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RESUMEN

El uso de nucleidos de gadolinio como agentes de captura de neutrones en la terapia de can-
cer por captura neutrénica es de gran interés debido principalmente a su alta seccidn eficaz
de 225.000 barns. El espectro del estado final de la reaccidn contiene 158-gadolinio (158Gd),
emision de fotones (rayos X y rayos gamma) y electrones (conversion interna y Auger). Este
espectro ofrece una fisica muy rica y de enorme potencial para la eliminacién de células
tumorales debido a su alta transferencia lineal de energia. En este trabajo presentamos simu-
laciones de este proceso, realizadas en las tltimas seis versiones de Geant4 (10.00.p04, 10.01.
p03, 10.02.p03, 10.03.p03, 10.04.p03 y 10.05.p01). Tomando en cuenta que para este trabajo
nos interesan particularmente los neutrones de baja energia (energias < 20 MeV), usaremos
el paquete G4NeutronHP. Finalmente obtenemos el conteo de eventos, la energia promedio
y las distribuciones angulares (theta y phi) de las particulas en el estado final, encontrando,
de esta manera, que para neutrones de baja energia, el estudio de la reaccion de captura neu-

trénica por 158Gd es viable con Geant4.

ABSTRACT

The use of gadolinium nuclides as neutron capture agents in neutron capture cancer therapy
is of great interest, mainly because of these nuclides” high cross-section of 225,000 barns.
The final state spectrum of the reaction contains gadolinium-158 (Gd-158), photon emis-
sion (X-rays and gamma rays) and electrons (internal conversion and Auger electrons). This
spectrum offers very rich physics and enormous potential for the elimination of tumor cells
due to high linear energy transfer. In this article, we present simulations of this process
performed using the last six versions of Geant4 (10.00.p04, 10.01.p03, 10.02.p03, 10.03.p03,
10.04.p03 and 10.05.p01). Given that we are particularly interested in low-energy neutrons
(energies <20 MeV) in this work, we used the G4NeutronHP package. Finally, we obtained
the event count, the average energy and the angular distributions (theta and phi) of particles
in the final state and find that for low-energy neutrons, study of the neutron capture reaction
by Gd-158 with Geant4 is viable.
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Simulacién de la reaccién de captura neutrénica por gadolinio por medio de GEANT4

1.INTRODUCCION

E n 1935, Goldhaber y Taylor [1] describieron de ma-
nera tedrica la captura de neutrones por medio de
nuicleos, procedimiento que posteriormente se propuso
como posible terapia (NCT, por sus siglas en inglés) contra el
cancer [2]. Esta terapia, de caracter no invasiva, se desarrolla
mediante un proceso binario focalizado a partir del uso de
farmacos o portadores de is6topos como 10-Boro (1°B) y/o
157-gadolinio (*’Gd), que se almacenan principalmente en
los tejidos cancerigenos y, en una menor proporcion, en el
tejido sano circundante. Los portadores son entonces irra-
diados con un haz de neutrones de baja energia que incide
en la zona de interés, con lo cual se logra que la terapia se
focalice aun mas, reduciendo asi el posible dafio a los tejidos
sanos [3] [4] [5] [6].

De los portadores de is6topos, el mas utilizado en NCT
es el 1°B, que tiene una seccion eficaz de captura neutrénica,
de aproximadamente 3.840 barns [7]. La reaccién de captura
neutronica con ’Gd, por su parte, cuenta con una seccion
eficaz mucho mas alta, de aproximadamente 225.000 barns
[7]. El estado final de esta reaccion (véase la figura 1) se da
a través de un nucleo en retroceso de 158-gadolinio (***Gd)

y la emisién de rayos y y electrones de conversion interna
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(IC, por sus siglas en inglés). Con posterioridad a la emision
de electrones IC se producen fotones (rayos X) y/o electro-
nes Auger. Debido a su transferencia lineal de energia (linear
energy transfer, o LET, por sus siglas en inglés) de aproxi-
madamente 300 keV/um, los electrones Auger emitidos son
altamente capaces de eliminar células tumorales. Esta es una
de las razones por las cuales la terapia por captura neutréni-
ca con '¥Gd permite lograr distribuciones de dosis y efectos
biologicos comparables con aquellos obtenidos a partir de
B [7] [8] [9] [10].

