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El presente trabajo estudia el comportamiento del poder de frenado o stopping power de un sistema de dosimetria por
gel polimérico de tipo PAGAT, infundido con nanoparticulas de alto nimero atémico formadas por dtomos de oro, con
una concentracion de 1 % en masa. El estudio se realiza para diferentes energias de haces de electrones y protones dentro
de rangos de aplicaciones terapéuticas, inicialmente con una estimacion tedrica y posteriormente mediante el empleo
de técnicas de simulacién con cédigo Monte Carlo: PENELOPE en el caso de electrones, y FLUKA en el caso de
protones. Los resultados obtenidos de manera analitica muestran un comportamiento promisorio para sistemas tejido-
equivalente infundidos con nanoparticulas de oro, mientras que los resultados obtenidos por simulacién poseen una
mejor correspondencia con modelos que consideran el camino neto recorrido, a comparacién de modelos que utilizan
el espesor de la muestra como aproximacion a configuraciones experimentales.
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The present work focuses on the behavior of the stopping power of a polymer gel dosimetry system, known as PAGAT,
infused with high atomic number nanoparticles formed by gold, with a 1 % mass concentration. The study is carried
out for different energies of electron and proton beams within ranges of therapeutic applications, first by theoretical
assessment, and then by simulation with Monte Carlo codes: PENELOPE in the case of electrons, and FLUKA in
the case of protons. The results obtained analytically show promising behavior for gold nanoparticle infused tissue-
equivalent systems, while the simulation results show better correspondence with models that consider the net path
traveled, instead of models based on the thickness of the samples as typically done in experimental determinations.
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I. INTRODUCCION

Durante los dltimos afios, la necesidad de conocer de ma-
nera precisa el poder de frenado o Stopping Power (S) de
diversos medios materiales ha incrementado significativa-
mente junto al constante avance en aplicaciones de las ra-
diaciones ionizantes en dreas tecnoldgicas y de investiga-
cioén. Particularmente relevante resulta en el dmbito de la
fisica aplicada a la medicina, visto que representa una de
las cantidades fisicas fundamentales que permiten evaluar
efectos dosimétricos y el grado de equivalencia entre mate-
riales frente a la radiacion ionizante.

En este sentido, se dispone de nutrida literatura dedica-
da al estudio del S, su determinacién experimental, cdlculo

*carolina.salinas @mi.unc.esu.ar
**mauro.valente @ gmail.com

ISSN - 1850-1168 (online)

y/o empleo en situaciones pricticas.[1-4] Resultando, por
tanto, imperioso conocer el S para determinar la equivalen-
cia al agua para dosimetros de gel polimérico o PGD, los
cuales representan uno de los sistemas de dosimetria mas
relevantes de la actualidad dadas las ventajas que ofrecen
[5-8] junto a la relativa facilidad de disefio que permiten
para fines especificos, entre los que se incluye la infusién
con nanoparticulas de alto ndmero atémico brindando ca-
pacidades terandsticas, a la vez que modifican la respuesta
radiosensible.[9-12].

El presente trabajo utiliza el formalismo para el S defini-
do por la Comisién Internacional de Unidades y Medidas de
Radiacién (ICRU) como la energia promedio disipada por
la radiacién ionizante por unidad de longitud recorrida en el
medio.[4, 13]
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El objetivo de este trabajo es estudiar el comportamiento
del S de un sistema de dosimetria por gel polimérico, co-
nocido como PAGAT, infundido con nanoparticulas de alto
nimero atémico, constituidas por dtomos de oro, con una
concentraciéon de 1 % en masa. El estudio se realiza para
diferentes energias de haces de electrones y protones den-
tro de rangos de aplicaciones terapéuticas, inicialmente con
una estimacion tedrica y posteriormente mediante el empleo
de técnicas de simulacién con cédigo Monte Carlo (MC):
PENELOPE en el caso de electrones, y FLUKA en el caso
de protones. Ademas, para las estimaciones del S con elec-
trones como particulas primarias, se estudia y compara el
empleo de modelos de simulacién que consideren el espe-
sor de la muestra o el camino neto recorrido en el interior
de la misma.

II. METODOS Y MATERIALES
Definicion del material

Los dosimetros de gel poliméricos o PGDs se basan en
sustancias quimicas sensibles a la radiacion ionizante que
polimerizan en funcién de la dosis absorbida.[4, 9] La com-
posicion de los mismos previo a irradiar puede determinarse
a partir de las cantidades de los elementos utilizados en su
preparacion.

