque
d’or de 5 um d’épaisseur et 5 mm de diametre. Cette faible quantité d’or nous a per-
mis d’éviter les phénomenes d’auto-absorption et de dépression de flux de neutrons.

Etant donné que la quantité de bore fixée par les cellules est a priori inconnue,
il est difficile d’estimer les durées d’irradiation des échantillons biologiques en vu
d’en déterminer les concentrations en bore en utilisant le CR39. La densité de traces
dans le détecteur dues aux particules chargées a et 7Li est proportionnelle, a flux
de neutrons constant, au produit N, x ¢, du nombre d’atomes 19B par la durée d’ir-
radiation ¢. Il peut arriver que pour des cas extrémes correspondant a des concen-
trations de bore élevées et a des durées d’irradiation importantes, la densité de traces
dans le CR39 atteigne la saturation, a cause du chevauchement des traces, dans ce
cas tout dénombrement devient impossible. Inversement et a de faibles concentrations
et faibles durées d’irradiation, la répartition des densités de traces devient du méme
ordre que la densité intrinséque du détecteur CR39 due a ses défauts de structure.
Il apparait donc nécessaire de déterminer la variation des densités de traces dans
le CR39 en fonction du produit de la concentration de bore et de la durée d’irra-
diation. Cela permet d’autre part, a partir des deux quantités de bore implantées,
10" et 10'5 atomes cm™2, de déterminer la concentration minimale de bore déce-
lable a I’aide du détecteur en fonction des durées d’irradiation.

Apres irradiation aux neutrons, les films CR39 ont été développés chimique-
ment dans des conditions qui sont adéquates dans un bain 5N de NaOH pendant
2 heures 2 la température de 60 °C. Seuls les produits de la réaction '"B(n, @)'Li
émis dans un angle inférieur a 'angle limite de révélation produisent des traces
optiquement observables apreés développement chimique. L’angle limite de révé-
lation dépend essentiellement du rapport des vitesses d’attaque globale du DSTN
par la solution du développement, a la vitesse d’attaque préférentielle le long des
trajectoires des particules o ou "Li, ainsi que du parcours de ces particules dans le
DSTN (Fleisher et al., 1975).
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Le nombre de traces observées dans le DSTN CR39, apres développement, est
donné par la relation (Seghour, 1993) :

N=po®N,t+N, 9]
ou:
p est le rapport du nombre de particules produisant des traces
développables au nombre total de particules émises ;
o section efficace de la réaction °B(n, a)Li;
D flux de neutrons incidents;
N,: nombre de noyaux 9B
t durée d’irradiation;
Ny: nombre de traces dues aux défauts de structure du détecteur.

Dans le tableau I sont indiquées les concentrations de 9B, les durées d’irra-
diations, les flux de neutrons ainsi que les densités de traces observées, ot les incer-
titudes présentées sont de nature statistique.

TABLEAU I

Conditions d’irradiation et densités de traces dénombrées
dans le détecteur solide de trace nucléaire CR39.

Irradiation conditions and track density observed in the nuclear track detector CR39,

La figure 1 présente les densités de traces observées en fonction du produit
N, xt du nombre N, d’atomes du '°B et de la durée d’irradiation ¢, & partir de laquelle
Pexpression de la densité de trace est donnée par : . -

N =(1,35+0,03)x 1011 Ny7 + (9,68+2,40)x 10%, @)
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Fig. 1. - Densité de traces observées dans le détecteur solide de traces nucléaires CR39 en fonction
du produit N xt du nombre d’atomes de '°B et de la durée d’irradiation t.

Track density observed in the nuclear track detector CR39 as a function of the product
N, xt of the numbre of 1°B nuclei and the irradiation time t.

A Taide de cette expression, il est aisé de déterminer le seuil de détection du
bore, en observant qu’au microscope optique il a ét€ constaté qu’une densité de
traces de ’ordre de 2 x 10° traces cm? est le nombre minimal pour une bonne recon-
naissance et dénombrement optique des traces dans le CR39. 1l en découle que pour
une durée d’irradiation de 8 h :

N, =10 atomes cm™, 3)

La boroneutrothérapie fixe une valeur minimale de concentration de bore a
10° atomes de 9B par cellule. Le diamétre d’une cellule étant de I’ordre de 10 pm,
la concentration de '°B par cellule est donc de I’ordre de 10'* atomes cm™. On
trouve ainsi que la limite de détection du bore a 1’aide du DSTN CR39 est infé-
rieure d’un facteur mille a la concentration estimée nécessaire pour la boroneu-
trothérapie. Par suite, cette procédure est applicable a 1’étude de la cinétique de
fixation du bore sur des cultures cellulaires.
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3. Conclusion

A I'aide d’un dispositif simple utilisant un détecteur solide de traces CR39, il est
possible de quantifier le taux de fixation du bore par les cellules cancéreuses. Le
seuil de détection du bore, dans les limites des exigences de la boroneutrothéra-
pie, permet d’évaluer le rendement de fixation et de sélectivité des différents pro-
duits borés utilisés pour la boroneutrothérapie.
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