Lo anterior demuestra el uso potencial y eficiente del
’Gd como agente portador en la terapia por captura neu-
trénica. Los procesos complejos implicados en dicha captura
dejan ver la necesidad de llevar a cabo estudios de simula-
cioén que puedan elucidar atin mas detalles de la reaccién. El
objetivo de este trabajo se centra en simular, con Geant4, la
reaccion de captura neutrénica por ’Gd. Para esto se eva-
ltan cantidades como el nimero promedio de particulas por
captura neutronica y el correspondiente espectro de energia,
que pueden ser contrastadas con trabajos previos, tanto en
términos de experimentaciéon como de simulacion. Adicio-
nalmente, se determinan las distribuciones angulares de los
productos de la reaccién, con el fin de verificar qué tan com-

pleta es la informacién concerniente a estas.

Emision de rayos y

158-Gd
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Figura 1. Representacion de la reaccion GANC. Reaccion producida por la captura de neutrones por 157Gd.

Fuente: Realizada con base en la representaciéonn del GANCT de [7].
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2. ANTECEDENTES DEL ESTUDIO DE LA
REACCION “’Gd(n, y)**Gd

Los estudios previos de la reaccién de captura neutrdni-
ca por "’Gd estan enfocados en el nimero promedio de
particulas producidas y su energia promedio. Entre estos
estudios se destaca el trabajo de Sakurai y Kobayashi [11],
en el que se determina experimentalmente el espectro de
rayos y y rayos X. Los picos mds prominentes se observan
a energias de 79,5 keV, 182 keV y 6.750 keV. Con base en
este espectro, los autores determinan de manera indirecta
el espectro energético de electrones IC y Auger. El espectro
de rayos y también es medido en [16]. En el espectro se ob-
servan picos prominentes en 181, 1.187, 5.903 y 6.750 keV.
La medicién del espectro de los electrones IC se encuen-
tra en el trabajo de Kandlakunta [12]. Alli se observa un
espectro discreto que estd relacionado principalmente con
transiciones a partir de los dos niveles de energia mas bajos
del nicleo excitado de '**Gd*. Dependiendo de la capa en la
que se encuentren los electrones IC (K, L o M), se observa
emision de electrones en el rango de 29 a 228 keV; el pico
de mayor intensidad estd centrado en 71 keV [12]. Goorley
y Nikjoo [7] y Stepanek [9] determinan el espectro de foto-
nes y electrones en la reaccién a partir de Montecarlo. Los
resultados de estos dos trabajos se muestran en la tabla 1.
Como se puede observar, los valores obtenidos con rayos

y vy electrones IC son consistentes en ambos trabajos. Por

0,10 m

0,10 m
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el contrario, los valores derivados de rayos X y electrones

Auger difieren significativamente en los dos trabajos.

Tabla 1. Resultados computacionales obtenidos por Goorley y Nikjoo [7] y
Stepanek [9] sobre el nimero promedio por captura y energia promedio de los
nucleos y particulas presentes en el estado final de la reaccién ’Gd(n, y)**Gd

[7] [o]
Rayos gamma (keV) 1.330 1.420
N.° productos (yield) 1,83 1,56
Rayos X (keV) 12,77 32,28
N.° productos (yield) 0,84 0,32
Electrones IC (keV) 66,5 70,1
N.° productos (yield) 0,69 0,649
Electrones Auger (keV) 0,85 0,426
N.° productos (yield) 4,93 9,71

3.SIMULACION CON GEANT4

3.1. Geometria y materiales

La simulacién con Geant4 implementa una geometria es-
pecifica formada por un cubo o volumen principal (world
volume) de 0,10 m de lado. Dentro de este volumen se ubica
el blanco de 0,01 m x 0,01 m x 20 pm con una de sus caras
laterales ubicada en el origen del volumen principal (véase
en la figura 2A el panel superior). El espesor del blanco (20
pm) se establecid con el fin de asegurar que ocurra la captura
neutrénica en cada evento.

La seleccién de este valor se justifica con base en
la méxima distancia recorrida (profundidad) por el neu-
tron incidente dentro del blanco antes de ser capturado
(figura 2B).

