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  چکیده
ایکس و ۀ ساختار، اندازه و شکل نانوذرات توسط دستگاه پراکندگی اشع. به روش هیدروترمال ساخته شدند CaF2:Tl نانوذرات ،در این پژوهش

نانومتر است کـه بـا    45آمده از پراکندگی پرتو ایکس در حدود  به دستذرات با توجه به نتایج ة انداز. شد میکروسکوپ الکترونی روبشی تعیین
ۀ برنام ـۀ در منحنی تابش ترمولومینسانس و پارامترهاي سینتیک مربوط به هر قله به وسیل ها تعداد قله. در توافق است SEMنتایج حاصل از آنالیز 

پاسـخ   ۀبـراي بیشـین   Tlناخالصـی  ۀ مقـدار بهین ـ . قله اسـت  3ی تابش این نانوذره داراي منحن. عام تعیین شدندۀ رتبکامپیوتري مبتنی بر سینتیک م
هاي ساخته شده داراي پاسخ ترمولومینسـانس خطـی تـا    نمونه. آمد به دستمول درصد  60Co ،1ترمولومینسانس نسبت به پرتوهاي گاما چشمه 

دهند که این نانوفسفر داراي شرایط بسیار مناسبی براي  آمده نشان می به دستنتایج . باشندمی 60Coۀ شمگري نسبت به تابش گاما چ 1000بالاي 
  .دیگر خواص دزیمتري این ماده نیز براي اولین بار بررسی شدند. ستتفاده در دزیمتري در سطح دز بالااس
  

  .یدرو ترمالترمولومینسانس، سنتز، کلسیم فلوراید، روش ه نانوذرات، :واژگانکلید

  

  قدمهم .1

هـاي مختلـف   اي در زمینهساز به شکل گستردههاي یونامروزه پرتو
ــته   ــز هس ــکی، مراک ــز پزش ــون مراک ــی همچ ــی و عمل اي و علم

تخمـین صـحیح مقـدار    . شوندهاي تحقیقاتی استفاده میآزمایشگاه
ي اصـلی  هـا  هـا یکـی از دغدغـه   دز جذب شده ناشی از این پرتو

ــتفاده از ــا  آن اسـ ــیهـ ــدمـ ــانس  . باشـ ــري ترمولومینسـ دزیمتـ
)Thermoluminescence (در ي شــناخته شــده هــایکــی از روش

  تـرین  از جملـه مهـم  . اسـت تعیین دقیـق مقـدار دز جـذب شـده     
بـراي اهـدف   هـا   آن اسـتفاده از  ،هاى مواد ترمولومینسـانس کاربرد

اسـتفاده از   .اسـت ) dating(و عمرسـنجى  ) dosimetry(دزیمترى 
ــه قــدري گســترش یافتــه کــه مــواد   ،زیمتــريایــن پدیــده در د ب

-LiF:Mg,Cu,P  )GRترمولومینسانس تجاري گوناگونی همچون 

200( ،LiF:Mg,Ti )TLD-100( ،CaSo4:Dy )TLD-900 ( و
Al2O3:C )TLD-500 (   و مطالعـات   انـد  بدین منظـور تولیـد شـده

نیز یکـی    CaF2فسفر .  ]3ـ1[انجام گرفته است ها  آن زیادي روي
هـاي دیسپروسـیم،   صـی کـه بـا ناخال   استترمولومینسانس از مواد 

اي در دزیمتري انواع پرتوها استفاده  منگنز و تولیم به شکل گسترده
هـاي  هاي اخیر استفاده از نانومواد در شاخه در سال. ]6ـ4[شود می

بـا کـاهش   . مختلف علمی و صنعتی رشد بسیار زیادي یافته است
ایـن   .یابـد ین مواد افزایش میه حجم اذرات، نسبت سطح ب ةانداز

