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Введение

Концепция и принципы рентгеновской фотодинами-

ческой терапии

Первые попытки применения фотоактивных веществ

при взаимодействии со светом для лечения заболеваний

кожи, таких как витилиго, рахит, псориаз и даже раковые

заболевания кожи, известны еще со времен древнего

Египта, Китая и Индии [1,2]. За последние полвека,

начиная с 1960 г., когда Lipson и Baldes [3] про-

демонстрировали регрессию опухолевых тканей после

введения порфиринов и последующего их облучения

видимым светом, был проведен ряд исследований с

целью выяснения механизмов, приводящих к гибели

клеток в результате фотодинамической терапии (ФДТ).
Так, в работе Doughery и др. было продемонстрировано

успешное применение ФДТ для диагностирования и

лечения рака легких, пищевода, толстого кишечника,

брюшины, мочеполовой системы, мозга, органов зрения

и кожи [1,4].

Механизм действия фотодинамической диагностики и

терапии подразумевает использование трех основных

компонент: фотосенсибилизатора (ФС), источника излу-

чения в оптическом диапазоне и кислорода, содержа-

щегося в тканях [1]. Под воздействием возбуждаемого

излучения в ультрафиолетовой или видимой области

спектра, частицы ФС сначала переводятся в синглетное

возбужденное состояние, а затем в триплетное возбуж-

денное состояние, таким образом приобретая способ-

ность электронного переноса и дальнейшего формирова-

ния активных форм кислорода (АФК) I-типа или II-типа

путем передачи избытка энергии триплетным формам

кислорода 3O2, которые должны быть расположены в

непосредственной близости от частиц ФС [5,6]. Сегодня
ФДТ повсеместно используется для лечения различных

дерматологических заболеваний, а также при лечении

не глубоко расположенных опухолей [7–9], однако ее

основным ограничением является невозможность при-

менения данного метода для глубоколежащих опухолей

и метастаз, ввиду ограниченного проникновения воз-

буждающего оптического или УФ луча в ткани. В по-

следние десятилетия большой импульс в развитии по-

лучил метод рентгеновской ФДТ (X-ray Photo-Dynamic

Therapy, XPDT), призванный преодолеть вышеобозна-

ченные ограничения метода ФДТ и осуществить воз-

можность терапии заболеваний глубоко расположенных

тканей и опухолей [5,10,11].

Хотя концепция рентгеновской ФДТ была предложена

в середине 1950-х годов [12,13], практическое исполь-

зование данного метода сдерживалось двумя фактора-

ми. Во-первых, отсутствием возможности формирования

интенсивных и сфокусированных рентгеновских и/или

гамма-пучков в медицинских установках. В настоящее

время эта проблема уже решена и в практической

медицине широкое распространение получили установ-

ки, использующие гамма-излучение, генерируемое либо

изотопными источниками, например Co60, либо высо-

коэнергетическими ускорителями электронов [10,14–16].
Вторым фактором, сдерживающим реальное использова-

ние принципа рентгеновской ФДТ, является отсутствие

в настоящее время допущенных к применению эффек-

тивных препаратов, которые при облучении жестким
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Рис. 1. Схематическое изображение переноса энергии при реализации рентгеновской фотодинамической терапии XPDT с

использованием рентгенлюминофоров. В левой части рисунка показаны энергетические уровни рентгенлюминофора, в правой

части — фотосенсибилизатора. Сплошные линии соответствуют основному и возбужденному состояниям (S0 и S1), в то время

как штриховые линии соответствуют возможным расщеплениям основного и возбужденного состояний. Обмен энергией между

люминофором и фонсенсибилизатором может происходить как с помощью излучения и поглощения оптических фотонов, так

и с помощью ферстеровского переноса (FRET). Оранжевые вертикальные линии соответствуют излучению и поглощению

виртуальных фотонов. Для наглядности в левой части рисунка показано, что аналогичные переходы имеют место при

возбуждении УФ.