La composicién quimica estdndar de los dosimetros de
gel conocidos como PAGAT fue previamente estudiada y
reportada[5, 14], con una densidad masica (p) de 1.038 +
0.011 g/cm® y una energia media de excitacién (Iy;) de 70.8
eV . Es a partir de dicha composicién estdndar que se define
la composicién del sistema PGD de interés, PAGAT infun-
dido al 1 % en masa con nanoparticulas de oro (Au NPs). Se
determinan los valores efectivos para el nimero atémico del
material compuesto (Zeomp), su niimero masico (Acomp) y su
energia media de excitacion (Iy,,,, ), mediante las Ecuacio-
nes 2 a4.[1, 15]

()7
Zeomp = W 2)
Acomp = Z.WjAj 3)
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Wi\ '
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Donde W;, Z;, A; e I; son la fraccién en peso, el nimero
atémico, el nimero masico y la energia media de excitacion,
respectivamente, del j-ésimo elemento puro de la composi-
cioén. Los valores Z, A e I para cada elemento puro se obtie-
nen de lo reportado por National Institute of Standards and
Technology (NIST).[16]

Determinacion analitica del S

En primera instancia, se realiza un abordaje tedrico para
la estimacién del S del sistema tanto con electrones como
protones, con las respectivas energias empleadas para cada
tipo de particula.

En el caso de los electrones, en base al trabajo presentado
por Osman et al. (2022)[1], se calcula el S mdsico por coli-
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sién (S.;) y el § mdsico radiativo (S,44) para determinar el
S madsico total para las energias de interés: S;or = Sco; + Srad

sz)l ), debido la transferencia de energia de la particula
incidente a los electrones atémicos del medio irradiado o
target, es calculado mediante la Ecuacién 5 con unidades

de MeVem?/g:

) z*ZZ* E 1 T F(T) )
Seot =k g B2 {m (1) i) (1+ 2) T 2}
)
Con k = 47r2N,mc? = 0.307075 MeVcm?mol ™! cons-
tante, con r, el radio clasico del electrén y N, el nimero de
Avogadro. f corresponde al cociente entre la velocidad (v)
de la particula incidente en el medio y la velocidad de la luz
en vacio (B =v/c), T, E y z* representan, en el siguiente
orden: la energia cinética en unidades de masa en reposo
(mec?, siendo m, la masa en reposo del electron), la ener-
gia cinética en eV y la carga efectiva del electrén incidente.
Finalmente F(7) es funcién dependiente de dicha energia,
Z* e I'" la carga atémica efectiva y la energia media de ex-
citacién efectiva del material blanco; respectivamente. Por
ultimo, & es la correccién del efecto de densidad, ecuacio-
nes detalladas en el trabajo de referencia.[1]

S SI d) es determinado mediante la relacion:

() _ gle) EZcomp
Srfzd _Scf)l 800

(6)

Con E como la energia cinética de la particula incidente
en unidades de MeV.

En el caso de los protones, en base al trabajo presenta-
do por Almutairi et al. (2022), [17] se calcula el S mésico
mediante la Ecuacién 7.

+y
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Donde, z representa el niimero atémico del proyectil,

G(B) y n son funciones dependientes de 3 y caracteristi-
cas del blanco respectivamente.[17]

s

Determinacion del S por simulacion Monte Carlo

Para el calculo del S por medio de simulaciones MC se
emplearon dos cddigos: PENELOPE en el caso de electro-
nes y FLUKA en el caso de protones.

De manera general, el método MC es una herramienta
tedrica que permite la resolucion de problemas cuya natu-
raleza depende de variables estocdsticas. Consta de un con-
junto de algoritmos computacionales que utilizan procesos
de generacion de variables aleatorias para hacer estimacio-
nes numéricas de pardmetros desconocidos[18], permitien-
do el modelado de situaciones complejas con una gran can-
tidad de variables involucradas. Entre los fenémenos mds
usualmente modelados con MC se encuentra el problema
de transporte de particulas en medios materiales. Dichas si-
mulaciones parten del supuesto de que el transporte de par-
ticulas puede ser modelado como un proceso de Markov y
el cédigo sigue cada particula y las secundarias hasta que
escapan o su energia cae por debajo de una energia de corte
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establecida por el usuario para terminar el transporte de esa
particula y depositar su energia restante localmente.[19]

El cédigo MC PENELOPE (PENetration and Energy
LOss of Positrons and Electrons) es un paquete de subru-
tinas escritas en FORTRAN que realizan el muestreo alea-
torio de interacciones y el seguimiento de particulas. Gene-
ralmente usado para simulacién del transporte acoplado de
electrones y fotones en sistemas de materiales arbitrarios
que constan de una serie de regiones homogéneas limita-
das por interfaces, en un rango de energias de 50 eV a 1
GeV .[19] El usuario debe proporcionar un programa prin-
cipal (main), para seguir la historia de las particulas a través
de la estructura del material y llevar el registro de las can-
tidades de interés. Por este motivo el usuario también debe
proporcionar el archivo general de input y los archivos de
geometria deseada y los materiales a utilizar.

