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1. [VADAS

Su jonizuojamaja spinduliuote daZniausiai susiduriame diagnostiniy ir
terapiniy medicinos procediry (kompiuterinés tomografijos, rentgenografijos ar
spindulinés terapijos) metu. Suplanuota ir individualiai pritaikyta ap$vita yra
naudojama vézinéms ligoms gydyti ir kontroliuoti. Jonizuojamosios spinduliuotés
dozé, dozés galia, apSvitos laikas ir Svitinimo lauko dydis yra grieztai
kontroliuojami ir matuojami kiekvienos procediiros metu [1]. Taip pat yra stebima
dozé, tenkanti medicinos personalui darbo aplinkoje. Buvo pastebéta, kad net
nedidelés (<5Gy) jonizuojamosios spinduliuotés dozés yra zalingos ir gali sukelti
létines ligas, antrines vézines ligas, pasunkinti paciento gijima po procediiros,
todél tikslus mazy doziy matavimas yra biitinas gydymo procediiry kokybei
uztikrinti [2]. Medicinos personalui ir pacientui apsaugoti nuo jonizuojamosios
spinduliuotés ilga laika buvo naudojami S§vino junginiy pagrindu sudaryti
kompozitai, taciau dél didelio toksiskumo $vino naudojimg draudZia Europos
Sajungos direktyva EC Directive 2011/65/EU, RoHS 1l [3]. Butinumas i$matuoti
mazas jonizuojamosios spinduliuotés dozes, tenkanéias pacientui procediiry metu,
ir apsaugoti personalg nuo zalingo apsvitos poveikio paskatino Kurti be$vinj
polimerinj kompozita, kuris pasizyméty dideliu jautrumu mazy doziy
spinduliuotei ir geromis spinduliuotés silpninimo savybémis.

Medziagos, pasizymin¢ios jautrumu jonizuojamajai spinduliuotei, geba
keisti chemines, fizikines bei mechanines savybes tuomet, kai yra paveikiamos
didelés energijos fotonais arba dalelémis. Itin jautrios spinduliuotei medziagos,
suformuotos i§ monomery (akrilamido, akrilo ir metakrilo riigsties), deguonies
riSiklio, jautruma didinan¢iy medziagy (vario sulfato, askorbo riigsties), Zelatinos
ir didelio procentinio kiekio vandens, yra vadinamos hidrogeliais [4].
Hidrogeliuose polimerizacijos procesas vyksta ne tiesiogiai, bet tada, kai
jonizuojamoji spinduliuoté inicijuoja vandens radiolizés reakcijas. Jos paskatina
tinklinés struktoros susiformavimg gelyje. Po apsvitos kinta dozimetrinio gelio
optinis tankis, mechaninés savybés, klampa. Spinduliuotés paveiktame gelyje
pastebimos blausesnés sritys, kurias i§matavus magnetiniu rezonansu, ultragarsu
ar optinio skaitymo metodais, galima nustatyti apsvitos dozés 3 D profilius,
atvaizduojanéius spinduliuotés lauko geometrines charakteristikas [D3]. Si savybé
itin svarbi kuriant dozimetrinius gelius, skirtus spinduliuotés lauko vizualizacijai
radioterapijoje. Didinant spinduliuotés dozg¢, medziaga tampa blausesné ir Vis
maziau skaidri ultravioletings ir regimosios $viesos (UV-VIS) bangy ilgiy ruoze.
Polimerizuotos medziagos kiekis $iuo atveju priklauso nuo sugertosios dozés [5—
7]. Zinoma, kad didelés (>10 Gy) jonizuojamosios spinduliuotés dozés paskatina
nano- ir makroklasteriy geliuose susidaryma, kurie gali migruoti jo taryje [8, 9].
O reakcijos, vykstanéios esant mazy doziy spinduliuotei (<10 Gy), yra mazai
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iStirtos, bet yra itin svarbios, nes dozimetrinis gelis spinduliuotés silpninimo
savybémis yra ekvivalentus Zmogaus minkstiesiems audiniams [1, 2]. ISanalizave
poky¢ius dozimetriniame gelyje po apSvitos, galime sukurti jonizuojamosios
spinduliuotés dozimetrg ir atvaizduoti sugertaja doze trimatéje erdvéje.

Vienas i$ neinvaziniy ir neardan¢iyjy budy nustatyti, kiek jonizuojamosios
spinduliuotés dozés sugéré dozimetrinis gelis, yra UV-VIS spektroskopija, kurios
metu matuojama medZziagos sugertis ir pralaidumas regimosios ir ultravioletinés
Sviesos spektrui. Pasitelke tyrimg, leidziantj jvertinti medziagos pokycius
molekuliniu lygmeniu — Ramano spektroskopija, galime jvertinti mazy
spinduliuotés doziy poveikj geliams molekuliniy ry$iy lygmeniu [10-12]. Taciau,
siekiant suzinoti, kaip plinta polimerizacija j neap$viting gelio tiirj ir galima
klasteriy migracija, butina sukonstruoti konkretiems bandiniams pritaikytg
nuskaitymo jrenginj, gebantj bent 0,5-0,2 mm tikslumu jvertinti gelio optiniy
savybiy pokycius.

Polimery kompozitai, kuriy sudétyje yra sunkiyjy metaly (W, Pb) daleliy,
pasizymi itin geromis jonizuojamosios spinduliuotés silpninimo savybémis. Sios
savybés, masinis silpninimo koeficientas, $vino storio ekvivalentas (mmPb)
tiesiogiai priklauso nuo kompozito sudéties bei daleliy koncentracijos [13].
Panaudoje $ias zinias, galime pritaikyti medZiagas apsaugai nuo jonizuojamosios
spinduliuotés skirtiems jrenginiams — ekranams. Nors sunkiyjy metaly dalelémis
papildyti ekranai pasizymi dideliu $vino storio ekvivalentu (>0,5 mmPb), Kkuris
parodo, kiek tiriama medziaga silpnina spinduliuote, palyginti su §vinu, bet
apsauginis ekranas tampa neskaidrus regimajame $viesos bangy ruoze [D2]. Dél
to atsiranda ekrano pritaikymo medicinoje ir pramonéje apribojimy. BeSvinio,
optiskai skaidraus ekrano medziagos sukiirimas yra jmanomas pasitelkus polimery
kompozitus su amonio meta volframato junginiais, nesumaZzinant §vino storio
ekvivalento iki mazesnés nei 0,5 mm vertés [3].

Sioje darbo santraukoje glaustai aptarsime rezultatus, gautus tiriant
dozimetriniy geliy ir polimery kompozity optiniy savybiy poky¢ius, paveikus Sias
medziagas mazy doziy (iki 10 Gy) fotonine ir daleline jonizuojamaja
spinduliuotémis. Démesys bus skiriamas dviem uzdaviniams:

1. Dozimetrinio gelio pritaikymui mazy doziy spinduliuotei
detektuoti radioterapijoje.

2. Besviniy optiskai skaidriy polimeriniy kompozity, skirty
apsaugantiems nuo spinduliuotés ekranams uzpildyti, tyrimui.



1.1. Darbo tikslas ir uzdaviniai

Darbo tikslas — pritaikyti dozimetrinius gelius mazy doziy (nuo 0,5 iki 5 Gy)
medicininés spinduliuotés detektavimui ir sukurti polimerinius kompozitus, kurie
pasizyméty geromis apsaugojimo nuo jonizuojamosios spinduliuotés savybémis.

Darbo tikslui pasiekti suformuluoti tokie uzdaviniai:

1. Didelés energijos fotonais ir jvairiariSe daleliy spinduliuote
apSvitintuose normoksiniuose dozimetriniuose geliuose istirti mazy
doziy spinduliuotés inicijuotus optiniy savybiy poky¢ius.

2. Kei¢iant pasirinkto gelio sudétj ir sudedamyjy daliy koncentracijas,
suformuoti didesniu jautrumu jonizuojamajai spinduliuotei pasizymintj
dozimetrinj gelj.

3. Sukonstruoti geliy optiniy savybiy jvertinimo jrenginj ir parengti
bandiniy i$tyrimo metodika.

4. Suformuoti besvinius, skaidrius regimosios $viesos bangy ilgiy ruoze
polimerinius kompozitus bei istirti jy optines ir rentgeno absorbcines
savybes.

Dalis darbo rezultaty buvo gauti vykdant Lietuvos mokslo tarybos projekta
,Optiskai skaidriy polimeriniy nanokompozity ekranai radiacinei apsaugai®
(nanoOPERA), 2012-2014.

1.2. Mokslinis naujumas

Dozimetriniam geliui, jautriam nuo 0,5 Gy iki 5 Gy fotoninei ir dalelinei
spinduliuotei, kurti buvo pasirinkta metakrilo riigstis. Dauguma autoriy savo
darbuose tyrinéja akrilo rugstj ir akrilamidg. IS metakrilo rgsties sudaryto
dozimetrinio gelio jautrumas mazy doziy srityje jvairiarti$ei fotoninei ir dalelinei
spinduliuotei buvo padidintas iki 30 proc. Buvo pasiekta 0,3 Gy dozimetro
skiriamoji geba.

Dozimetriniy geliy optiniy savybiy kitimui jvertinti sukurtas naujos
konstrukcijos skaitytuvas. Sukurta doziy jvertinimo metodika, pasizyminti
0,20 mm optine skiriamaja geba, kuri yra pakankama dozéms matuoti ir vertinti
radioterapijoje.

Remiantis ziniomis, gautomis plétojant nauja geliy jvertinimo metodika,
buvo sukonstruota BrachyDOSE sistema, skirta dozéms matuoti didelés dozés
galios keteteringje dozimetrijoje. Siai sistemai komercializuoti buvo jsteigtas
startuolis MB ,,Sesi partneriai®, kuris laiméjo Europos Sajungos struktiiriniy fondy
programos Horizon 2020, Phase — 1 projekta, skirta mazy bei vidutiniy jmoniy
produkty galimybiy studijai atlikti. Disertacijos autoré yra jmonés paskirta
projekto vadove.

Tyrimy metu sukurtas beSvinis polimerinis kompozitas buvo panaudotas
ekranui, skirtam radiacinei apsaugai nuo jonizuojamosios spinduliuotés
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kliniking¢je aplinkoje, uzpildyti. Naujos kartos apsaugai nuo spinduliuotés skirto
ekrano prototipas buvo iSbandytas realiomis salygomis klinikinéje aplinkoje.
Besvinio optiskai skaidraus ekrano sudétis ir gamybos biidas saugomi Lietuvos
patento Nr. 6292 ,Apsaugané¢ios nuo radiacijos medziagos kompozicija,
radiacinei apsaugai skirtas ekranas ir jo gamybos biidas*, 2016 08 10.