(рентгеновским или гамма) излучением вызывали бы

появление в окружающих их биологических тканях

активных форм кислорода.

Принцип рентгеновской ФДТ заключается в том, что

инициирование процесса генерации АФК происходит за

счет первичного возбуждения частиц рентгенолюмино-

форов с помощью рентгеновского или гамма-излучения

и последующего переноса энергии от частиц рентген-

люминофоров к фотосенсибилизатору, которое может

осуществляться как за счет переизлучения энергии,

поглощенной в виде рентгеновских лучей рентгенолю-

минофорами, в оптическом или УФ диапазоне, так и с

помощью фёрстеровского механизма, подразумевающим

прямой диполь-дипольный перенос между двумя хромо-

форами без испускания оптических фотонов [17] (рис. 1).
Таким образом, исследование оптических свойств рент-

генолюминофора (РФ) и фотосенсибилизатора (ФС)
является важнейшим этапом в проектировании и синтезе

новых материалов для рентгеновской фотодинамической

терапии. Для оптимального переноса энергии основным

критерием является перекрывание спектров флуоресцен-

ции люминофоров и спектра поглощения ФС.

XEOL спектроскопия

Оптический отклик рентгенолюминофоров при воз-

буждении рентгеновским излучением исследуют с по-

мощью XEOL- (X-ray Excited Optical Luminescence)
спектроскопии. Возникновение XEOL-сигнала представ-

ляет из себя процесс передачи энергии, в котором

поглощение рентгеновского фотона приводит к образо-

ванию определенного количества фото- и оже-электро-

нов, которые, в свою очередь, приводят к дальнейшим

возбуждениям. В общем случае энергия передается

центрам люминесценции за счет неупругих процессов,

что приводит к созданию дырок в валентной зоне и

электронов в зоне проводимости в полупроводниковых

структурах, или электронно-дырочных пар на свободных

и занятных молекулярных обителях органических мо-

лекул [1]. Процесс рекомбинации дырок и электронов

будет приводить к испусканию оптических фотонов —

сцинтилляционный процесс.

Помимо исследования оптического отклика на воз-

буждение ионизирующим излучением, XEOL-сигнал

позволяет исследовать оптический спектр испускания

флуоресценции рентгенолюминофоров, что является

необходимым этапом для подбора подходящего фо-

тосенсибилизатора при разработке композитных ма-

териалов для рентгеновской фотодинамической тера-

пии. XEOL-сигнал в комбинации с другими типами

рентгеновской спектроскопии, например, околопорого-

вой тонкой структуры XANES (X-ray Absorption Near

Edge Structure) или протяженной тонкой структуры

спектров рентгеновского поглощения EXAFS (Extended
X-ray Absorption Fine Structure) в последние годы эф-

фективно используется для исследования природы и
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механизмов оптической люминесценции в различных

материалах [18–23], а также в качестве способа мони-

торинга радиоактивного повреждения образцов в рент-

геноструктурном анализе белков [24] и высвобожде-

ния лекарственных препаратов из наноконтейнеров при

варьировании кислотности среды (pH-индуцированное
высвобождение) [25]. Недавние применения данной ме-

тодики позволяют проводить исследования в пикосе-

кундном диапазоне [22,26], а также осуществлять кар-

тирование по поверхности образца в рамках методики

2D XAFS-XEOL [27,28]. Ввиду высокой проникающей

способности рентгеновского излучения в последние го-

ды XEOL-спектроскопия привлекает большой иссле-

довательский интерес для исследования оптического

отклика рентгеновских люминофоров, используемых в

рентгеновской фотодинамической терапии опухолей.

В настоящей работе мы представляем описание кон-

структивных особенностей и результаты тестирования

лабораторного стенда для исследования XEOL-сигнала

рентгенолюминофоров в порошковой форме и в форме

коллоидных растворов. В работе приведены результаты

тестовых измерений, определены оптимальные парамет-

ры и геометрия эксперимента.