Por otro lado, el cédigo MC FLUKA (FLUktuierende
KAskades) es un c6digo MC multipropésito, que cubre un
amplio rango de aplicaciones, capaz de simular procesos fi-
sicos en geometrias complejas a una velocidad mayor y con
mejor resultado estadistico en las regiones de interés, capaz
de transportar alrededor de 60 tipos de particulas diferentes
y calcular diversas cantidades fisicas a comparacién de sus
analogos. Para la mayoria de las aplicaciones, no requiere
programacién por parte del usuario. Sin embargo, se deja a
disposicion una cantidad de subrutinas externas que permi-
ten la generacién de casos mds complejos o personalizados.
FLUKA cuenta con un entorno grafico conocido como Flair
que permite crear archivos de entrada, vinculos de compila-
cién para los ejecutables, un desencriptador de resultados e
incluye un entorno generador de geometrias.[20, 21]

En el presente trabajo, el estudio es abordado en dos con-
juntos (Sets) de simulaciones segun la aproximacién para
estimar el S.

El primer conjunto o Set de simulaciones, se dedica a es-
timar el S replicando esquemas experimentales tipicos con-
siderando, en primera aproximacion, el grosor de la muestra
(Ax) como el trayecto recorrido por la particula en el interior
de ésta.

Las simulaciones se realizan en PENELOPE con haces
monoenergéticos de electrones de 0.1, 1 y 10 MeV, y en
FLUKA con haces monoenergéticos de protones de 1, 10y
100 MeV /n. Para ambos casos, se coloca una fuente pun-
tual, de emisién monodireccional, en (X,Y,Z) = (0,0,—1)
cm con el haz orientado hacia el eje Z positivo y la muestra
del material de interés, configurada como detector de ener-
gfa,! se coloca con su extremo inicial en Z = 0 tal que su
grosor aumente en Z positivo, determinando cinco grosores
por particula y energia.

Las dimensiones transversales de la muestra se mantie-
nen constantes, se puede observar un ejemplo en la Fig. 1
en el caso de electrones de 10 MeV y en la Fig. 2 en el ca-
so de protones de 100 MeV /n, para las demds energias la
visualizacién es andloga.

Los grosores de cada muestra se definen tal que no su-
peren 3/4 R, con R como el rango, en la aproximacién de
frenado continuo (CSDA), de los electrones (protones) en

!Para evitar efectos de retrodispersién que puedan producirse si se co-
loca un segundo material como detector.
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FIG. 1: Muestra electrones de 10 MeV, plano YZ. Grdfico logrado
en programa gview2d, incluido en el paquete del codigo PENE-
LOPE.
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FIG. 2: Muestra protones de 100 MeV /n, plano ZX. Grdfico con
entorno de geometria de Flair.

agua, dado que el material estindar PAGAT es agua equiva-
lente. El espaciado entre grosores se determina con el crite-
rio de la Ecuacion 8.

(Ax>Max4_ (Ax)min (8)

En la Tabla 1 se registran los valores correspondientes a
R y los grosores empleados para cada particula y su corres-
pondiente energia.

Se simulan para cada caso 1 x 10® particulas primarias
asegurando que el error estadistico sea menor al 2 %, en
todos los casos. Se configura una energia umbral de 0.001
MeV con pardmetros de simulaciéon mixta en MC PENE-
LOPE de C1 =C2 =0.1.[19]

Para el primer Set de simulaciones, el S se calcula segin
la Ecuacién 9, con AE como la energia cedida por el haz
al atravesar la muestra, que puede estimarse por la energia
absorbida en ciertas condiciones.[22]

Espaciado =

AE

S=+ €))

De la distribucién de valores de S correspondientes a una
misma energia y tipo de particula primaria se determinan el
valor promedio y el S mésico.