1.3. Tyrimy metodika

Mazy doziy spinduliuotei jautriy dozimetriniy geliy optiniy savybiy tyrimo
metodika buvo parengta remiantis literatiiros S$altiniais [1-7]. I§ skirtingo
monomero sudaryti nMAG, nPAG ir VIPET normoksiniy geliy bandiniai buvo
apSvitinti jvairiaraSe fotonine ir daleline spindulivote nuo 0,5 Gy iki 10 Gy
dozémis. Pritaikant dozimetrinj gelj i§ metakrilo riigSties mazoms dozéms
detektuoti, bandiniai buvo ap$vitinti nuo 0,5 Gy iki 5 Gy dozémis 15 MeV
energijos rentgeno spinduliuotés fotonais. Apsvita buvo atlikta Lietuvos sveikatos
moksly universiteto (LSMU) klinikose: 15 MeV energijos fotonai, 1,25 MeV
energijos ®Co saltinis, 6 MeV ir 16 MeV energijos elektronai (Varian Clinac
2100C/D). OncoRay klinikoje Drezdene, Vokietijoje, geliy bandiniai buvo
ap$vitinti 230 MeV energijos protonais (IBA PROTEOS C230). Fiziniy ir
technologiniy moksly centre (FTMC) geliy bandiniai buvo ap§vitinti greitaisiais
neutronais, gautais Pu (Be) generatoriuje. Dozimetriniy geliy bandiniy regimosios
ir ultravioletinés §viesos (UV-VIS) spektras ir pralaidumas buvo matuojami prie§
ir po ap$vitos. Matavimai atlikti ,,UV-VIS Ocean Optics USB 4000 spektrometru
Kauno technologijos universitete, Fizikos katedroje. Siekiant padidinti i$
metakrilo ragSties sudaryto gelio jautrumg jonizuojamajai spinduliuotei, buvo
kei¢iama gelio sudétis ir sudedamyjy daliy (monomero, Zelatinos ir deguonies
riSiklio) koncentracijos tirpale. Tiriant monomero sunaudojimo ir polimero
susidarymo greicius, atrinkti bandiniai buvo istirti Ramano spektrometru (inVia
Ranishaw) Medziagy mokslo institute.

Buvo parengta polimerizacijos iSplitimo gelyje ir jo skiriamosios gebos
tyrimo metodika naujos konstrukcijos bandiniy standartinése kiuvetése
skaitytuvu. Sudarant optiniy parametry iStyrimo metodika buvo remtasi literatiiros
Saltiniais [5, 6]. Didesnio jautrumo jonizuojamajai spinduliuotei pasiZymincio
gelio skiriamoji geba buvo tiriama skaitytuvu i$matavus bandinius kiuvetése
iSilgai horizontaliosios asies. Bandiniai buvo matuojami prie§ juos paveikiant
jonizuojamaja spinduliuote ir po 15 MeV fotony aps$vitos nuo 0,5 Gy iki 5 Gy
dozémis. Etaloniniai geliy bandiniai buvo apS$vitinti tolygiai per visa bandinio
plota. Jy iStyrimo rezultatai buvo panaudoti skaitytuvo kalibracinei kreivei
sudaryti ir matavimo paklaidoms nustatyti. Polimerizacijos j neap$vitintg bandinio
dalj plitimas (tamsiné polimerizacija) buvo tiriamas aps§vitinus 1 cmilgio kiuvetés
dalj ir registruojant detektoriaus gaunamg signala iSilgai horizontaliosios bandinio
asies.



Polimerinio kompozito, skirto apsauganéiam nuo jonizuojamosios
spindulivotés ekranui uzpildyti, karimo metodika buvo parengta vykdant
,»Optiskai skaidriy polimeriniy nanokompozity ekranai radiacinei apsaugai‘
(nanoOPERA) projekta. Siekiant sukurti optiskai skaidrius ir pasizymin¢ius ne
mazesniu nei 0,5 mm $vino storio ekvivalentu (mmPb) polimery kompozitus,
buvo kei¢iama amonio metavolframato koncentracija, atliekami bandymai su
skirtingais tirtikliais (Zelatina, poliakrilamidu). Tiriant medZiagos $vino storio
ekvivalento ir pralaidumo regimosios $viesos bangy ruoze kitima, esant didelei
radiacinei apkrovai, kompozity bandiniai buvo $vitinami rentgeno spinduliuote
150 keV energijos fotonais (GULMAY D3225) 10 Gy doze.

1.4. Autoriaus indélis

Disertacijos autoré paruo$é visus pirminius padidinto jautrumo nPAG,
nMAG ir VIPET polimeriniy geliy pavyzdzius. [Smatavo visy bandiniy UV-VIS
spektrus ir atliko rezultaty analizg. Taip pat iSanalizavo standartinio ir padidinto
jautrumo nMAG gelio Ramano spektrus. Sukonstravo bandiniy skaitymo jrenginj,
pritaiké jj geliams kiuvetése jvertinti ir parengé matavimy metodika. ISmatavo
(NH4)6H2W12040xH20 kompozity $vino storio ekvivalentus (mmPb) bei bandiniy
UV-VIS pralaidumo spektrus prie$ aps$vita jonizuojamaja spinduliuote ir po
apSvitos. Sumodeliavo AMWO-PX polimeriniy besviniy kompozity silpimo
charakteristikas, masinio silpimo koeficiento vertes XCOM duomeny bazéje.

Disertacijos struktiira

Disertacijg sudaro 5 skyriai. Pirmag skyriy sudaro jzanga, tikslas ir
uzdaviniai, rezultaty aprobacija. Antrame skyriuje pateikta literatliros analizé.
Darbo metodai, eiga ir matavimy jranga aprasyti treCiame skyriuje. Darbo
rezultatai pateikti Kketvirtame skyriuje. Paskutiniame, penktame, skyriuje
apzvelgiami darbo rezultatai. Disertacijg sudaro 140 puslapiy, 98 paveikslai, 12
lenteliy ir 128 literataros $altiniai.

Rezultaty aprobacija

Pagrindiniai darbo rezultatai buvo paskelbti 6-iose mokslinése
publikacijose: 3 straipsniai buvo publikuoti Web of Science Clarivate Analytics
duomeny bazéje esanciuose leidiniuose, turinCiuose citavimo indeksg. 3
straipsniai buvo publikuoti konferencijy, turin¢iy CPCI statusg, leidiniuose
Clarivate Analytics duomeny bazéje.

Darbo rezultatai buvo pristatyti 9 tarptautinése ir 1 nacionalinéje
konferencijoje.

Darbo rezultatai buvo paskelbti 1-ame Lietuvos patente Nr. B6292.



2. DOZIMETRINIU GELIU IR POLIMERU KOMPOZITU PARUOSIMAS IR
APSVITA

Siame skyriuje glaustai aptarsime narmoksliniy dozimetriniy geliy ir
polimery kompozity paruo§imo metodika, sudedamgsias dalis, procentines
koncentracijas. Taip pat pateiksime bandiniy ap$vitos fotonine ir jvairiartise
spinduliuote biidus ir spinduliuotés parametrus.

Dozimetriniy geliy paruosimas ir ap$vita

Dozimetriniy geliy bandiniai buvo paruosti i§ trijy skirtingy monomery:
akrilamido, metakrilo rtigsties ir N-vinylpirolidono, kartu jmaisant tinklinimo
agento N,N- metilen-bis-akrilamido, deguonies riSiklio tetrakis-hidroksimetil
fosforo chlorido, Zelatinos ir didelio procentinio kiekio distiliuoto, dejonizuoto
vandens. Suformuotus dozimetrinius gelius ("\PAG, nMAG, VIPET) sudarancios
medziagos, jy savybés ir galimas polimerizacijos produktas pateikti 1 lentel¢je.

2.1 lentelé. Dozimetrinius gelius sudaran¢ios medziagos

nPAG | nMAG | VIPET
Gelio Distiliuotas vanduo (>99% HPLC, Sigma Aldrich);
sudedamosios Zelatina, kiaulés odos (A tipo, 300 bloom stiprumo,
dalys Sigma- Aldrich)
Monomeras Akrilamidas Metakrilo N-vinilpirolidonas
(AAM), >99 proc., | rugstis (MAA), (VIPE), >99 proc.
Sigma-Aldrich) 99 proc., Sigma- Sigma-Aldrich
Aldrich

i (X
HZNJ\40H2 H;C})(?LOH 'L ©

CHy CH,
Susiuvéjas N,N- metilen-bis- - N,N- metilen-bis-
akrilamidas (BIS), akrilamidas (BIS),
99 proc., Sigma- 99 proc., Sigma-

Aldrich) Aldrich)

NN NN

HQC;\HJ ~ \[']/§CH2 Hzc4\n/ >~ \]/§CH2

O o] 0 0




Deguonies Tetrakis-hidroksimetil fosforo chloridas (THPC), 80% H20
risiklis tirpalas, Sigma-Aldrich
(‘)HCHQ
OHCH,;—P*Clm—OHCH,
OHCH,
Polimerizacijos I akrilamido Polimetakrilatas IS N-vinilpirolidono
produktas sudarytas tinklinis sudarytas tinklinis

polimeras H  com polimeras
|| ,
c—cC ;‘«. PY
: | W S, |
W H  CHs
n .

nPAG, nMAG, VIPET dozimetriniy geliy procentiné sudétis pateikta

2.2 lenteléje.