155G d
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Figura 2. A: Visualizacion de la geometria de la simulacién. El volumen
principal corresponde a una caja de 0,10 m de lado hecha de vacio; el blanco,
ubicado en el centro del volumen principal, tiene un espesor de 20 pm y esta
hecho de "*’Gd. El haz de neutrones (color amarillo) incide por la izquierda,
perpendicularmente al blanco, y produce tres rayos y (color verde), un elec-
trén (color rojo) y el niicleo de '**Gd en retroceso (color azul). B: Profundi-
dad de penetracion del haz de neutrones en el blanco. No se observa captura
neutronica mas alld de los 20 um.

3.2.HAZ DE NEUTRONES

El haz incidente corresponde a un haz de neutrones monoe-
nergético de 0,025 eV' y unidireccional dirigido a lo largo

del eje z.

3.3. Procesos fisicos

Un correcto modelado de reacciones nucleares en simu-
laciones de Montecarlo requiere el uso de bases de datos
especiales que contienen valores recomendados basados
en resultados disponibles a nivel experimental y/o tedri-
co para las cantidades fisicas relevantes asociadas con la
reaccion nuclear especifica. Para el caso de neutrones de
baja energia (E < 20 MeV) estas bases de datos, llamadas
librerias o archivos de datos nucleares evaluados (ENDEF, por
sus siglas en inglés), se implementan en Geant4 a partir del
paquete G4NeutronHP [14]. Para habilitar el proceso de
captura neutrdnica, este paquete tiene disponibles librerias
como G4HadronPhysicsQGSP_BIC_HP, G4HadronPhy-
sicsFTFP_BERT_HP, G4HadronPhysicsQGSP_BERT_HP,
entre otras. Comparaciones entre las tres librerias (con
una misma versién de Geant4) no mostraron diferencias

significativas en cuanto al nimero promedio de particu-

! El valor de 0,025 eV corresponde a la energia mas probable asociada con un
conjunto de neutrones térmicos, que siguen una distribucion tipo Maxwell-
Boltzmann.
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las producidas por captura neutrénica y la correspondiente
energia cinética promedio de cada una. Por tanto, en este
trabajo se escogié de manera arbitraria la libreria G4Ha-
dronPhysicsQGSP_BIC_HP.

Las librerias de captura neutrdnica generan por defecto
unicamente la parte del estado final relacionada con fotones
y *8Gd. Para generar electrones en la captura neutrdnica de
'7Gd se defini6 la variable GANEUTRONHP_USE_ONLY_
PHOTONEVAPORATION = 1. Adicionalmente, el uso de
la libreria G4RadioactiveDecayPhysics permitié extender el
rango de energia de los electrones hasta un valor minimo de
29 keV. Se debe mencionar que las ENDF no satisfacen la
conservaciéon de momento y energia en algunas reacciones
nucleares; por el contrario, estas librerias estan construidas
con el fin de preservar cantidades promedio generales como
energia promedio liberada y ntimero promedio de particulas
secundarias, entre otras. Para evitar una conservacion forza-
da de momento y energia a partir de la produccién de rayos
gamma artificiales se utilizé la variable GANEUTRONHP _
DO_NOT_ADJUST_FINAL_STATE =1 [14].

4. RESULTADOS

Geant4 cuenta con la funcionalidad de “scorers” para extraer
informacién sobre cantidades fisicas. Esta funcionalidad
esta restringida a cantidades como longitud de trayectoria,
energia y dosis depositadas, flujo y nimero de particulas se-
cundarias. Para tener mas independencia y control sobre la
simulacion y, al mismo tiempo, acceso completo a cualquier
cantidad fisica, se utilizd en su lugar la clase G4UserStep-
pingAction. Ademas del nimero promedio de particulas y
nucleos producidos, esta clase permite reconstruir a nivel del
vértice primario de la reaccidn, la energia cinética y distribu-
cién angular de las particulas provenientes del estado final

de la captura neutrénica por *’Gd.

4.1. Namero promedio de particulas y nucleos

La complejidad de la simulacién del proceso de captura
neutrénica usando ’Gd se revela en el alto grado de varia-
cion de los resultados, segin cual sea la version de Geant4
utilizada. Para cada nucleo y particula presentes en el estado
final (***Gd, fotones y electrones) se hizo una comparacién
del niimero promedio producido por captura neutrénica con

su respectiva energia promedio, usando las ultimas seis ver-
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siones de Geant4 (tabla 2). En cada caso se ejecutd un total
de dos millones de eventos. Los valores obtenidos difieren
significativamente entre cada version. La versién 10.01 no
produjo resultados satisfactorios para el numero promedio
de electrones, por lo cual no se considera confiable. Se ob-
serva estabilidad en los resultados unicamente entre las ver-
siones 10.03 y 10.04.