مانند خواص ها  آن امر باعث ایجاد تفاوت در خصوصیات مختلف
مطالعـات  . شـود مـی هـا   آن اي مواد نسبت به حالت تودهاپتیکی نانو

- مواد ترمولومینسانس نشـان مـی  هاي نانوانجام شده بر روي نمونه

دهند که خواص دزیمتري و پارامترهاي سینتیک این مواد تـا حـد   
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نـانوذرات  . ]9ـ ـ7[متفـاوت اسـت   هـا   آن ايزیادي با حالت تـوده 
CaF2 انـد کـه   رسوبی و هیدروترمال ساخته شـده  هاي همبه روش

تـر از   کوچـک  ،آمـده بـا روش هیـدروترمال    به دستذرات  ةانداز
. ]10[ رسـوبی گـزارش شـده اسـت     ذرات تولید شده به روش هم

به  ده است که نتایجنیز سنتز ش CaF2:Mnنانوذرات  همچنین اخیراً
اي ایـن  آمده خواص دزیمتري متفاوتی نست به حالت توده دست

 CaF2:Tlنـانوذرات   ،در ایـن تحقیـق  . ]11[ دهند ماده را نشان می

 ساخته شده و خصوصـیات دزیمتـري آن   براي اولین بار در جهان
  .مورد مطالعه قرار گرفته است

  مراحل آزمایش .2
در  Ca(NO3)2ابتـدا   Tlالصـی  ناخ با CaF2ذرات سنتز نانو براي

سپس ). محلول نیترات کلسیم(مخلوطی از آب و اتانول حل شد 
NH4F  ــري ــر دیگ ــادیري از آب  را در بش ــه آن مق ــه و ب ریخت

مقدار  ،پس از آن). محلول آمونیم( زدایی و اتانول اضافه شد یون
gr 5/4  و بـه آن آب   را وزن، 35بریجDI    اضـافه شـد و روي

قطـره قطـره بـه     ،وقتی بریج کاملاً حل شد .همزن قرار گرفت
محلول حاوي کلسیم نیترات در حالی که بر روي همزن برقـی  

مقـادیر مختلفـی از تـالیم     ،در این لحظـه . اضافه شد ،قرار دارد
را نیز به محلـول   NH4Fبه آن افزوده و در آخر محلول استات 

 دقیقه برحاوي کلسیم به صورت قطره قطره اضافه کرده و چند 
هیچ واکنشی صورت نگرفت و  روي همزن برقی قرار داده شد،

آمده داخل  به دستمحلول . محلول رنگ ثابت و شفافی داشت
ساعت در  کـوره بـا دمـاي     12اتوکلاو قرار گرفت و به مدت 

C180 پس از سرد شدن اتوکلاو تا دماي اتاق، . قرار داده شد
ون آورده و با سانتریفیوژ کردن، رسوب محلول را از اتوکلاو بیر

با ناخالصی تالیم از حلال جدا شـده و   CaF2حاوي نانو ذرات 
پس از آن رسوب . شسته و سانتریفیوژ شد DIچند مرتبه با آب 

در کـوره   C90سـاعت در دمـاي    2آمده به مـدت   به دست
پس . دهستن CaF2:Tlذرات حاصل نانوذرات . شود خشک می

 C150ساعت در دماي  1به مدت ، رسوب خشک شده از آن
سـاختار  . مانده تبخیر شـود  کوره قرار داده شد  تا بریج باقیدر 

) XRD(ایکس  ۀها با استفاده از یک دستگاه پراکندگی اشعنمونه
ــدل  ــین  RigkuDmaxcIII diffractometerمـ ــدتعیـ   . شـ

ه از یـک دسـتگاه میکروسـکوپ    بـا اسـتفاد   SEMهاي عکس
ۀ هم ـ. تهیه شـد  PhilipsXL-30 ESEMالکترونی روبشی مدل 

بـراي  . انجـام شـد   60Coۀ ها با استفاده از یک چشـم پرتودهی
 TLD ،Harshawهاي پرتودهی شده از خوانشگر خوانش نمونه