Описание измерительного стенда
и конструктивные особенности

В данном разделе представлено описание констру-

кутривных особенностей разработанного стенда для

XEOL-характеризации рентгеновских люминофоров в

порошковообразной и жидкой фазах. Рассматриваемая

в статье установка является существенно доработанным

вариантом ранее кратко описанного в литературе прото-

типа [29]. Основной отличительной особенностью новой

установки является использование более мощной и име-

ющей значительно более широкий диапазон ускоряюще-

го напряжения (от 30 до 90 kV) рентгеновской трубки

РАП90-5. При этом большая мощность рентгеновского

источника, используемая в разработанном стенде, тре-

бует существенно более внимательного отношения к

вопросу защиты от ионизирующего излучения.

В настоящей установке радиационная защита обеспе-

чена двухуровневой системой защиты. Первый уровень

защиты осуществляется внешним свинцовым кожухом.

Каркас кожуха состоит из алюминиевого экструзионного

профиля шириной 30mm, в пазы которого устанавлива-

ются покрытые защитной пленкой листы свинца толщи-

ной 5mm (пленка препятствует распростарнению мел-

кой свинцовой пыли). Для предотвращения прохождения

рассеянного рентгеновского излучения через алюминие-

вый профиль стыки между листами были дополнительно

защищены прямоугольными лоскутами листового свин-

ца толщиной 2mm. Источником рентгеновских лучей яв-

ляется рентгеновская трубка РАП90-5 с максимальным

ускоряющим напряжением 90 kV и расходимостью пучка

∼ 40◦ . Внутри защитного внешнего свинцового кожу-

ха был расположен флуоресцентный спектрофотометр

Сагу Eclipse (Agilent, Австралия), далее флуориметр,

который позволяет регистрировать оптический отклик

исследуемых рентгеновских люминофоров в диапазоне

длин волн от 200 до 1100 nm.

В разработанной установке предусмотрена возмож-

ность варьирования расстояния от выходного окошка

рентгеновской трубки до исследуемого образца (рис. 2).
Рентгеновская трубка расположена над кюветным отсе-

ком флуориметра. Ввиду большой расходимости рент-

геновского пучка на пути от выходного окошка рентге-

новской трубки до внутреннего защитного свинцового

кожуха держателя образцa, для обеспечения дополни-

тельной радиационной защиты расположен цилиндр, вы-

полненный из листа свинца толщиной 2mm. В ходе реги-

страции рентген-возбужденной оптической флуоресцен-

ции (XEOL) жидкий или порошкообразный образец, рас-

положеный на специальном держателе образца (рис. 2),
облучается пучком рентгеновского излучения от им-

пульсного истоника (2). Расходимость рентгеновского

пучка и удаленность источника обеспечивают равномер-

ную засветку всей поверхности порошкообразного или

жидкого образца. Оптический сигнал, испущенный рент-

геновским люминофором, попадает на окошко отсека

детектора (3) флуориметра, где в дальнейшем проходит

через коллимирующую щель устройства, усиливается с

помощью фотоумножителя и попадает на детектор.

С целью защиты элементов отсека детектора флуо-

риметра от длительной экспозиции рентгеновским из-

лучением (при попадании прямых и рассеянных рент-

геновских фотонов) был спроектирован и реализован

внутренний защитный кожух (рис. 3). Внутренний кожух

выполнен из листов свинца толщиной 2mm, из которых

были вырезаны циллиндрический канал (деталь 2), и

экранирующая оболочка в форме куба (детали 4, 12, 13)
с длиной ребра 120mm. В качестве основания для свин-

цового цилиндра служит пластиковый цилиндр внешним

диаметром 48mm.