Segun [12] y [15], en la reaccién de captura neutréni-
ca se libera, en promedio, un numero de 3,29 rayos y por
captura en un rango amplio de energia, con una media de
2,39 MeV. En [7] se obtiene un nimero promedio de 1,83
rayos y con energia promedio de 1,33 MeV, mientras que [9]
establece 1,56 rayos y por captura con energia promedio de
1,42 MeV. Las versiones 10.00 y 10.05 son las que producen
resultados mas cercanos a los reportados por [12] y [15]. No
se observa, sin embargo, similitud en ninguna de las versio-
nes con los resultados de [7] y [9].

En [15], el nimero promedio estimado de electrones IC
por captura es de 0,73, con una energia promedio de 91,0
keV; los resultados en [7] y [9] indican un nimero promedio
de electrones IC de 0,69 y 0,65, con energias promedio de
66,5 keV y 70,1 keV, respectivamente. En este caso, las ver-
siones 10.02, 10.03 y 10.04 producen resultados consistentes
con [7], [9] y [12]. El valor para el nimero promedio de elec-
trones por captura obtenido en la versién 10.00 es consisten-
te con el sugerido en [12], de 0,60. La versién 10.05 produce
un namero promedio muy por debajo de los obtenidos en
los otros trabajos.

En general, no se observa uniformidad entre los resulta-

dos de los trabajos reportados previamente ni tampoco entre

los resultados de las simulaciones hechas en este trabajo con
diferentes versiones de Geant4. Las versiones mas consisten-
tes con trabajos previos son 10.00, 10.03, 10.04 y 10.05. Dado
que la version 10.05 contiene los datos de librerias evaluadas
mas recientes, se uso esta version como referencia para de-

terminar el espectro de energias de fotones y electrones.

4.2. Multiplicidad y espectro de energia

Para estudiar la multiplicidad y el espectro de energia de la
reaccién nuclear de captura neutrénica ’Gd(n, y)**Gd se
gener6 un total de cinco millones de eventos usando la ver-
sién 10.05.p01 de Geant4. La figura 3 muestra la multiplici-
dad en el caso de los fotones y electrones producidos en el
estado final de la captura neutrénica. Se observa una tenden-
cia de produccion de eventos con tres fotones; en los eventos
que contienen electrones en el estado final (existen muchos
eventos con ausencia de electrones) se producen primordial-
mente aquellos con un electrén.

En la figura 4 se observa el espectro continuo de energia
en el nucleo de **Gd. La energia asociada con el retroceso
de **Gd cubre un rango de 0,0017 a 242,88 eV, con un valor
medio de 102,93 eV.

La figura 5 presenta el espectro discreto de energia de
los fotones emitidos en la simulacién. Se dividio el espectro
en tres rangos, en los que se aprecian algunos de los picos
caracteristicos a 181, 1.187, 6.420, 6.750 y 7.937 keV, repor-
tados en [16]. Si bien es cierto que aparecen la mayoria de
los picos caracteristicos, son opacados por otros de mayor
intensidad que no aparecen de manera predominante en los

datos experimentales.

Tabla 2. Valores para el nimero promedio por captura y energia promedio de los nticleos y particulas presentes en el estado final de la reacciéon *’Gd(n, y)'**Gd
obtenidos en este trabajo usando las seis versiones de Geant4 mas recientes (con la version 10.06 liberada el 6 de diciembre de 2019 se obtuvieron resultados

similares a los de la versién 10.05.p01)