از  C/s1˚ها با آهنـگ گرمـادهی   نمونه. استفاده شد 4500 مدل
ها توسط یک گرمادهی نمونه. نده شدندخوا C 300˚تا  50دماي 

گراد انجام شد و بلافاصله بعد از  درجه سانتی ±1کوره با دقت 
بــا آهنــگ (تــا دمــاي اتــاق ســرد شــدند  هــا گرمــادهی نمونــه

˚C/min75 .(ها در کل مراحل آزمایش با استفاده از جرم نمونه
  .ثابت نگه داشته شد g 00001/0 دقتیک ترازو با 

  نتایج و بحث .3
نشـان داده  ) 1(نانوذرات سـاخته شـده در شـکل     XRDیناب ب

باشد که بـه   می CaF2این طیف مربوط به نانوذرات . شده است
مطابقـت دارد   060368کـارت   ةخوبی با طیف مرجع به شمار

  . با ساختار مکعبی است CaF2تولید بلور  ةدهند که نشان

 

  CaF2:Tlنانوذرات  XRDنمودار : )1(شکل 

  بـا اسـتفاده از فرمـول شـرر      XRDي طیف همچنین از رو
در ایـن   .آورد به دسـت ها را تقریبی نانوکریستال ةتوان اندازمی

 SEMتصـویر  . نانومتر تخمین زده شد 45ذرات  ةانداز ،تحقیق
با توجـه بـه   . شوددیده می) 2(هاي ساخته شده در شکل نمونه

 XRDآمـده از نمـودار    به دستسایز ذرات با نتایج  ،این شکل
  .ندنوذرات از همگنی مناسبی برخورداردر توافق است و نا
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  CaF2:Tlنانوذرات  SEMعکس  :)2(شکل 

نانوذرات، از مدل سـینتیک   هاي سینتیک براي تعیین پارامتر
 هاي درخشش بـه وسـیلۀ   برازش منحنی. دعام استفاده ش مرتبۀ
-Levenbergکامپیوتري انجام شد که مبتنی بر الگوریتم  ۀبرنام

Marquart این برنامـه مبتنـی بـر تکـرار اسـت و از      . باشدمی
اسـتفاده   Tmو  Imتجربـی از قبیـل    قلـه پارامترهاي هندسـی  

کند و با انطباق دادن با نتایج تئوري پیک تجربی را بـرازش   می
هاي سینتیک کـه  استفاده شده براي تعیین پارامترۀ معادل. کند می

 ـ ،تتابعی از شدت بیشینه و دماي بیشینه اس ـ   صـورت زیـر   ه ب
  ]:12[ باشدمی
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انــرژي  E ،اســت 2و  1بـین  ) پــارامتر ســینتیک(  b ،کـه در آن 
ثابت  kبیشینه و  دماي Tm، دما بر حسب کلوین Tسازي،  فعال

براى تعیین میزان انطباق منحنى ترمولومینسانس  .استبولتزمن 
  :به صورت زیر استفاده شد FOM رابطهتئورى و تجربى از 

ى تجربى اسـت  ها مربوط به مقادیر اصلى یا داده iy،که در آن
که از طریق این انطبـاق بـه دسـت    بهترین مقدارى است  ifو

میزان خطا را در انطباق منحنـى تئـورى و    FOM]. 13[آید  مى

انطباق  ،تر باشد هر چه این مقدار کوچک. دهد ى نشان مىتجرب
اگـر مقـدار   . بیشترى بین منحنى تئورى و تجربـى وجـود دارد  

FOM  انطباق خـوبى وجـود دارد و    ،درصد باشد 5/2کمتر از
 .مقادیر به دست آمده براى پارامترهاى گیراندازى دقیق هسـتند 