Во фронтальной грани внутреннего защитного кожу-

ха проделано отверстие для прохождения оптического

сигнала от исследуемых образцов. Отверстие может

быть экранировано свинцовым стеклом толщиной 10mm

(деталь 11 на рис. 3, свинцовый эквивалент — 2mm для

рентгеновских фотонов с энергией 100 keV) с целью за-

щиты окошка детектора флуориметра от попадания рас-

сеиваемых в камере внутреннего кожуха рентгеновских

лучей. При этом оптический спектр для используемого

рентгеновского стекла (рис. 4) в диапазоне длин волн

от 200 nm до 1100 nm демонстрирует умеренное ослаб-

ление оптического сигнала до 15% при длинах волн от

450 nm и более. При длинах волн менее 450 nm наблюда-

ется постепенное ослабление оптического сигнала. При

длине волны в 380 nm наблюдается существенное ослаб-

ление светового потока равное 50%, в то время как при

длинах волн < 335 nm наблюдается полное поглощение

оптического сигнала. Таким образом, для исследования

Оптика и спектроскопия, 2022, том 130, вып. 3
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Рис. 2. Слева: общий вид установки (фронтальная часть экранирующего свинцового кожуха не показана). Справа: 1 — корпус

кюветного отсека флуориметра; 2 — рентгеновская трубка; 3 — окно детектора спектрофотометра; 4 — корпус держателя образца,

включающий дополнительный защитный свинцовый кожух, пластиковый корпус и непосредственно держатель образца (показан
в разрезе). Падающий на образец рентгеновский пучок показан синим цветом, в то время как оптический сигнал, генерируемый

исследуемым рентгеновским люминофором и попадающий в область окошка детектора спектрофотометра, показан в виде зеленого

конуса.

рентгенолюминофоров, обеспечивающих оптический вы-

ход флуоресценции в фиолетовой и ультрафиолетовой

области, например, люминофоров на основе CeF3 [30],
использование экранирующего свинцового стекла явля-

ется невозможным. Однако в ходе тестирования было

показано, что отсутствие экранирования фронтально-

го отверстия внутрненнего кожуха рентгенозащитным

стеклом не приводит к заметному увеличению шумов

в регистрируемом сигнале.

С тыльной стороны куба предусмотрено прямоуголь-

ное отверстие для установки исследуемых образцов,

которое в режиме измерений с включенным источником

рентгеновского излученя может быть закрыто накладной

свинцовой дверцей (деталь 12, pис. 3), для обеспе-

чения
”
замкнутости“ внутреннего защитного контура.

В верхней части находится отверстие для установки

свинцовой трубки, через которое рентген попадает на

исследуемые образцы. Жесткость конструкции обеспечи-

вается с помощью основания, выполненного из пластика

АБС с помощью технологии 3D-печати — технологии

послойного наплавления (детали 8 и 10, соединенные с

помощью винтов 9).

Основной функцией массивного держателя образца,

показанного на рис. 3, является точное позиционирова-

ние исследуемых образцов относительно рентгеновской

трубки и окошка детектора флуориметра. В связи с чем

были спроектированы и в дальнейшем реализованы с

использованием 3D печати держатели образцов (рис. 5),
которые позволяют позиционировать исследуемые об-

1

2

3

4
5 6

7

8
10

11
9

12

13

Рис. 3. Внутренний экранирующей кожух держателя образца.

1 — в сборке; 2−13 — компоненты экранирующего кожуха.
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сигнал непосредственно вблизи поверхности образца. На вставке показан держатель образца, разработанный для измерений

флуоресцентного сигнала с использованием оптического волновода, расположенного в непосредственной близости от поверхности

образца. 1 — цилиндрический держатель, оснащенный резьбой, позволяющий однозначное позиционирование волновода
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Рис. 5. 5 — держатель для порошкообразных образцов; 6 — держатель для кюветы для измерения сигнала коллоидных растворов

и суспензий; 7 — платформа с рельсами для держателей порошкообразных и жидких образцов, позволяющая воспроизводимое

позиционирование образца. Эти же элементы в миниатюре показаны на рис. 3 под теми же номерами.