2.2 lentelé. Dozimetriniy geliy procentinés sudétis

nPAG nMAG VIPET
Vanduo 89 proc. 86 proc. 80 proc.
Zelatina 5 proc. 8 proc. 7 proc.
Monomeras 3 proc. 5 proc. 4 proc.
(Akrilamidas) (Metakrilo r.) (N-vinilpirolidonas)
Tinklintojas | 3 proc. (N,N- metilen- - 4 proc. (N,N- metilen-
bis-akrilamidas) bis-akrilamidas)
Deguonies 10 mmol. (Tetrakis- 2 mmol. (Tetrakis- 10 mmol. (Tetrakis-
risiklis hidroksimetil fosforo | hidroksimetil fosforo hidroksimetil fosforo
chloridas) chloridas) chloridas)

Dozimetriniams geliams suformuoti naudojome $iuose receptus [14-20, D1]:
NPAG: 5 w/w proc. (svorinés dalys) zelatinos (300 bloom stiprumo) buvo

iStirpinta dalyje distiliuoto kambario temperatiros (22°C) vandens. Kai po

15-20 min. Zelatina buvo iki galo isbrinkusi, ir likusi dalis vandens buvo supilta j
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tirpalag. Tirpalas buvo nuolatos maiSomas ir Sildomas magnetine maiSykle
(,,Heidolph MR 3001 K<) iki 40 °C, kol tapo skaidrus. Tada 3 w/w proc.
akrilamido buvo jpilta i tirpala. Nuolat maisant ir §ildant, akrilamidui iki galo
iStirpus, i tirpala jmaiSyta 3 w/w proc. N ‘N-metilen-bis-akrilamido. Tirpalui tapus
skaidriam, buvo jpilta 10 mmol. deguonies risiklio tetrakis-hidroksimetil fosforo
chlorido (THPC). MiSinys buvo mai$omas ir $ildomas iki 45 °C temperatiros, kol
visiSkai istirpo ir i§simai$¢é jpiltos medziagos. Pagamintas tirpalas buvo supiltas j
standartines PMMA (BRAND) kiuvetes.

NMAG: 8 w/w proc. Zelatinos (300 bloom stiprumo) buvo istirpinta dalyje
distiliuoto vandens kambario temperatiiroje. Po 15-20 min. Zelatina buvo iki galo
iSbrinkusi, likusi dalis vandens buvo supilta | tirpalg. Tirpalas buvo nuolatos
mai$omas ir $ildomas magnetiné maisykle iki 35 °C, kol tapo skaidrus ir visiskai
itirpo priemai$os. Nuolat maiSant ir $ildant | tirpalg buvo jpilta 5 w/w proc.
metakrilo ragsties. Tirpalui i$simai$ius ir nuskaidréjus, buvo jpilta 2 mmol.
deguonies risiklio THPC. Misinys buvo maiSomas ir Sildomas iki 45 °C
temperatiiros tol, kol tirpalas inde tapo skaidrus, visiskai i§simai$é visos jpiltos
medziagos. Pagamintas tirpalas buvo supiltas j standartines PMMA kiuvetes.

VIPET: 7 w/w proc. zelatinos (300 bloom stiprumo) buvo istirpinta dalyje
distiliuoto vandens (89 w/w proc) kambario temperatiiroje. Kai Zelatina buvo
pilnai i8brinkusi po 20 min., likusi dalis vandens kambario temperatiiroje (25 °C)
buvo supilta | indg su tirpalu. MiSinys buvo nuolatos maiSomas ir Sildomas iki
45 °C temperatiiros, kol zelatina visiSkai istirpo ir tirpalas tapo skaidrus. Tuomet
4 wiw proc. N‘N-metilen-bis-akrilamido buvo jpilta j tirpala. Nuolat maisant ir
Sildant BIS visiskai i$tirpus, kai miSinys atvéso iki 35 °C j tirpalg buvo jpilta 4
w/w proc. N-vinilpirolidono (VIPE). Tirpalui tapus skaidriam, buvo jpilta
10 mmol deguonies risiklio THPC. MiSinys buvo mai$omas ir $ildomas iki 45 °C
temperatiros, kol tapo visiskai skaidrus, visiSkai i$simai$¢é visos jpiltos
medziagos. Pagamintas tirpalas supiltas j standartines PMMA kiuvetes ir paliktas
5-10 min kol atvés.. Atvéses gelis sandariai uzdarytas buvo laikomas tamsioje
vésioje vietoje, kad neprasidéty savaiminés polimerizacijos procesas.

Paruosty dozimetriniy geliy bandiniy pavyzdziai standartinése PMMA
kiuvetése pateikti 2.1 pav.

- g T S
Ny % |

p——
J
.

2.1 pav. Dozimetriniy geliy pavyzdziai standartinése PMMA kiuvetése
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Geliy bandiniai kiuvetése buvo apsvitinti jonizuojamaja spinduliuote ne
anks&iau nei 24 val. po jy gamybos. Sis laikas reikalingas, kad bandiniai atveésty ir
sustingty. Kiuvetés buvo ap$vitinto fotonine 15 MeV energijos rentgeno
spinduliuote (medicininiu linijiniu greitintuvu ,,Varian Clinac DMX*), 1,25 MeV
vidutinés energijos %°Co (ROKUS M) 3altiniu. Ap$vitos dozés buvo nuo 0,5 Gy
iki 10 Gy. Atstumas nuo spinduliuotés Saltinio iki bandinio — 100 cm linijinio
greitintuvo atveju ir 75 cm 8°Co atveju. Nustatytas apsvitos laukas buvo 10x10 cm
linijinio greitintuvo ir 20x20 cm medicininio %°Co 3altinio atvejais. Fotoniné
apsvita buvo atlikta LSMU Kauno kliniky Onkologijos ligoninéje.

nPAG, nMAG ir VIPET geliy bandiniai 230 MeV energijos protonais 0,5—
5 Gy dozémis buvo apsvitinti IBA PROTEOS C230 (,,lon Beam Applications
S.A*) medicininiu protony Saltiniu OncoRay klinikoje Dresdene, Vokietijoje.
Greitaisiais neutronais bandiniai buvo apsvitinti 1,31 Sv; 2,7 Sv; 4,85 Sv dozémis
V1,V2 ir centriniame Pu(Be) neutrony generavimo kanaluose Fiziniy ir
technologiniy moksly centre Vilniuje. Geliy bandiniai 6 MeV ir 16 MeV energijos
elektronais buvo ap$vitinti medicininiu greitintuvu ,,Varian Clinac 2100C/D*
LSMU Kauno klinikose. Apsvitos dozés buvo nuo 0,5 Gy iki 10 Gy, dozés galia
3 Gy/min. Siekiant uZtikrinti numatytos ap$vitos dozés tiksluma, atliekant
bandiniy apsvita, jonizuojamosios spinduliuotés Saltiniy i§spinduliuotos dozés
buvo i$matuotos jonizacine kamera ,Farmer 30013 (PTW)“. Sie krp —
temperatiiros ir slégio pataisos koeficiento matavimai buvo panaudoti nustatant
sukonstruoto bandiniy skaitytuvo matavimo tikslumg. Geliy bandiniai UV-VIS
spektrometru (,,Ocean Optics USB 4000%) buvo tiriami praéjus bent 12 val. po
apsvitos. Sis laikas reikalingas, kad pasibaigty gelio pralaidumui regimajam
spektrui jtaka turinéios polimerizacijos reakcijos [D1].

Polimery kompozity paruosimas ir apsvita

Polimery kompozitai, skirti jonizuojamaja spinduliuote silpninan¢iam

ekranui uzpildyti, buvo ruoSiami $ia tvarka:

1. Ikolbg jpilamas apskaiéiuotas tiiris kambario temperatiiros destiliuoto
vandens ir suberiama apskai¢iuota masé nejoninio poliakrilamido PAA
(Mr~32000 a.m.v). NemaiSomas ir nekaitinamas misinys islaikomas
apie 0,5 val., kol PAA isbrinksta vandenyje.

2. Kai PAA isbrinksta miSinys kolboje pradedamas Ilétai maiSyti
mechanine maisykle ir Sildomas iki 70 °C. Pasiekus §ig temperatiira,
mi$inys yra maiSomas dar apie 0,5 val.

3. I susidariusj skaidry, klampy ir nuolatos maiSoma iki 80 °C
temperatiros paSildyta PAA gelj maZomis porcijomis suberiama
apskai¢iuota ~ amonio  metavolframato  kristalinio  hidrato
(NH4)5H2W12040XH20 (,,Sigma-AIdrich“, >85 proc. WO3) masé.
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Gautas miSinys palaikant 80 °C temperatiira maiSomas dar apie 0,5 val.,
kol visiskai istirpsta amonio metavolframato druska ir gaunamas
homogeniskas ir skaidrus gelis (kompozitas).

4. Nutraukiamas maiSymas, kolba su joje esanéiu gautu geliu iSimama i§
kaitinamos vandens vonios ir jstatoma j ultragarsing vonele (,,Velleman
VTUSC3 vol. 2,6 L, 170 W), uzpildyta vandeniu, $ildomu iki 50 °C
temperaturos.

5. Gelis kolboje sonifikuojamas 42 kHz ultragarsu ne maZiau kaip
15 min., kad i§ gelio pasiSalinty jo ruo$imo metu disperguoti oro
burbuliukai. Tokiu geliu (kompozitu), nespéjus jam atausti iki aplinkos
temperattiros, yra uzpildomos standartinés PMMA kiuvetés ir ekrang
imituojantys 10 mm storio bandiniai (1ékstelés). Bandiniai dar 10 min.
yra sonifikuojami ultragarsinéje voneléje.

Pirma, ieSkant geriausiai geli sutirStinancios medziagos ir jos

koncentracijos, buvo paruosti 10 mm storio (lékstelése) $iy sudéciy bandiniai:

1. 65,9 proc. (NH4)eH2W12040xH20, 32,9 proc. H,O, 1,2 proc. metil

karboksil celiuliozé.

2. 40 proc. (NH4)sH2W12040xH,0, 58,8 proc. H20, 1,2 proc. (CsHsNO),

(poliakrilamidas).
3. 50 proc. (NHa4)sH2W12040xH20, 1 proc. (CsHsNO), (poliakrilamidas),
49 proc. H20.

4. 50 proc. (NH4)eH2W12040xH20, 4,75 proc. Zelatina, 45,25 proc. H»O.

Tuomet AMWO-PX kompozitai buvo paruosti standartinése PMMA
kiuvetese keiCiant poliakrilamido, (NH4)sH2W12040xH20 ir H2O koncentracijas.
Siy variacijy tikslas buvo surasti polimero kompozitg, kuris pasizyméty geru
(>85 proc.) pralaidumu regimosios $viesos bangy ruoze ir dideliu §vino storio
ekvivalentu, kuris yra ne maZesnis negu 0,5mmPb. Paruosty bandiniy
sudedamosios dalys bei jy koncentracijos:

1. AMWO-P15: 1 proc. PAA, 15 proc. (NH4)sH2W12040, 84 proc. H2O.
AMWO-P30: 1 proc. PAA, 30 proc. (NH4)sH2W12040, 69 proc. H20.
AMWO-P50:_1 proc. PAA, 50 proc. (NH4)sH2W12040, 49 proc. H20.
AMWO-P60: 1 proc. PAA, 60 proc. (NH4)sH2W12040, 39 proc. H20.
AMWO-P70: 1 proc. PAA, 70 proc. (NH4)sH2W 12040, 29 proc. H20.