بـه   C 400˚ دمـاي  یند گرمادهی هر بار قبل از پرتودهی درآفر
هـاي   فوتـون  ،TLDر در خوانشگ. دقیقه انجام گرفت 30مدت 

ــد ــه وســیل ةســاطع شــده در پدی ۀ دســتگاه ترمولومینســانس ب
) 3(شکل . شود کننده فوتون به جریان الکتریکی تبدیل میتکثیر
پرتـودهی شـده بـا     CaF2:Tlهاي مربوط به نانوبلورهـاي   پیک

را کـه بـا    Gy 5 مقداربه  60Coۀ پرتو گاما با استفاده از چشم
با توجه به ایـن   .دهد نشان می ،اندبرنامه کامپیوتري برازش شده

 پـوش قله هم 3از  CaF2:Tlمنحنی درخشش نانوذرات  ،شکل
کلوین قرار  505و  466، 433هاي تشکیل شده است که در دما

  کـه نشـان    اسـت  44/0آمـده   به دست FOMمقدار . اندگرفته
جدول . بسیار بالایی انجام شده است دهد که برازش با دقتمی

بـه  که از برازش این منحنـی  را هاي سینتیک نتایج  پارامتر ،)1(
  .دهدنشان می، اندآمده دست

  
  پرتودهی گاما Gy 5با  CaF2:Tl منحنی درخشش نانوذرات ):3(شکل 

  CaF2:Tlاندازي منحنی درخشش نانو ذرات پارامترهاي گیر: )1(جدول 

Im (a.u) Tm (K) E (eV) b پیک 

244 433 31/1 16/1 1 

286 466 97/0 88/1 2 

120 505 72/0 03/1 3  

 

)2(  100
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ثیر ، تأکار رفته در مواد ترمولومینسانسه مقدار ناخالصی ب
ها دارد فراوانی بر خصوصیات دزیمتري و حساسیت این نمونه

]14.[  
بـر حساسـیت    Tlثیر مقـدار ناخالصـی   ، تأبنابراین در ادامه

مقادیر مختلفی از  ،بدین منظور. بررسی شد CaF2:Tl نانوذرات
اثـر   ،)4(شـکل   .شده برده کاره سنتز ب ۀتالیم استات در مرحل

بر میزان حساسیت نانوذرات ساخته شده  را Tl ناخالصیمیزان 
نتیجـه  توان با توجه به شکل می. دهدبه پرتوهاي گاما نشان می

بهتـرین میـزان    Tlمول درصد از ناخالصی  1که مقدار   گرفت
هـاي سـنتز شـده    حساسـیت در نمونـه   بالاترینناخالصی براي 

  .است
تر دزهاي مربوط به  وسیع ۀداشتن یک پاسخ خطی براي دامن

  شـرایط بـراي هــر   تـرین   یکـی از اساســی  ،پرتوهـاي مختلـف  
در . گیـرد  در دزیمتري مورد استفاده قـرار مـی  اي است که ماده
ذرات سـاخته شـده نسـبت بـه     ، پاسخ ترمولومینسانس نانوادامه

 60COمنبع  از ها براي پرتودهی نمونه. پرتوهاي گاما بررسی شد
تـا    1ي ساخته شده در دزهاي مختلـف از  ها نمونه. استفاده شد

Gy 1000 نمودار پاسخ این نانوذرات ) 5(شکل . پرتودهی شدند
نانوذرات سـاخته   ،شودده میگونه که دی همان. دهدرا نشان می

باشند کـه در  خطی می داراي پاسخ کاملاً Gy 1000دز شده تا 
اي، از حساسیت بیشتري مواد تجاري توده مقایسه با بسیاري از

  ].16 و 15[است  برخوردار

  Tl با تغییر مقدار ناخالصی تغییر میزان حساسیت: )4(شکل 

  

  ي مختلفها به ازاي دز CaF2:Tlمنحنی درخشش نانوذرات : )5(شکل 

  