разцы под углом 45◦ и к направлению нормального паде-

ния рентгеновских лучей, и к плоскости окна детектора

флуориметра.

Также в настоящей работе представлены результаты

регистрации XEOL-сигнала с помощью портативного

оптического спектрометра OCEAN-FX, с использовани-

ем специального держателя образца, обеспечивающего

точное позиционирование волновода относительно по-

верхности образца (рис. 4).

Необходимость создания внутреннего экранирующего

кожуха обосновывалась как требованием усиления ради-

ационной защиты при работе с высокими ускоряющими

напряжениями, целесообразностью защиты отсека детек-

тора оптического флуориметра от длительного экспози-
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Рис. 6. Сравнение уровня шума, регистрируемого флуо-

риметром в диапазоне длин волн от 200 до 800 nm при

использовании внутреннего свинцового кожуха и без.

ционирования рентгеновскими лучами, так и улучшени-

ем отношения сигнал/шум. На рис. 6 показан эффект

экранирования установки с использованием внутреннего

защитного кожуха, а также цилиндрической свинцовой

трубки, расположенной на пути от окошка рентгенов-

ской трубки до входного отверстия внутреннего защит-

ного кожуха. Можно видеть, что экранирование приво-

дит к заметному сокращению шума в регистрируемом

сигнале.

Как будет показано ниже, помимо шумов, связанных с

попаданием прямых или рассеянных рентгеновских фо-

тонов в отсек детектора флуориметра, регистрируемые

шумы могут быть также, вероятнее всего, сформированы

наводками в схеме фотоумножителя от высоковольтного

кабеля, питающего рентгеновскую трубку. При этом

измерения, проведенные в присутствии и отсутствие

свинцового стекла, экранирующего фронтальное окош-

ко внутреннего защитного кожуха, не демонстрируют

заметной разницы в регистрируемом сигнале. С целью

дополнительной защиты оптических элементов отсека

детектора флуориметра фронтальная стенка отсека де-

тектора может быть дополнительно экранирована шир-

мой из листового свинца 2mm.

Пример результатов измерений
XEOL-сигнала, оптимизация условий
эксперимента

Как было показано нами ранее [29], при расположении

источника в плоскости окошка детектора флуориметра

определяющее значение имеет расстояние от источника

рентгеновского излучения до исследуемого образца, в то

время как удаленность образца от детектора, регистри-

рующего оптическую флуоресценцию, оказывает замет-

но меньшее влияние на интенсивность регистрируемого

сигнала.

Поэтому в новом варианте установки для измерения

XEOL-сигнала была реализована конструкция с фик-

сированным положением образца относительно окошка

детектора флуориметра и предусмотрена возможность

варьирования расстояния от окошка рентгеновской труб-

ки до исследуемого образца, с целью оптимизации

уровня сигнала для различных образцов, в том числе

в порошкообразной и жидкой форме (последние, вви-

ду существенно меньшей концентрации, демонстрируют

более слабый XEOL-сигнал при прочих равных условиях

эксперимента, рис. 4). Результаты тестовых измерений

для коммерческого образца рентгеновского люминофора

RC-450 приведены на рис. 7.

Можно видеть, что при вертикальном расположении

рентгеновской трубки относительно отсека детектора

флуориметра и уменьшении расстояния между окошком

рентгеновской трубки и образцом интенсивность реги-

стрируемого оптического сигнала существенно увели-

чивается. При этом ввиду высокой расходимости гене-

рируемого рентгеновского пучка (угол раствора конуса

∼ 40◦), даже при минимально возможном расстоянии R,
вся поверхность исследуемых образцов ∼ 1× 1 сm2

остается равномерно засвеченной рентгеновским пуч-

ком. При этом стоит отметить, что R = 5.2 сm явля-

ется минимально возможным расстоянием от окошка

рентгеновской трубки до образца ввиду конструктив-

ных особенностей разрабатываемой установки (наличия
внутреннего защитного кожуха).