Tiriant, kaip pakinta bandiniy $vino storio ekvivalentas ir pralaidumas

regimojo spektro bangos ilgiy Sviesai, polimeriniy kompozity bandiniai buvo
ap$vitinti 150 keV energijos fotonais rentgeno teleterapijos jrenginyje (,,Gulmay
D3225“) 10 Gy doze. Svino storio ekvivalentas bei UV-VIS spektrai buvo
matuojami pries ap$vitg ir po ap§vitos. Gauti matavimy rezultatai aptarti penktame
skyriuje.

arwDn
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3. DOZIMETRINIO GELIO SUDETIES JTAKA GELIO JAUTRUMUI,
APSVITINUS J] [VAIRIARUSE FOTONINE IR DALELINE SPINDULIUOTE

3.1. Tyrimo tikslas ir eiga

Sio tyrimo tikslas buvo istirti, kuris i§ dozimetriniy geliy ("PAG, nMAG,
VIPET), pagaminty su skirtingu monomeru, pasizymi didziausiu jautrumu mazy
doziy nuo 0,5 Gy iki 5 Gy fotoninei ir dalelinei spinduliuotéms.

Remiantis literattiros Saltiniais [5, 7, 9] buvo i$siai$kinta, kad kai gelis yra
paveikiamas jonizuojamaja spinduliuote, skirtingos monomero, deguonies
risiklio, Zelatinos ir tinklintojo koncentracijos daro tiesioging jtaka dozimetrinio
gelio polimerizacijai. Sj pokytj galima analizuoti remiantis UV-VIS spektrais,
optiniy parametry jvertinimu, Ramano spektroskopijos tyrimais [D1]. Norédami
i$siaiSkinti, Kaip dozimetrinio gelio sudétyje esanciy sudedamyjy daliy
koncentracija paveikia jo jautruma mazy doziy rentgeno, gama, elektrony, protony
ir neutrony spinduliuotei, suformavome nPAG, nMAG, VIPET tipy gelius ir
ap§vitinome juos mazomis, iki 10 Gy, dozémis. Remdamiesi UV-VIS
spektroskopijos metu gautais pralaidumo regimajai $viesai spektrais ir per bandinj
praéjusio signalo intensyvumo matavimais per$vieCiant gelj, iSrinkome
dozimetrinj gelj, kuris pasizyméjo didziausiu jautrumu jvairiariSei spinduliuotei.
Tuomet tyrimus teséme keisdami pasirinkto dozimetrinio gelio sudedamyjy daliy
(monomero, Zelatinos, deguonies riSiklio) koncentracijas. Bandinius kiuvetése
apSvitinome 15 MeV energijos fotonais. Pradinio gelio, suformuoto remiantis
literatiros Saltiniais ir padidinto jautrumo (pakeistos sudéties) gelio polimero
susiformavimo ir monomero sunaudojimo grei¢ius iStyréme atlikdami Ramano
spektroskopijos tyrimg ir nustatéme, kokiu désningumu mazéja santykinis smailés
808 cmtintensyvumas ir didéja 1411 cm™ smailés intensyvumas.

3.2 Rezultatai ir jy aptarimas

ISmatave nPAG, nMAG ir VIPET geliy, ap8vitinty jvairiariSe spinduliuote,
UV-VIS spektrus (signalo intensyvuma), pasirinkome 650 nm (raudonos §viesos
lazerio) bangos ilgio reik§mes dozéms iki 10 Gy. 650 nm bangos ilgis pasirinktas
siekiant pritaikyti geliy bandiniy skaitymo jrenginj bandiniams istirti ir palyginti
skaitytuvu gautus rezultatus su UV-VIS spektrometro vertémis. Sios reik§més ir
geliy jautrumo 15 MeV rentgeno spinduliuotei, ®°Co (gama), protony, elektrony
spindulivotéms palyginimas pateiktas 3.2.1, 3.2.2, 3.2.3 ir 3.2.4 paveiksluose.
Geliy jautrumas spinduliuotei buvo nustatytas iSvedant tiesés lygtj per taskus ir
apskaic¢iuojant tiesés polinkio kampg (tangentg) pagal 3.1 formule:

§="Z 3.1)

X2-X]
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¢ia Yo, y1 — detektoriaus iSmatuoto intensyvumo ant ordinaciy asies vertés , Xz, X1
— dozés vertés ant abscisiy asies.

3.2.1 pav. matome, kad VIPET ir nMAG gelio iSmatuotos intensyvumo
vertés i$sidésto j kylanéias tieses, kuriy R?=0,9786 ir R2=0,971 atitinkamai
NMAG ir VIPET geliy. nPAG gelio atveju yra pritaikytas antros eilés polinomas.
15 MeV rentgeno spinduliuotei $iuo atveju jautriausias yra nMAG gelis, kurio
apskai¢iuotas jautrumo koeficientas sickia 0,068 (s.v.). nPAG dozimetrinio gelio
kreivé buvo padalinta j kylanéiajg ir soties (nuo 6 Gy) dalis. Kylanciosios dalies
jautrumo spinduliuotei koeficientas siekia 0,12 (s.v.). VIPET dozimetrinis gelis
yra maziausio jautrumo — 0,018 (s.v.).

14 ® nMAG y = -0.0094x2 + 0.1685x + 0.3975

12 r m  nPAG ,,Iiz.;.QQQZ.l....
S o e VIPET e . i T
= o R>=0.9786
g08 r - PO °
S - e
206 7 ® y =0.0184x + 0.1453
2 L [ R2=0.971
204w 00000 e
= |1 . T FRRURSRRREY \

0.2 ’ .......... WIS FOERRR A

0 1 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10 12

Dozé (Gy)

3.2.1 pav. nPAG, nMAG ir VIPET polimeriniy geliy jautrumo 15 MeV energijos
rentgeno spinduliuotei palyginimas

3.2.2 pav. yra palygintas dozimetriniy geliy jautrumas ®Co gama $altinio
spinduliuotei, kuri taip pat yra taikoma radioterapijoje.

L Y =-00082C + 0.1477x + 0.2123
09  m nPAG o |
’;0.8 I © nMAG i
] A VIPET )
%0'7 ' A ' y =0.099x + 0.102
£ 8'2 I . R2=0.9989
U0 =
50.4 - e
S03 [ .7 T AT N
=02 P g o 0261x + 01352
0' 1 =0.9844
O 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10

Dozé (Gy)

3.2.2 pav. nPAG, nMAG ir VIPET polimeriniy geliy jautrumo ®Co spinduliuotei
palyginimas
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Siuo atveju nMAG gelio jautrumas medicininio ®Co 3altinio
i§spinduliuotiems gama fotonams yra 0,099 (s.v.), VIPET — 0,026 (s.v.), nPAG —
0,118 (s.v.). nPAG dozimetriniam geliui pritaikéme antros eilés polinoming
funkcija. Sios apsvitos atveju didZiausiu jautrumu pasizyméjo i§ metakrilo riigities
sudarytas dozimetrinis gelis. nPAG gelio iSmatuotos intensyvumo vertés pasiekia
soties reik§me esant 6 Gy. dozei. Maziausiai jautrus gelis %°Co 3altinio
spinduliuotei — VIPET.

ISsiaisking dozimetriniy geliy jautruma fotony spinduliuotéms, tyrima
teséme aps§vitindami nPAG, nMAG ir VIPET gelius protonais ir elektronais.
Jautrumo protony ap$vitai rezultatai pavaizduoti 3.2.3 pav.

. ®1MAG EWnPAG AVIPET Y =-0.0232x*+0.2291x +0.4783
1 R2Z.0.9775m
;-\ .................................................. @
s 08 e ] y: a3 s 01057
% ,..'...' T Rz _ 0.9815
Eo6 | M e
% .................................................. A
é o4 A y =-0.0167x2+ 0.1212x + 0.2587
B R2=0.8742
0.2
0 . , . . .
0 1 2 3 4 5 ;

Dozé (Gy)

3.2.3 pav. nPAG, nMAG ir VIPET polimeriniy geliy jautrumo 230 MeV protony
spinduliuotei palyginimas

Siuo atveju nPAG jautrumo koeficientas protony spinduliuotei — 0,13 (s.v.),
NMAG - 0,22 (s.v.), VIPET — 0,058 (s.v.). Kaip matome, VIPET gelio jautrumas
yra maziausias.

Nustatéme, kad geriausiu jautrumu mazoms dozéms, iki 10 Gy, pasiZzyméjo
nMAG pirminés (nepakeistos) sudéties dozimetrinis gelis. Atlikdami §io gelio
apsvita 6 MeV ir 16 MeV energijy elektronais, siekéme iSsiaiskinti, kokj poveikj
§io gelio jautrumui turi energijos, naudojamos radioterapijoje. Bandymy rezultatus
iliustruoja 3.2.4 pav. I§ metakrilo riig§ties monomero sudaryto gelio jautrumo
elektrony spinduliuotei tyrimas parodé, kad Sio gelio jautrumas skirtingoms
energijos yra vienodas — 0,11 (s.v.). Tai rodo, kad gelis néra jautrus energijy
poky¢iui, taigi §i savybé palengvina gelio panaudojimg dozimetrijos medicinoje
tikslams, nes dozimetro kalibracija néra reikalinga kiekvienai energijai atskirai.
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3.2.4 pav. nMAG gelio apsvitinto 6 MeV ir 16 MeV energijy elektronais palyginimas

3.2.5 pav. yra pateiktas nMAG dozimetrinio gelio jvairiariiSei spinduliuotei
palyginimas. Matome, kad i§ metakrilo ragsties monomero sudaryto gelio
jautrumas jvairiarasei spindulivotei mazy doziy intervalu yra panasus. I$siskiria
tik protony spinduliuotés atvejis. Tai leidzia daryti prielaidg, kad Sis gelis yra
labiau pritaikomas fotony spinduliuotei detektuoti ar 3D atvaizduoti.