Para el segundo conjunto de simulaciones, se adapta la
rutina penmain del c6digo MC PENELOPE tal que se regis-
tren las posiciones de cada particula primaria en el interior
de la muestra y su energfa depositada, manteniendo las con-
figuraciones geométricas del primer Set de simulaciones. A
partir de ello, se define la longitud de la trayectoria recorri-
da por particula (Al) como la suma de las distancias entre
posiciones dentro de la muestra y la energia entregada (AE)
como la suma de las energias depositadas en cada parte de la
trayectoria de la particula, determinando el S considerando
Al en lugar de Ax.
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TABLA 1: Grosor de muestra por particula 'y energia.

E [MeV] 0.1 1 10
Ragua 1431 x 1072 4.367 x 107! 4.975
Ax| 0.010733 0.327525 3.731250
Electrones | Axp [cm] 0.008299 0.253144 2.998438
Axz 0.005866 0.178763 2.265625
Axy 0.003433 0.104381 1.532813
Axs 0.001000 0.030000 0.800000
E [MeV] 1 10 100
Rugua 2458 x 103 1.230x 107" 7.718
Ax| 0.001844 0.092250 5.788500
Protones Ax [cm] 0.001433 0.071438 4.486088
Axz 0.001022 0.050625 3.183675
Axy 0.000611 0.029813 1.881263
Axs 0.000200 0.009000 0.578850

Los archivos de resultados (outputs) de simulacién en to-
dos los casos son leidos y procesados mediante el programa
de procesamiento de datos Matlab v. 2016.

III. RESULTADOS Y DISCUSION

Caracterizacion de las propiedades del dosimetro PA-
GAT infundido con Au NPs

A partir de la composicién estdndar se determina la com-
posicion del sistema PAGAT infundido al 1 % en masa con
Au NPs, presentada en la Tabla 2. Considerando el efecto
de los constituyentes en la densidad masica del material, la
Tabla 3 resume las principales caracteristicas del sistema,
empleadas para definir los archivos correspondientes de si-
mulacion.

TABLA 2: Composicion PAGAT, 1 % en masa de Au.

Elemento Z  Composicién w I
quimica [eV]
H 1 0.64983 0.10598 19.2
C 6 0.03002 0.05834 78.0
N 7 0.00884 0.02003  82.0
0) 8 0.31085 0.80485 95.0
P 15 0.00006 0.00030 173.0
S 16 0.00003 0.00016 180.0
Cl 17 0.00006 0.00034 174.0
Au 79 0.00031 0.01000  790.0

TABLA 3: Caracteristicas del material

Cantidad Valor
Zeomp 7.06284 + 0.00007
Acomp 15.9617 + 0.0001
Doy [€V] 702+ 0.5
p [g/cm’] 1.038 £ 0.011
(Zeomp/Acomp)  0.551137 + 0.000004

n [electrones/m®]  (3.45 £ 0.04) x10%°

Estimaciones del S

La Tabla 4 reporta los resultados de S para el sistema do-
simétrico integral PAGAT con Au NPs, con electrones como
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particulas primarias, tanto analiticos como de simulacion,
los cuales se comparan con valores de S para agua en estado
liquido reportada en la base de datos de NIST ESTAR.[23]
Ademas, en dicha tabla se presentan valores reportados del
material PAGAT con Au NPs obtenidos a partir de unique
material en la base de datos mencionada. Es notable la si-
militud de los valores obtenidos analiticamente con dichos
valores reportados, tanto para agua como el material obte-
nido desde unique material.

De los resultados de simulacién con c6digo MC PENE-
LOPE, para el primer Set de simulaciones se obtiene el es-
pectro de energia absorbida para cada grosor, observables a
modo de ejemplo en la Fig. 3, se determina el 4rea bajo la
curva y con ello AE para la determinacién del S (¢”) mdsico.
Para el segundo Set de simulaciones, una vez determinados
Al 'y AE se calcula el $¢) mésico y la distancia recorrida
promedio (d) por particula en el interior del material, defi-
nida como la suma de los tramos Al dentro del target.

Comparando los valores de S analiticos y de simulacion,
es notable que los datos obtenidos por simulacién se en-
cuentran dentro del mismo orden de magnitud que aquellos
determinados analiticamente, con diferencias menores al 62
% para el primer Set y menores al 34 % para el segundo Set,
presentado en la Tabla 4.

Ademds, en el segundo Set d supera el grosor de la mues-
tra, como se presenta un ejemplo en la Tabla 5.

De los resultados presentados, se observa una mejora en
la correspondencia con datos de referencia para modelos
que calculan el camino neto recorrido en lugar de aproxi-
mar por el espesor de la muestra, tal como se considera en
configuraciones experimentales.