Geant4 Geant4 Geantgq Geant4 Geantq Geantgq
10.00.p04 10.01.p03 10.02.p03 10.03.p03 10.04.p03 10.05.p01
Numero promedio 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0 1,0
#8Gd Energia promedio 74,454 * 106,467 + 210,737 79,504 + 79,623 102,939 +
(V) 0,115 0,072 0,007 0,040 0,078 0,017
, . 3,567 £ 2,511+ 1,120 £ 3,999 + 4,001 + 2,938 £
Numero promedio
Fotones 0,002 0,001 0,001 0,003 0,001 0,001
Energia promedio 2,212+ 3,161 £ 7,036 + 1,967 + 1,966 + 2,699 +
(MeV) 0,001 0,002 0,003 0,001 0,001 0,001
+ + + + +
Niimero promedio 0,567 £ <0,0001 0,723 £ 0,749 0,752 0,105 +
0,001 0,001 0,001 0,001 0,001
Electrones
Energia promedio 62,414 77,793 £ 58,437 + 73,992 + 73,709 £ 84,602 +
(keV) 0,099 3,250 0,060 0,221 0,070 0,033
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Figura 3. A: Numero de fotones emitidos en cada reaccion de captura neu-
tronica. B: Ntimero de electrones emitidos en cada reaccion de captura
neutronica. Nimero de electrones emitidos en cada reaccién de captura
neutronica, obtenidos a partir de la simulacion en Geant4 version 10.05.p01
Notese la escala logaritmica en el eje vertical de cada grafica.
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Figura 4. Espectro continuo de energia correspondiente al nicleo en retro-
ceso de "**Gd, producto de la reacciéon nuclear de captura neutrénica por
157Gd, obtenido a partir de la simulacién en Geant4 versién 10.05.p01.
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Figura 5. Espectro de energia correspondiente a los fotones emitidos en la
reaccion nuclear de captura neutrénica por '¥Gd, obtenido a partir de la
simulacion en Geant4 version 10.05.p01. Arriba: Rango entre 0 y 300 keV.
Medio: rango entre 400 keV y 3 MeV. Abajo: Rango entre 4 MeV y 8 MeV.
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Figura 6. Espectro de energia correspondiente a los electrones emitidos en
la reaccion nuclear de captura neutrénica por '’Gd, obtenido a partir de la
simulacién en Geant4 version 10.05.p01. Notese la escala logaritmica en el
eje vertical.

Para el caso de los electrones, el espectro de energia
se muestra en la figura 6. Se produce un rango amplio de
electrones con energias entre 29,264 keV y 3,833 MeV con
un valor medio de 62,21 keV. De igual manera, una inspec-
cién cercana al espectro muestra la presencia de los picos
caracteristicos reportados en [12]; entre ellos estan 29, 71,
78, 131, 173 y 180 keV. Similar al caso de los fotones, los
picos caracteristicos aparecen, pero no coinciden en la in-
tensidad reportada en la literatura, por lo cual se ven dis-
minuidos por picos aparentemente no encontrados en los

datos experimentales.

4.3. Distribucion angular

Las distribuciones angulares (0 y ¢) de los productos del es-
tado final, generadas con un total de cinco millones de even-
tos y usando la version 10.05.p01 de Geant4, se muestran en
la figura 7 para '**Gd, fotones y electrones, respectivamente.
En los tres casos se aprecia que la distribucién en el angulo
polar O tiene un maximo en 1,57 radianes (90 grados). De
igual forma, la distribucién en el angulo azimutal ¢ muestra
un comportamiento uniforme en los tres casos. Estas distri-
buciones muestran que los dngulos de emisién de los fotones
y electrones, al igual que el retroceso de '**Gd son generados

isotropicamente en cos0 y ¢.
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los fotones emitidos (B) y los electrones emitidos (C) en la reaccién nu-
clear de captura neutrénica por '*’Gd, obtenidas a partir de la simulacién en
Geant4 versién 10.05.p01.



Simulacién de la reaccién de captura neutrénica por gadolinio por medio de GEANT4

5.CONCLUSIONES

Se llevé a cabo la simulacién de la reaccion de captura neu-
trénica por ’Gd usando la herramienta computacional
Geant4. Esta herramienta permite simular el estado final de
la captura neutrdnica, que incluye **Gd, fotones y electro-
nes. Aunque los resultados obtenidos con diferentes versio-
nes de Geant4 no muestran en general consistencia entre
si, se observa que los espectros de energia obtenidos con
fotones y electrones contienen la mayoria de picos repre-
sentativos reportados en la bibliografia. Si bien este estudio
representa un primer acercamiento a la simulacién de esta
reaccion, los resultados hasta ahora obtenidos muestran que
Geant4 es una herramienta viable para simular la captura

neutrénica por ¥’Gd.
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