1
A 15 MeV fotonai y =-0.037x2 + 0.3431x + 0.1057
09 T ®  Co60 saltinis
0.8 | ®  Protonai
& 16 MeV elektronai .~
0.7 |
06 [ -
05 ’ Rt A y = 0.0812x + 0.1338

R>=0.9821

o
~

Intensyvumas (s.v.)
o o
N W

o
N

3 3.
Dozé (G%
3.2.5 pav. I§ metakrilo ragsties (NMAG) sudaryto gelio jautrumo fotoninei ir dalelinei

spinduliuotei palyginimas

Apzvelge nMAG, nPAG ir VIPET dozimetriniy geliy jautrumo jvairiarasiai
spinduliuotei rezultatus, gautus iSmatavus UV-VIS spektro intensyvuma, matome,
kad VIPET gelis pasizyméjo maziausiu jautrumu fotoninei ir dalelinei mazy
jonizuojamosios spinduliuotés doziy (iki 10 Gy) spinduliuotei. nPAG gelis
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pasizyméjo jsisotinimu esant 3 Gy dozei 15MeV fotony ir ®°Co gama
spinduliuotei. Kadangi dozimetrinis gelis yra naudojamas spinduliuotés dozés
matavimo arba 3D atvaizdavimo tikslais, greitai pasiekiamas dozés jsisotinimas
parodo, kad dozimetrinis gelis néra veiksmingas. Tokiu atveju sunku nustatyti ir
pagrinding intensyvumo smaile i$matuotame UV-VIS spektre, kuris parodo
santykinj polimero padidéjima. NMAG dozimerinis gelis, ap$vitintas 15 MeV
energijos fotonais nuo 0,5 Gy iki 5 Gy dozémis, pasizyméjo geriausiu tiesiskumu,
todél buvo pasirinktas tolimesniems jautrumo spinduliuotei gerinimo
eksperimentams.

Toliau didinat i§ metakrilo ruigsties sudaryto gelio jautrumg, buvo kei¢iamos
monomero, Zzelatinos ir deguonies riSiklio (THPC) koncentracijos. Gelio
sudedamuyjy daliy svorinés dalies vertés gelio misinyje pateiktos 3.2.1 lenteléje.

3.2.1 lentelé. nMAG gelio sudedamyjy daliy svorinés vertés

NMAG gelio komponentai Svoriné dalis gelyje
Metakrilo rigstis, MA 2,4, 6, 8 proc. wiw
Tetrakis hidroksimetil fosforo chloridas, THPC 3,5, 10, 15 mmol
Zelatina 4,5, 6 proc. wiw

Keic¢iant dozimetrinio gelio sudedamyjy daliy koncentracijas, buvo paruosti
bandiniai standartinese PMMA kiuvetése. Bandiniai buvo ap§vitinti 15 MeV
energijos fotonais iki 5 Gy dozémis. Prie§ ap§vitg ir po ap$vitos buvo iSmatuotas
visy bandiniy UV-VIS spektras, nustatytas smailés, rodancios susidariusio
polimero kiekj, intensyvumas. Visi bandiniai buvo i§matuoti naujai sukonstruotu
skaitytuvu ir nustatyta, kokiu désningumu kinta skaitytuvo iSmatuotas atsakas
didinant apsvitos dozes iki 5 Gy. Sukonstruoto bandiniy skaitytuvo schema
pateikta 3.2.6 pav.

Matavimy kanalas

Signaly valdymo

| Motorizuotas stalelis  Reguliatorius A
a b

3.2.6 pav. a) Dozimetriniy geliy kiuvetése jvertinimo jrenginys, b) bandiniy
jvertinimo Sistema
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Standartinis nuokrypis buvo apskaiCiuotas iSmatavus kiekviena doze
apS$vitintg bandinj po 10 karty ir i8vedus vidurkj. Dozés matavimo standartinis
nuokrypis kito nuo 0,1 iki 0,3 atitinkamai esant 0,5 Gy ir 5 Gy dozéms. 3.2.7 pav.
a ir b grafikuose pavaizduotos pagrindinés optinio skaitytuvo charakteristikos:
sugertosios dozés nustatymo ir kalibraciné kreivés.

60.0 5 4
y =5.3072x + 31.385 /} y =0.1877x - 5.8805
2 = —
55.0 R2=10.996 4 R2=10.996
5500 /
z ;4 5°
Il
< 45.0 -
[%] N
; e Lk
8 40.0 /
=]
: r'd
£350 !
45/
300 F—r— o L : ‘
0 1 2 3 4 5 6 30.0 40.0 50.0 60.0
Dozé (Gy) I$matuotas atsakas (s.v.)
a b

3.2.7 pav. a) kalibraciné kreive, b) sugertajai dozei nustatyti skirta kreivé

Sukonstruoto skaitytuvo matavimy tikslumui patikrinti dozés apsvitos metu
buvo matuojamos su jonizacine kamera (,PTW Freiborg®). Apskaiiuoti
temperatiros, drégmés ir slégio korekcijos koeficientai krp. Nustatytas krp lygus
1,018917. Tai reiskia, kad 1 Gy aps$vitos iSspinduliuota linijinio greitintuvo
atitinka 0,947840 Gy sugertosios dozés. 2 Gy atitinka 1,961920 Gy, 3 Gy -
2,981929 Gy, 4Gy — 3913134 Gy, 5Gy — 4,904496 Gy. Atsizvelgdami i
jonizacinés kameros rodmenis nustatéme, kad sukonstruoto bandiniy skaitytuvo
dozés nustatymo tikslumas kinta nuo 9,2 proc. esant 0,5 Gy dozei iki 10,4 proc.,
kai bandinys apsvitintas 5 Gy doze.

Palyginus UV-VIS spektroskopu ir skaitytuvu gautus duomenis buvo
nustatyta, kad geriausiu jautrumu 15 MeV fotony spinduliuotei mazy doziy srityje
pasizymi nMAG gelis, turintis 8 proc. metakrilo riigsties, 15 mm THPC ir 6 proc.
zelatinos. 3.2.8 pav. lyginame UV-VIS spektroskopu ir bandiniy skaitytuvu gautas
padidinto jautrumo gelio kreives. Apskai¢iuotas gelio jautrumas: 0,129 (s.v.) UV-
VIS spektroskopo atveju ir 0,128 (s.v.) — optinio skaitytuvo atveju. IS metakrilo
rugsties sudaryto (nMAG) gelio jautrumas buvo padidintas 30 proc.
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3.2.8 pav. Padidinto jautrumo gelio i8matuoty ver¢iy UV-VIS spektroskopu ir
sukonstruotu skaitytuvu palyginimas

3.2.9-3.2.11 pav. pateikiame skaitytuvu iSmatuotas padidinto jautrumo
gelio, apsvitinto 15 MeV energijos fotonais iki 5 Gy dozémis, jautrumo kreives.
Sios kreivés vaizduoja, kaip surastos optimalios metakrilo riigsties, deguonies
riSiklio THPC ir Zzelatinos koncentracijos padidino pradinio gelio jautrumag
15 MeV energijos fotony spinduliuotei.
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O R#=0.95 £ 03¢ R = 0.9842
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04 0 1 2 3 4 5 6 0 1 2 3 4 5 6
Doz¢ (Gy) Doz¢ (Gy)
3.2.9 pav. Skaitytuvu iSmatuoto 3.2.10 pav. Skaitytuvu iSmatuoto
signalo ver¢iy priklausomybé signalo ver¢iy priklausomybé
ap§vitinus 8 proc. metakrilo ap§vitinus 15 mm THPC
riigsties koncentracijg turintj koncentracijq_tu_rintj nMAG gelj nuo
nMAG gelj nuo 0,5 Gy iki 5 Gy 0,5 Gy iki 5 Gy dozémis
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3.2.11 pav. Skaitytuvu i$matuoto signalo ver¢iy priklausomybé apsvitinus 6 proc.
zelatinos koncentracijg turinti nMAG gelj nuo 0,5 Gy iki 5 Gy dozémis

Taciau vien UV-VIS spektry ir sukonstruoto skaitytuvo uzfiksuoto atsako
matavimy neuZtenka nustatyti, ar gelis po apsvitos polimerizavosi ir koks galimas
kiekis polimero susidaré. Norédami nustatyti, kokius pokycius — polimerizacijg —
sukelia kiekviena ap$vitos doz¢, turime nustatyti, kokiu grei¢iu gelyje mazéja
monomero ir kaip greitai daugéja polimero. Siam tikslui pasiekti bandiniai buvo
iStirti neardanciuoju Ramano spektroskopijos biidu. Pirmiausia buvo atlikta
medziagy metakrilo ragsties, Zelatinos ir tetrakis-hidroksimetil fosforo chlorido
gryny medziagy Ramano spektry analizé ir nustatytos geriausiai issiskiriancios,
nepersidengiancios charakteringos smailés. Tuomet buvo iSanalizuoti 15 MeV
energijos fotonais nuo 0,5 Gy iki 5 Gy apsvitinty dozimetriniy geliy spektrai. Siy
spektry palyginimas pateiktas 3.2.12 pav.
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a

3.2.12 pav. a) pirminio nMAG dozimetrinio gelio Ramano spektry palyginimas, b)
padidinto jautrumo nMAG dozimetrinio gelio Ramano spektry palyginimas
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Analizuodami gryny medziagy, pirminio ir padidinto jautrumo geliy
Ramano spektrus, i$skyréme $ias charakteringas smailes: 801 cm™*- v(C-COOH),
1403 cm?- §(CHp), 1441 cm?- v(CO)s, 1640cm™ - v(C=C), 2937 cm? ir
2997 cm?*- v(CHp)s. Pritaikéme Gauso funkcija piky smailés auks¢iui
(intensyvumui), smailés centrui (pozicijai abscisiy asyje) ir pusaukscio plotui
(FWHM) surasti. Remdamiesi literataros Saltiniais [10-12] padaréme i$vada, kad
smailés aukstis (intensyvumas) ir plotas po smaile tiesiogiai priklauso nuo
susidariusio polimero kiekio. Nuo 1200 cm? iki 2400 cm™ spektro dalyje matome
placios suminés smailés aukscio ir ploto didéjimg didinant apsvitos dozg iki 5 Gy.
Pirminio ir padidinto jautrumo gelio suminés smailés intensyvumo, pusaukscio
plocio ir smailés poslinkio palyginimas pateiktas 3.2.2 lenteléje.

3.2.2 lentelé. Pagrindiniai 1200-2400 cm suminio piko parametrai pirminio ir padidinto
jautrumo nMAG geliy Ramano spektruose

Smailés pozicija Smailés intensyvumas,

D((;Zé, (s.v.) Pusauks¢io plotis, (s.v.)
Y Pirminis | Pad.jaut. | Pirminis Pad.jaut. Pirminis Pad.jaut.