На следующем этапе при фиксированном значении

расстояния от окошка рентгеновской трубки до образца

(R = 5.2 сm) были проведены тестовые измерения све-

тимости порошкообразного коммерческого люминофора

RC-450 на основе сульфида цинка при варьировании

тока и ускоряющего напряжения трубки. Полученный

в результате теста сигнал представлен на рис. 8, a, b.
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люминофора RC-450 при варьировании расстояния от окошка

рентгеновской трубки до образца.
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флуоресценции, полученные результаты усреднения сигнала по результатам четырех измерений для каждой пары (U ; I), при
варьировании ускоряющего напряжения (полузакрашенные ромбы) и тока трубки (закрашенные квадраты).

C целью визуальной оценки качества регистрируемого

сигнала приведены серии спектров, полученные для каж-

дой пары значений ускоряющего напряжения U и тока I
рентгеновской трубки (вместо результатов усреднения).
С целью количественной оценки шума, присутствую-

щего в регистрируемом сигнале, на рис. 8, c, d про-

демонстрированы значения абсолютных и относитель-

ных отклонений, полученные при усреднении сигнала

в области максимума — 454 nm. Усреднение сигнала

проводилось по результатам четырех измерений для

каждой пары U и I , в то время как значение абсо-

лютного и относительного отклонений рассчитывалось

как усредненное значение среднеквадратичного откло-

нения, посчитанного для 10 точек в области основан-

ного максимума (в диапазоне длин волн 450−460 nm).
Как по результатам визуальной, так и количественной

оценки, можно заключить, что при необходимости уве-

личения интенсивности регистрируемого сигнала для

малоконцентрированных образцов существенно лучшее

соотношение сигнал/шум может быть получено путем

увеличения тока трубки при фиксированных значениях

ускоряющего напряжения в диапазоне 35−45 kV. В то

время как дальнейшее увеличение ускоряющего напря-

жения до значений 55 kV и выше приводит к заметному

увеличению шума в регистрируемом сигнале.

Как было отмечено выше, заметное ухудшение ка-

чества сигнала наблюдается именно при увеличении

ускоряющего напряжения трубки. Таким образом, можно

заключить, что увеличение количества рентгеновских

фотонов (при увеличении тока трубки, рис. 8, a) не

оказывает заметного влияния на качество регистриру-

емого сигнала, в то время как увеличение энергии

генерируемых рентгеновских фотонов (при увеличении

ускоряющего напряжения трубки, рис. 8, b) приводит к

заметному увеличению шума. Результаты наблюдений

позволяют предположить, что регистрируемые шумы

при высоких значениях ускоряющего напряжения трубки

могут быть связаны либо с большей проникающей

способностью высокоэнергетических фотонов (которые
могут с большей вероятностью преодолевать свинцовый

экран внутреннего защитного кожуха), либо с возмож-

ным наведенным электричеством в цепи фотоумножи-

теля в схеме детектора флуориметра ввиду располо-

женного в относительной близости высоковольтного

питающего кабеля рентгеновской трубки.

Примеры измерений XEOL-спектров
наноразмерных ренгенолюминофоров
в порошкообразной и коллоидной
фазах

В качестве примера измерений оптического отклика

образцов люминофоров, разрабатываемых в качестве со-

ставных частей нанокомпозитов для рентгеновской фо-

тодинамической терапии, в настоящем разделе представ-
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Рис. 9. (a) Пример измерения XEOL-сигнала для наноразмерного рентгеновского люминофора GdF3 : Tb(15%) в форме порошка
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полученный на просвечивающем электронном микроскопе.