En el caso de los protones como particulas primarias, con
la estimacién tedrica planteada se obtienen los valores de
S(P") mésico mostrados en la tabla 6, donde nuevamente
es notable su similitud con valores de S mésicos reportados
para agua en la base de datos de NIST PSTAR.[23]

Asi mismo, con c6digo MC FLUKA, para cada espesor
estudiado se obtiene la energia depositada por profundidad
de muestra, cuyos resultados se observan en la Fig. 4. Rea-
lizando la conversién de unidades correspondiente, se de-
termina el S?") mdsico cuyos resultados se muestran en la
Tabla 6 junto con los resultados analiticos, los datos repor-

74



TABLA 4: S mdsico del sistema PGD con 1% w/w Au NPs para electrones con su respectiva incerteza, comparado con datos reportados
por NIST, y diferencia porcentual entre valores analitcos vs simulaciones.

Energfa Stopping Power (S )) [MeVem? /g) Diferencia
Analitico Simulaciones Referencia NIST Porcentual [ %]
[MeV] Set 1 Set 2 Agualiquida PAGAT + AuNPs | Ser 1 Set 2
0.1 4470 £ 0.011 | 7.20 £ 0.08 5.06 £ 0.05 4.119 4.128 61.07 13.20
1 1.711 £0.003 | 2.58 £0.03 1.37 +0.02 1.862 1.853 50.79 19.93
10 2.3554+0.003 | 1.91 £0.02 1.56 +0.02 2.149 2.143 18.90 33.76
10 TABLA 5: Axprqx vs d por energia, electrones.
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FIG. 3: Espectros de energia absorbida por muestra con electro- S Profundidad Muestra [cm]
nes: a) 0,1 MeV; b) 1 MeV y c) 10 MeV, con cédigo MC PENE- ©
(&

LOPE.

tados por NIST para agua liquida y la diferencia porcentual
entre valor analitico y de simulacién. Los valores obtenidos
a partir de simulacién se encuentran dentro del mismo or-
den de magnitud que los determinados analiticamente, con
diferencias menores al 22 %.
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FIG. 4: Energia absorbida por muestra con protones como parti-
culas primarias: a) 1 MeV /n; b) 10 MeV /n'y ¢) 100 MeV /n.

Considerando que las masas de los protones y de las par-
ticulas que conforman el blanco son comparables, sus tra-
yectorias mantienen una direccién préxima a la de inciden-
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TABLA 6: S mdsico del sistema PGD con 1% w/w Au NPs para protones con su respectiva incerteza, comparado con datos
reportados por NIST, y diferencia porcentual entre valores analiticos vs simulacion.

Energia Stopping Power (S (”ﬂ) [MeVem? /g] Diferencia
Analitico Simulacién | Referencia NIST | Porcentual
[MeV/n] Agua liquida [%]
1 271.8 +4.3 313+ 1 260.8 15.16
10 4597+ 0.72 | 54.6 +£0.2 45.67 18.77
100 7.27 £0.11 8.8+0.2 7.289 21.05

cia, debido a que sufren, comparativamente, menores des-
viaciones laterales y menor efecto de straggling a lo largo
de su trayectoria. Por lo que la determinacidon del S median-
te una aproximacién como la presentada en la Ecuacién 9
puede resultar en valores mds exactos, aunque no necesa-
riamente precisos, en el caso de protones que en el caso de
electrones.

IV. CONCLUSIONES

El presente trabajo estudi6 el comportamiento del Stop-
ping Power (S) de un sistema de dosimetria para el gel po-
limérico PAGAT infundido con nanoparticulas de oro al 1
% en masa. Se logr6 caracterizar los valores de S para dife-
rentes energias de haces de electrones y protones dentro de
rangos de aplicaciones terapéuticas por medio de abordajes
tedricos y por simulaciéon Monte Carlo.

Los resultados obtenidos analiticamente muestran un
comportamiento promisorio para sistemas de gel PAGAT
tejido-equivalente infundido con nanoparticulas de oro,
mientras que los resultados por simulacién se presentan
acorde a datos previamente reportados, observdndose una
mejora en la diferencia porcentual entre valores analiticos
y de simulacién, que resultan entre 2 a 5 veces, aproxima-
damente, menores en modelos que calculan el camino neto
recorrido en lugar de aproximar por el espesor de la mues-
tra, procedimiento generalmente implementado en las esti-
maciones a partir de determinaciones experimentales.
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