0 1861 1875 3822 1399 143 78

0.5 1906 1989 5873 5556 622 326

1 1943 1947 6158 8050 650 526

2 1948 1957 6350 8248 695 677

3 1952 1962 11639 13633 781 723

4 1959 1965 16528 17032 799 750

5 1969 1977 18766 21402 832 762

Monomero sunaudojimui nustatyti pasirinkome gerai spektre matoma ir
nepersidengianéia su kitomis 808 cm™? smaile. Polimero daugéjima gelyje
analizavome stebédami 1411-1414 cm? smailiy didéjimg. Polimetakrilato
susidaryma rodo C=C dvigubajj rysi parodancios smailés intensyvumo mazéjimas
ir C-C viengubajj rysj atspindinfio smailés aukséio didéjimas. Monomero
maz¢jimo ir polimero susiformavimo dél didéjancios iki 5 Gy apSvitos dozés
désningumas pavaizduotas 3.2.13 pav.
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Pusaukscio plotas (S.v.)
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3.2.13 pav. Monomero maz¢&jimo ir polimero susiformavimo désningumas padidinto
jautrumo dozimetriniame gelyje

Palyginome pirminio nMAG gelio ir padidinto jautrumo gelio 2940 cm* -
v(CHy)s smailés, parodanéios metakrilo rligSties maZéjimg, désningumus.
3.2.14 pav. pateikiamas pirminio ir padidinto jautrumo mazy doziy fotony
spinduliuotei nMAG geliy 2940 cm™® Ramano piko maZéjimas. Tolygesnis piko
maz¢jimas padidinto jautrumo gelio atveju parodo, kad metakrilo riigstis
efektyviau sunaudojama Siame gelyje. Greitesnis charakteringo piko mazéjimas
parodo greitesnj monomero sunaudojimg.

Piko intensyvumas (s.v.)
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3.2.14 pav. Pirminio ir padidinto jautrumo dozimetriniy geliy 2940 cm™ smailés

kitimo désningumas
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Remdamiesi nMAG pirminio ir padidinto jautrumo dozimetriniy geliy UV-
VIS spektry, skaitytuvo ir Ramano smailiy analizés rezultatais, padaréme iSvada,
kad dozimetrinis gelis, sudarytas i§ 8 w/w proc. Zelatinos, 15 mmol tetrakis
hidroksimetil fosforo chlorido, 6 w/w proc. Zzelatinos ir 86 proc. distiliuoto
vandens, pasizymi optimaliu padidintu jautrumu mazy doziy jonizuojamajai
spinduliuotei. Padidinto jautrumo gelyje polimerizacijos metu (iki 4 Gy) metakrilo
rigstis buvo sunaudota grei¢iau negu nepakeistos sudéties dozimetriniame gelyje.
Galime daryti i$vada, kad padidinto jautrumo i§ metakrilo rugsties sudarytas gelis
yra pakankamai jautrus nuo 0,5 Gy iki 5 Gy fotony dozéms detektuoti.

4. DOSIMETRINIO GELIO ERDVINES SKYROS NUSTATYMAS

4.1. Tyrimo tikslas ir eiga

Sio tyrimo tikslas — i$analizuoti polimerizacijos i$plitima j neap3vitinta
gelio tarj padidinto jautrumo nMAG dozimetriniame gelyje. Buvo paruosti
padidinto jautrumo (8 w/w proc. Zelatinos, 15 mmol tetrakis hidroksimetil fosforo
chlorido, 6 w/w proc. Zelatinos ir 86 proc. distiliuoto vandens) nMAG gelio
bandiniai standartinése PMMA kiuvetése ir ap§vitinti trimis skirtingais metodais:

1. 1lcm ilgio bandinio (kiuvetés) dalis buvo apsvitinta 15 MeV
energijos fotony dozémis nuo 0,5 Gy iki 5 Gy, kita dalis liko
neapsvitinta.

2. 1 cmilgio gelio bandinio (kiuvetés) dalis buvo apsvitinta 2 Gy doze,
likusi kiuvetés dalis — 15 MeV energijos fotony dozémis nuo 0,5 iki
5 Gy.

3. 0,5cm ilgio dalis kiuvetés viduryje buvo apsvitinta 4 Gy ir 5 Gy
dozémis taip, kad polimerizacija galéty plisti j abi kiuvetés puses
vienodai.

Pirmasis ir antrasis bandiniy aps§vitos metodai ir pagal Siuos metodus
apSvitinty kiuve¢iy nuotraukos pavaizduotos 4.1.1 pav.

Apsvitos laukas Kiuvetés dangtelis Ap3vitos laukai Doziy sandiira
Kiuvetés dangtelis "' . "
________________________ v N
v - - >
< 2.5em lem
1em A B
r s i
I. . q i E 7 4.6 cm
Neapévitinta dalis ~—
a b
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4.1.1 pav. a) ir b) nMAG bandiniy ap3vitos biidai, c) ir d) apSvitos paveikty kiuvediy
nuotraukos

Tre¢iuoju metodu ap$vitinti bandiniai pavaizduoti 4.1.2 pav. I§ pateikty
geliy nuotrauky matome, kad jonizuojamosios spinduliuotés polimerizuota sritis
vizualiai atrodo tolygiai i8plitusi j neap§vitintg gelio dalj. Paveiksle matoma
atzyma pridéjus liniuote rodo efektyvy bandinio matavimy langg, kuriame buvo
atliktas matavimas skaitytuvu. 4.1.3 pav. pavaizduotos kiuvetés zonos, Kurias
»aptinka“ sukonstruotas skaitytuvas.

l.'l!l’.’ll“]lllll\l
=2 3

4.1.2 pav. a) 5 Gy doze apsvitintas padidinto jautrumo nMAG gelis, b) 4 Gy doze
apsvitintas padidinto jautrumo nMAG gelis

Atsakas (s.v.)

+ —T T
Dangtelis | Deguonies 1 Efektyvi zona tinkanti matavimui atlikti 1 Kiuvetés
| poveikio 1 1 dugnas
, zoma ! !
1
! 1
! 1
! 1
! 1
1

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36 38 40 42 44

Kiuveteés ilgis (mm)

4.1.3. pav. Kiuvetés matavimo jrenginiu iSmatuotos bandinio zonos
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4.2. Rezultatai ir jy aptarimas

Pasikeitusios ap$vitinty bandiniy optinés savybés (lazerio $viesos
intensyvumo sumaz¢jimas uz bandinio) buvo istirtos sukonstruotu skaitytuvu
iSilgai kiuvetés horizontaliosios asies tam, kad galétume jvertinti polimerizacijos
i$plitima | neapSvitintg galio sritj ir stebéti, kas vyksta, kai viena $alia kitos
skirtingos dozés inicijuoja gelio polimerizacijg. Skaitytuvu gauti doziy profiliai
4.2.1ir 4.2.2 pav. Bandinio nuskaitymo zingsnis 0,20 mm.

1 .

095 |
09 5 Gy

Apsvitinta dalis

0.85
0.8
0.75
0.7
0.65
0.6
0.55
0.5

ISmatuotas atsakas (s.v.)

15 17 19 21 23 25 27 29 31 33 35 37 39 41 43 45
Bandinio ilgis (mm)

4.2.1 pav. Padidinto jautrumo nMAG gelio iSmatuoto atsako pasiskirstymas, kai 1 cm
ilgio kiuvetés dalis ap$vitinta dozémis nuo 0,5 Gy iki 5 Gy

3.2.14 pav. matomas nuozulnumas doziy profilinose susidaro dél
polimerizacijos plitimo | neap$vitinta sritj, kai gelis jau néra veikiamas
jonizuojamosios spinduliuotés. Didéjant apSvitos dozei, riba, susidariusi tarp
neap§vitintos gelio srities ir ap§vitintos, statéja. Sis reiskinys gali vykti dél to, kad
didesnémis nei 2 Gy dozémis apSvitintuose geliuose vyrauja tvarkingas
polimerizacijos produkty — klasteriy — i§sidéstymas. Susidaro tankesné tinkliné
struktira, trukdanti migruoti reaktyviems radikalams, kurie inicijuoja
polimerizacijos reakcijas. Atsizvelgiant | dozés profilio kreiviy nuozulnumag buvo
apskaiCiuota 4P ,,Seséliné* kreivés sritis toje vietoje, kur kreivé auga nuo 10 proc.
iki 90 proc. savo maksimalios vertés. Si sritis leidzia preliminariai jvertinti
polimerizacijos iSplitima. ApskaiCiuotos 4P vertés esant skirtingoms dozéms:
5Gy—-6mm,3Gy—-5mm,2Gy—-4mm,1Gy-3mm,0,5Gy-2mm.

Antruoju metodu apSvitinty kiuveciy skaitytuvu iStirtas atsakas
pavaizduotas 3.2.15 pav.
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4.2.2 pav. Padidinto jautrumo nMAG gelio iSmatuoto atsako pasiskirstymas ap$vitinus
1 cm ilgio kiuvetés dalj dozémis nuo 0,5 Gy iki 5 Gy ir kitg kiuvetés dalj 2 Gy doze

Siame apsvitos kreiviy profiliy palyginime matome pereinamaja sritj tarp
skirtingy doziy. Pereinamosios srities dydis priklauso nuo spinduliuotés dozés.
Didesnis polimerizacijos i$plitimas pastebimas mazesniy nei 2 Gy doziy atveju.
Esant didesnéms dozéms nei klinikinéje praktikoje naudojama 2 Gy dozé,
pereinamosios srities plitimas paaiskinamas abipusiu polimerizacijos plitimu.
Kadangi abi kiuvetés dalys buvo $vitinamos atskirai, polimerizacijos plitimas j
neaps§vitintg gelio sritj prasidéjo jau po pirmosios bandinio dalies ap§vitos.

4.2.3 pav. pavaizduoti 5 Gy ir 4 Gy dozémis ap$vitinty padidinto jautrumo
nMAG geliy tyrimo skenavimo jrenginiu rezultatai. Apskaiéiuotas polimerizacijos
i$plitimo parametras AP parodé, kad, esant 5 Gy dozei, polimerizacija iSplinta j
abi bandinio puses vienodai — po 5 mm. O, bandin;j ap$vitinus 4 Gy doze, 4P siekia
2 mm.
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4.2.3 pav. 5 Gy ir 4 Gy dozémis ap§vitinty padidinto jautrumo nMAG geliy
iSmatuoto atsako pasiskirstymas

Sis tyrimas parodo, kad kai polimerizacijos plitimas néra ribojamas
bandinio sienelémis, vykstanti polimerizacija neiSplinta per visg neapS$vitintg
bandinio dalj. Bandinio dalyse nuo 5 mm iki 11 mm ir nuo 28 mm iki 30 mm
nebuvo uzfiksuotas padidéjes atsakas, praeinancios lazerio §viesos intensyvumo
sumazéjimas.