лены результаты измерений для образца GdF3−Tb(15%)
в порошкообразной фазе и в форме коллоидного раство-

ра. Образцы рентгенолюминофора GdF3−Tb(15%) были

получены сольвотермальным методом синтеза путем

смешивания солей гадолиния GdCl3, тербия TbCl3 и

фторида NH4F. Изображения, полученные с помощью

просвечивающей электронной микроскопии, показали

формирование ромбоэдрических частиц с усредненным

размером ∼ 50 nm. Подробное описание методики син-

теза и характеризации данного люминофора будет пред-

ставлено в наших последующих работах. На рис. 9, a

представлены результаты измерений XEOL-сигнала ис-

следуемого образца в порошкообразной форме. Можно

видеть, что при облучении образцов рентгеновским

пучком (U = 35 kV, I = 1.6mA) был зарегистрирован

заметный выход флуоресценции. Регистрируемый сигнал

имеет четыре основных ярко выраженных максимума,

локализованных при длинах волн 488, 544, 584 и 621 nm.

Атомные термы, соответствующие данным переходам

для иона Tb3+, обозначены на рис. 9. Для наглядности

и оценки качества сигнала на рис. 9 представлены

как результаты единичных измерений (время накопле-

ния ∼ 40 s на спектр) — разноцветные кривые, так

и результат усреднения по 5 измерениям — черная

кривая.

На рис. 4 представлены результаты измерений

XEOL-сигнала для образца GdF3 : Tb(15%) в форме

коллоидного раствора, полученного с концентрацией

12mg/ml. Для получения стабильного коллоидного рас-

твора порошок люминофора растворялся в дистиллиро-

ванной воде, после чего подвергался ультразвуковой об-

работке в течение 20 h. На рис. 9, a представлен зареги-

стрированный XEOL-сигнал для исследуемого образца в

кварцевой (кривая 1) и пластиковой (кривая 3) кюветах.
Полученные результаты показали, что использование

кварцевой кюветы является нежелательным при изме-

рениях сильно разбавленных образцов, ввиду наличия

фонового сигнала от материала кюветы (вероятно, обу-
словленного малым количеством примесей). Фоновый

сигнал, регистрируемый при измерениях для кварцевой

кюветы, заполненной дистиллированной водой, показан

на рис. 9, a (кривая 2). При этом даже при измере-

ниях в пластиковой кювете для коллоидного раствора

люминофора GdF3-Tb(15%) отмечается заметное умень-

шение интенсивности в сравнении с порошкообразным

образцом ввиду малой концентрации образца. Падение

интенсивности при переходе от порошка к коллоид-

ному раствору составляет приблизительно 1 порядок.

Для наглядности на рис. 4 продемонстрирован также

спектр пропускания оптического сигнала в диапазоне

200−800 nm для свинцового стекла, используемого для

экранирования фронтального отверстия внутреннего за-

щитного кожуха. Можно видеть, что отсутствие фоново-

го сигнала кварцевой кюветы при длинах волн < 350 nm
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может быть обусловлено полным поглощением оптиче-

ского сигнала в данной области за счет экранирующего

Pb-стекла.

Результаты измерений, представленные на рис. 4,

были получены при большом удалении рентгеновской

трубки от образца (R ∼ 16 сm). Проблема слабого сиг-

нала для разбавленных образцов может быть решена

путем оптимизации расстояния от выходного окошка

рентгеновской трубки до поверхности образца (рис. 7).

Пример экспериментов
с использованием портативного
спектрометра OCEAN-FX

Как отмечалось выше, при разработке материалов для

рентгеновской фотодинамической терапии важную роль

играет начальный этап — исследование оптического

отклика рентгеновских люминофоров при возбуждении

ионизирующим излучением. При этом в медицинской

практике, в частности при стереоскопической радиохи-

рургии — методе лучевой терапии, заключающемся в

однократном облучении очага патологии высокой дозой

сфокусированного ионизирующего излучения [14,15], за-
частую используются гамма-лучи, обладающие большей

энергией и высокой проникающей способностью. В част-

ности, в настоящее время широко используются так на-

зываемые
”
гамма-ножи“, установки для радиохирургии,

использующие множественные источники гамма-излуче-

ния на основе изотопов Co60 или линейных ускорителей

электронов, фокусируемые в области патологии с помо-

щью системы коллимирующих щелей.