Polimerizacijos plitimas j neap$vitinta bandinio dalj, kai jonizuojamosios
spinduliuotés Saltinis neveikia gelio (tamsiné polimerizacija), aiSkinamas
remiantis susidariusiy klasteriy kaip elementariosios bangos plitimu. Didesné
spinduliuotés dozé sukuria didesnj kiekj radiolizés produkty gelio tiirio vienete
[21, 22]. Sie radikalai inicijuoja tinklinimo procesa, dél kurio susikuria tinkline
gelio struktira. Taigi, galimai tankesné tinkliné struktiira sumazina UV-VIS
pralaiduma.

Apzvelge j tyrimo rezultatus, galime daryti i§vada, kad i§ metakrilo rigsties
sudaryto gelio polimerizacija plinta simetriskai, kai néra ribojamas jos plitimas.
AP didéja nuo 2 mm esant 0,5 Gy dozei iki 6 mm esant 5 Gy dozei. Tai parodo,
kad skaitytuvas yra pakankamai tikslus polimerizacijos i$plitimui ir toje srityje
sugertai dozei nustatyti.

5. POLIMERINIUJ KOMPOZITY, SKIRTU APSAUGANCIAM NUO
JONIZUOJAMOSIOS SPINDULIUOTES EKRANUI UZPILDYTI, TYRIMAS

5.1. Tyrimo tikslas ir eiga

Sios tyrimy dalies tikslas yra sukurti polimero kompozita, kurio sudétyje
nebiity toksisko $vino, pasizymintj geromis jonizuojamosios spinduliuotés
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silpninimo savybémis bei skaidrumu regimosios §viesos spektrui. Taip pat,
atsizvelgiant | medziagos $vino storio ekvivalenta (mmPb), atrinkti tinkamiausia
kompozitg apsaugané¢iam nuo jonizuojamosios spinduliuotés ekranui uzpildyti.

Siam tikslui pasiekti buvo suformuoti amonio meta volframato
(NH4)6H2W12040xH20 bandiniai su skirtingais tirstikliais ir i$matuotas jy $vino
storio ekvivalentas prie§ bandinj ap§vitinant medicininés rentgeno spinduliuotés
(GULMAY D3225) jrenginiu ir po 10 Gy apsvitos. Svino storio ekvivalentai buvo
nustatyti i$matavus spinduliuotés doze ore (kerma) K(0) Gy ir pragjusig per
bandinj spinduliuote D(x). Siy dydZiy santykis parodo medziagos pralaiduma
rentgeno spinduliuotei ir gaunamas apskaicéiavus [3]:

B()= 2(0)) ; (5.1)

¢ia x — bandinio storis (mm).
Svino storio ekvivalentas nustatomas pagal $ig i8raiska [3]:

/ el
x=a—yln 7 ; (5.2)

¢ia a, B ir y — parametrai, priklausantys nuo rentgeno aparato nustatytos jtampos.
Taip pat bandiniai buvo suformuoti standartinése PMMA Kiuvetése,
iSmatuotas jy UV-VIS spektras ir iStirtas pralaidumas regimosios §viesos bangy
ruoze. Atspindzio matavimai nebuvo atlikti. Dalis darbo rezultaty buvo gauti
vykdant Lietuvos mokslo tarybos projekta ,,Optiskai skaidriy polimeriniy
nanokompozity ekranai radiacinei apsaugai“ (nanoOPERA), 2012-2014.

5.2. Rezultatai ir jy aptarimas
I8tirty amonio meta volframato (NH4)6H2W12040xXH20 kompozito bandiniy

§vino storio ekvivalentai bei UV-VIS spektro tyrimo rezultatai pateikti 5.2.1
lenteléje ir 5.2.1 ir 5.2.2 pav.
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5.2.1 lentelé. (NH4)6H2W12040xH20 kompozity su skirtingais tirstikliais $vino storio
(mmPb) ekvivalentai pries ir po 10 Gy apsvitos

Svino storio ekvivalentas,

Bandinio (mmPb)
Tirtas kompozitas storis, Po10 Gy Bandinio nuotrauka
(mm) PriesS apsvita apivitos
65,9 proc.
(NH4)5H2W12040XH20
+32, proc. H,0 10 0,42 0,40
+1,2 proc., (metil
karboksi celiuliozé)
40 proc.
(NH4)GH2W12040XH20 0,26
+58,8 proc., H,O 10 0,36 (apsvitintas
+1,2 proc. (CsHsNO), 50 Gy)
(poliakrilamidas)
50 proc,
(NH4)GH2W12040XH20
+1 proc. (CsHsNO), 10 0,49 0,39
(poliakrilamidas)
+49 proc, H,0
50 proc.
(NH2)sHW1,0,xH,0 10 0,49 0,49
+4,75 proc. zelatina,
+45,25 proc. H,O
Istirti  kompozity pavyzdziai parodé, kad (NH4)6H2W12040xH,0,

sumaiSytas su 4,75 proc. zelatinos arba 1,2 proc. metil karboksi celiulozés
tirStikliais, nepasizymi pralaidumu regimosios $viesos bangy ruoze, todél Sie
tirpalai netinka opti$kai skaidriam ekranui uzpildyti. I§ visy iStirty amonio meta
volframato kompozity geriausiu — 80 proc. — pralaidumu regimosios §viesos
spektrui pasizyméjo bandiniai su poliakrilamidu (PAA). UV-VIS S§viesos
pralaidumo tyrimai buvo atlikti su atrinktais amonio meta volframato ir
poliakrilamido bandiniais prie§ bandinio ap$vita ir po 10 Gy dozés apsvitos.
Pralaidumo spektras pateiktas 5.2.1 pav.
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5.2.1 pav. Amonio meta volframato kompozito su poliakrilamidu pralaidumas regimosios
$viesos bangos ilgiy ruoze pries ir po 10 Gy rentgeno spinduliuotés apsvitos

Ultravioletinés ir regimosios S§viesos spektro pralaidumas po 10 Gy
rentgeno spinduliuotés ap§vitos sumazéjo tik 16 proc.

Tolimesnis  polimeriniy  kompozity tyrimas apima  skirtingas
(NH4)6H2W12040xH20 koncentracijas. Remdamiesi 5.2.1 lenteléje pateiktais $vino
storio ekvivalento matavimais po 10 Gy aps$vitos padaréme i§vada, kad polimero
kompozitas, turintis amonio meta volframato (AMWO-PX), pasiZymi geromis
jonizuojamosios spinduliuotés silpninimo savybémis, taciau istirty tirpaly §vino
storio ekvivalentas nesieké 0,5 mm Pb. Norédami nustatyti optimalia AMWO-PX
kompozito koncentracija, kuriai esant spinduliuotés silpninimas yra didziausias,
XCOM duomeny bazéje keisdami (NHa)eH2W12040xH20 koncentracija nuo
15 proc. iki 70 proc., sumodeliavome masinio silpimo koeficiento verciy
priklausomybg nuo fotony energijos. Modeliavimo rezultatai pateikti 5.2.2 pav.

----- Pb AMWO 15
AMWO 50

AMWO 30
AMWO 60 AMWO 70

1.00E+03

1.00E+02 %

;
1.00E+01

1.00E+00

1.00E-01 — ¥ e

Masinis silpimo koeficientas
(cm”"2/g)

1.00E-02 ‘

1.00E-02 1.00E-01 1.00E+00
Energija, MeV

5.2.2 pav. Skirtingy AMWO —PX koncentracijy spinduliuotés masinio silpimo
koeficienty palyginimas
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Spinduliuotés silpninimo parametry modeliavimas parodé¢, kad 70—88 keV
energijos ruoze AMWO-P50, AMWO-P60, AMWO-P70 kompozitai pasizymi
geresniu fotony spinduliuotés silpninimu nei grynas $vinas, kurio staigus silpimo
koeficiento padidéjimas K, yra 69,5 keV.

Remiantis masinio silpimo  koeficiento modeliavimu, skirtingy
koncentracijy (NHs)sH2W12040XH>0 bandiniai buvo apsvitinti 150 keV rentgeno
spinduliuote. AMWO-PX kompozity tankis, tiesinis silpimo koeficientas,
pralaidumas ultravioletinés ir regimosios $viesos ruoze, §vino storio ekvivalentai
pries ap§vitg ir po 10 Gy apsvitos pateikti 5.2.2 lenteléje.

5.2.2 lentele. AMWO-PX kompozity spinduliuotés silpninimo savybés

Tiesinis Optinis Svino storio ekvivalentas,

Istirti Tankis, silpimo pralaidu (mmPb)

kompozitai (g/cm®) | Koeficientas, mas, Pries Po 10 Gy,
(cm™®) (proc.) | XCOM | apgvita | 150 KeV
ap$vitos

AMWO-P15:
1 proc. PAA
+15 proc. 1,189 0,52 90 0,13 0,17 0,15
(NH2)sH2Wi12040
+84 proc. H,O
AMWO-P30

1 proc. PAA
+30 proc. 1,390 1,00 90 0,26 0,30 0,28
(NH2)sH2Wi12040
+69 proc. H,O
AMWO-P50

1 proc. PAA
+50 proc. 1,849 2,19 89 0,56 0,57 0,57
(NH4)6H2W1204O
+49 proc. H,0
AMWO-P60

1 proc. PAA
+60 proc. 2,046 2,47 89 0,63 0,62 0,61
(NH4)sHW1,04
+39 proc. H,O
AMWO-P70

1 proc. PAA
+70 proc. 2,475 3,63 86 0,75 0,72 0,71
(NH4)sH2W12040
+29 proc. H,O

AMWO-P60 kompozitas pasizyméjo ultravioletinés ir regimosios $viesos
89 proc. pralaidumu. Jo $vino storio ekvivalentas po 10 Gy apsvitos pakito
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nedaug, nuo 0,62 mmPb iki 0,61 mmPb. Su Siuo kompozitu buvo atliktas
papildomas tyrimas: bandinys buvo at3aldytas iki -25 °C ir taip laikytas 12 val.,
tuomet pasildytas iki +25 °C. Toks temperatiiros kaitos ciklas buvo pakartotas 7
kartus. Atlikus temperatfGros bandyma, optinis pralaidumas, remiantis UV-VIS
spektro matavimais, pakito nedaug.

Remiantis atliktais tyrimais, ekranui, apsaugan¢iam nuo jonizuojamosios
spinduliuotés, uzpildyti buvo pasirinktas AMWO-P60: 60 proc. amonio meta
volframato polimerinis kompozitas. Ekrano prototipas, uzpildytas $iuo kompozitu,
buvo iSbandytas klinikinéje aplinkoje ir patvirtintas tolimesniam
komercializavimo etapui. Apsaugai nuo jonizuojamosios spinduliuotés skirto
ekrano uzpildo sudétis ir gamybos metodas saugomi Lietuvos patento Nr. 6292.

6. ISVADOS

1. Dozimetriniy geliy optiniy savybiy analiz¢, juos ap§vitinus mazomis (<10 Gy)
jonizuojamosios spinduliuotés dozémis, parodé, kad gelio jautrumas
spinduliuotei tiesiogiai priklauso nuo gelio cheminés sudéties ir apSvitos, dél
kurios jvyksta polimerizacija, parametry. Standartinés cheminés sudéties i$
metakrilo ragsties ((MAG) sudarytas gelis pasizyméjo didziausiu jautrumu
jvairiartiSei jonizuojamajai spinduliuotei. Nustatytas nMAG gelio jautrumas
15 MeV energijos rentgeno spinduliuotei — 0,068 (s.v.), gama (%°Co)
spinduliuotei — 0,099 (s.v.), elektrony spinduliuotei — 0,11(s.v.) ir protony
spinduliuotei — 0,22 (s.v.).

2. Kei¢iant nMAG gelio chemine sudétj, gelio jautrumas didelés energijos
(15 MeV) fotonams buvo padidintas 30 proc. Padidinto jautrumo nMAG gelio
sudétis: 8 proc. metakrilo riigSties, 6 proc. zelatinos, 86 proc. distiliuoto,
dejonizuoto vandens ir 15 mmol hidrolsimetil fosforo chlorido.

3. Pristatytas ir eksperimentiSkai iSbandytas naujas dozimetriniy geliy optiniy
savybiy matavimo metodas ir sukonstruotas geliy jvertinimo jrenginys.
Sukurta matavimo sistema leidzia jvertinti apS§vitintus bandinius 0,20 mm
erdvinés skyros tikslumu.

4. Geliy erdvinés skyros tyrimas parodé, kad didesnés apsvitos dozés (>2 Gy)
inicijuoja polimerizacijos plitimg ] kaimynines sritis dél gelyje po apsvitos
susidariusiy reaktyviy radikaly. Polimerizacijos i$plitimas padidinto jautrumo
NMAG gelyje buvo tolygus ir kito nuo 2 mm esant 0,5 Gy dozei iki 6 mm esant
5 Gy dozei.

5. Polimeriniy kompozity, kuriy sudétyje yra 1 proc. AAM ir skirtingos
(NH4)6H2W12040xH20 koncentracijos, tyrimas parodé, kad besvinis 60 proc.
amonio meta volframato kompozitas yra labiausiai tinkamas apsaugancioms
nuo jonizuojamosios spinduliuotés priemonéms gaminti, nes jo §vino storio
ekvivalentas yra didesnis negu rekomenduojamas 0,5 mmPb ir ultravioletinés
bei regimosios §viesos spektro pralaidumas — 89 proc.
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THE DEVELOPMENT OF POLYMER STRUCTURES WITH THE
ENHANCED SENSITIVITY TO LOW DOSE IRRADIATION

SUMMARY

Polymer structures are well known materials that are changing their properties
due to irradiation by high energy particles and photons. Highly radiation sensitive
structures made basically of monomer, oxygen scavenger, gelatin and water are
known as hydrogels. When ionizing radiation is applied the polymerization
process triggers and the amount of polymerized material is a function of absorbed
radiation dose. It is known that radiation induce water radiolysis and net structure
of gel starts its formation. The density of the cross linked net is a potential property
enabling evaluation of polymerized structures. Evaluation might be performed
using different methods including UV-VIS spectrometry, since radiation induced
polymerization in hydrogels is responsible for optical density changes in these
gels. It is also known that polymer composites have outstanding feature to
attenuate radiation due to dose absorption in material which depends on material
composition. This feature is used in radiation protection equipment. The behavior
of polymeric structures under irradiation is very important due to radiation induced
chemical and structural changes, however the majority of performed investigations
is related to the evaluation of physical properties of materials after irradiation to
high doses >10 Gy.

The research presented in this dissertation was focused on the investigations
of dose sensitivity of polymer composites irradiated to low doses up to 10 Gy.
Performed investigations were addressed to two objectives: development of dose
gels with enhanced sensitivity to low dose irradiation for 3D dosimetry in
radiotherapy and development of lead free optically transparent polymer
composites as filling material in radiation protection screens.

Specific aims of the study included the following:

1. Preparation of reference normoxic gels, their irradiation by high-energy
photons and various particle beams, and assessment of optical
characteristic changes due to low-dose induced polymerization processes
in the irradiated dose gels.

2. Development of advanced polymerized dose gels that are sensitive to
varying composition of low-dose photon irradiation and concentrations
of gel constituents.

3. Development of photo-scanning method and instrumentation for dose gel
read out.

4. Development of lead-free transparent polymeric composites with
effective X-ray radiation shielding properties.
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Most of the experimental work was carried out in Kaunas University of
Technology: Faculty of Mathematics and Natural Sciences Department of Physics
and Institute of Materials Science. Proton irradiation of the samples was performed
in OncoRay Clinic in Dresden, Germany. Samples electron and photon irradiation
was performed in Lithuanian Health Science University Kaunas Clinics and
Oncology hospital. Samples neutron irradiation was performed in Center for
Physical Sciences and Technology (FTMC) in Vilnius.

The analysis of the optical characteristics of dose gels that are irradiated to
low doses (<10 Gy) has shown that the sensitivity of gels was directly dependent
on the type of irradiation that is responsible for the gel’s polymerization and
chemical content of gels. It was found that the standard nMAG gel was most
sensitive to all types of irradiation as compared to nPAG and VIPET gels. The
sensitivity parameter of nMAG gel to 15 MeV X-rays was 0.068 (a.u.), to gamma
photons (60Co source) — 0.099 (a.u.), to electrons — 0.11 (a.u.), to protons —
0.22 (a.u.).

By varying concentrations of the nMAG gel components, the dose gel of
advanced composition was developed, which recorded the enhanced by 30 %
sensitivity to high-energy photons. The composition of the advanced nMAG gel
was as follows: 8 % w/w of methacrylic acid as a monomer, 6 % w/w of gelatin,
86 % w/w of purified water, and 15 mM of hydroxymethyl phosphonium chloride,
as an oxygen scavenger.

A new photo scanning dosimetry instrumentation for dose evaluation in the
irradiated gels was developed, constructed, and implemented for the experimental
measurements. The constructed system allowed the scanning of irradiated polymer
gel samples with a spatial resolution of 0.20 mm. It was shown that the
polymerization spread out in the irradiated dose gels was dependent on the
proliferation of the radiation produced reactive radicals within the gel. The
polymerization spread out was smooth and varied from 2 mm (0.5 Gy) to 6 mm
(5 Gy) away from the irradiated volume.

The development and investigation of different lead-free polymeric
composites, recording X-ray attenuation properties that are similar to those of lead,
revealed that most promising composites contained water, 1 % (CsHsNO)n
(polyacrylamide), and different concentrations of (NH4)eH2W12040xH20. It was
shown that (NH4)sH2W12040xXH2O concentration of 60 % in the composite was
sufficient enough for its application in the radiation protection equipment, since
the estimated lead equivalent of the composite was 0.63 mmPb, and UV-VIS
transparency was 89 %.

Experience obtained developing photo-scanning method was used
constructing prototype of catheter based gel dosimetry system BrachyDOSE
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which is aimed for dose measurement and verification in high dose rate
brachytherapy. For the commercialization of the proposed dosimetry system SME
“Sesi partneriai® was established, which has won the international competition and
got financial support from EU structural funds in the frame of Horizon 2020
project for SMEs, Phase - 1 for the feasibility study related to the
commercialization of the product. The author of this dissertation is the main
project manager and investigator in the company.

The developed lead free polymer composite was used as a filling for the
radiation protection screen. A new type of radiation protection screen prototype
was tested in clinical environment and protected under LT patent Nr. B6292.
“Radiation protecting material composition, screen for radiation protection and
method of making the same”.

CONCLUSIONS

1. The analysis of the optical characteristics of dose gels that are irradiated to
low doses (<10 Gy) has shown that the sensitivity of gels was directly
dependent on the type of irradiation that is responsible for the gel’s
polymerization and chemical content of gels. It was found that the standard
nNMAG gel was most sensitive to all types of irradiation as compared to
nPAG and VIPET gels. The sensitivity parameter of NMAG gel to 15 MeV
X-rays was 0.068 (a.u.), to gamma photons (°Co source) — 0.099 (a.u.), to
electrons — 0.11 (a.u.), to protons — 0.22 (a.u.).

2. By varying concentrations of the nMAG gel components, the dose gel of
advanced composition was developed, which recorded the enhanced by 30
% sensitivity to high-energy photons. The composition of the advanced
NMAG gel was as follows: 8 % w/w of methacrylic acid as a monomer, 6 %
w/w of gelatin, 86 % w/w of purified water, and 15 mM of hydroxymethyl
phosphonium chloride, as an oxygen scavenger.

3. A new photo scanning dosimetry instrumentation for dose evaluation in the
irradiated gels was developed, constructed, and implemented for the
experimental measurements. The constructed system allowed the scanning
of irradiated polymer gel samples with a spatial resolution of 0.20 mm.

4. It was shown that the polymerization spread out in the irradiated dose gels
was dependent on the proliferation of the radiation produced reactive
radicals within the gel. The polymerization spread out was smooth and
varied from 2 mm (0.5 Gy) to 6 mm (5 Gy) away from the irradiated volume.

5. The development and investigation of different lead-free polymeric
composites, recording X-ray attenuation properties that are similar to those
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of lead, revealed that most promising composites contained water, 1 %
(CsHsNO),  (polyacrylamide), and different concentrations  of
(NH4)6H2W12040XH20. It was shown that (NH4)6H2W12040XH20
concentration of 60 % in the composite was sufficient enough for its
application in the radiation protection equipment, since the estimated lead
equivalent of the composite was 0.63 mmPb, and UV-VIS transparency was
89 %.
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