С целью исследования оптического отклика разраба-

тываемых наночастиц рентгенлюминофоров на реальных

гамма-установках, используемых в медицинских цен-

трах, в настоящей работе была рассмотрена возмож-

ность регистрации сигнала с помощью портативного

оптического спектрометра OCEAN-FX. Важно отметить,

что в схеме детектирования данного спектрометра в

отличие от флуориметра Cary Eclipse отсутствуют эле-

менты, усиливающие оптический сигнал до его попа-

дания на линейный кремниевый CMOS-детектор, ввиду

чего чувствительность спектрометра OCEAN-FX суще-

ственно уступает чувствительности флуориметра Cary

Eclipse.

Ввиду вышеобозначенных ограничений измерения

XEOL-сигнала с помощью портативного оптического

спектрометра OCEAN-FX производились с использова-

нием оптоволоконного волновода, позволяющего реги-

стрировать оптический выход в непосредственной бли-

зости от поверхности образца. Модернизированный дер-

жатель образца, позволяющий осуществить однозначное

позиционирование волновода относительно поверхности

порошкообразного образца, показан на вставке к рис. 4.

На рис. 4 представлены результаты измерений оп-

тического отклика коммерческого люминофора RC-450,

полученные с помощью спектрометра OCEAN-FX. В ка-

честве источника ионизирующего излучения использо-

валась ранее описанная рентгеновская трубка РАП90-5.

Ввиду меньшей оптической чувствительности спектро-

метра даже при использовании большого тока трубки

(I = 3.5mA) и ускоряющих напряжений 55 и 75 kV

регистрируемый сигнал оказывается значительно более

слабым в сравнении с детектированием с помощью

стационарного флуориметра Cary Eclipse. С другой сто-

роны, благодаря возможности использования оптическо-

го волновода длиной 2m сам спектрометр OCEAN-FX

оказывается защищенным как от попадания в область

детектора рассеянных рентгеновских фотонов, так и от

возможных электрических наводок от высоковольтного

силового кабеля, питающего рентгеновскую трубку.

Стоит отметить, что при использовании данной схемы

детектирования в экспериментах, где в качестве ионизи-

рующего излучения планируется использование устано-

вок типа
”
гамма-нож“, благодаря более высокой энергии

гамма-излучения и сфокусированности ионизирующего

излучения следует ожидать улучшения соотношения

сигнал/шум в регистрируемом сигнале.

Заключение

В настоящей работе приведено детальное описание

конструктивных особенностей разработанной установ-

ки для регистрации XEOL-сигнала для исследования

рентгеновских люминофоров в качестве компонент на-

нокомпозитных материалов для рентгеновской фотоди-

намической терапии. Показано, что в результате до-

полнительного экранирования элементов флуориметра

от проникающего рентгеновского излучения удается

существенным образом сократить шумы в регистри-

руемом сигнале. В работе приведены результаты те-

стовых испытаний установки при варьировании тока

и ускоряющего напряжения рентгеновской трубки, ис-

пользуемой в качестве источника ионизирующего из-

лучения. Обсуждено влияние данных параметров на

соотношение сигнал/шум. Приведены примеры регистра-

ции XEOL-сигнала, полученного для наноразмерных

рентгенлюминофоров на основе наночастиц GdF3 : Tb в

порошкообразной форме и в виде коллоидного раствора.

Обсуждены пути оптимизации эксперимента для реги-

страции более качественного сигнала для разбавленных

образцов.
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