هـاي یـک دزیمتـر خـوب پایـداري پیـک        گییکی از ویژ
با کاهش دماي پیک و . ترمولومینسانس بر اثر گذشت زمان است

هاي موجود در گیراندازهاي  روننزدیک شدن به دماي اتاق، الکت
توانند انرژي مورد نیاز خود را کسب کنند و  تر میدما راحت کم

گی از گیراندازها خارج شوند و این عامل باعث افزایش محوشد
. شود هاي ترمولومینسانس می گرمایی و در واقع ناپایداري پیک

بـدین  . محوشدگی این نانوذره پرداخته شـد ۀ در ادامه به مطالع
با پرتو گاما پرتودهی  Gy 5هاي یکسان به میزان نمونه ،منظور

روز پـس از   30و  21، 15، 7، 1، 0شده و در فواصـل زمـانی   
ک در دماي اتاق، در شرایط پرتودهی و نگهداري در محیط تاری

مشاهده ) 6(آمده در شکل  به دستنتایج . یکسان خوانده شدند
آمده پاسخ ترمولومینسانس پس از  به دستطبق نتایج . شوندمی
در صورتی  ،درصد کاهش داشته است 8روز فقط به اندازه  30

اي معـروف مقـادیر بـالاتري از    هاي تجاري تودهکه براي نمونه
0  .  ]17[رش شده است محوشدگی گزا
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، 1، 0گذشت  پس از CaF2:Tlنمودار محوشدگی نانوذرات : )6(شکل 

  روز 30و  21، 15، 7

براي ده مرتبه پی در پی از  CaF2:Tlپذیري نانوذرات تکرار): 7(شکل 
  گرمادهی، پرتودهی و قرائت

یکی دیگر از خصوصیات مهم مواد ترمولومینسـانس کـه بایـد    
ذیري یک نمونه براي چندین مرتبه اسـتفاده و  تکرارپ ،بررسی شود

ینـد  آاین امـر مسـتلزم آن اسـت کـه بـا تکـرار فر       .دزیمتري است
ترمولومینسـانس   يهـا  ، قلـه هـا گرمادهی، پرتودهی و قرائت نمونه

اگـر در هـر بـار فرآینـد     . اصلی با حساسـیت اولیـه ظـاهر شـوند    
ش ي دزیمتري کـاه ها گرمادهی، پرتودهی و خوانش حساسیت قله

پیدا نکند، نمونه براي کاربردهاي دزیمتري تکرارپذیر است و بایـد  
جـا  در این. پذیر اسـت تکرار بررسی کرد که یک نمونه تا چند مرتبه

  بـراي . را بررسـی کـردیم   CaF2:Tlنـانوذرات   ۀتکرارپذیري نمون
گرمـادهی،   پـی درمرتبـه پـی   10هـایی یکسـان را   نمونـه  ،این کار

بـا  . شوندمیمشاهده ) 7(نتایج در شکل  .پرتودهی و قرائت کردیم

شود کـه نـانوذرات داراي یـک پاسـخ     ده میتوجه به این شکل دی
 ۀمقایس ـ. پـی اسـت  درپـی  ةثابت پس از چندین بـار اسـتفاد   تقریباً

نیـز  ) TLD-100 )LiF:Mg,Tiساخته شـده بـا    ۀحساسیت نمون
  . شود دیده می )8( انجام شد که در شکل

حساسیت ترمولومینسانس نانو ذرات  ۀسنمودار مقای: )8(شکل 
CaF2:Tl  باTLD-100 )LiF:Mg,Cu,P(  

برابـر   5 ۀ ساخته شـده گردد که حساسیت نمون مشاهده می
TLD-100 است.  

  
  گیري نتیجه. 4

با هدف استفاده در دزیمتري  CaF2:Tlنانوذرات  ،در این پژوهش
ي بـه عمـل   ها در بررسی. به روش ترمولومینسانس ساخته شدند

 Tlمـول درصـد ناخالصـی     1بـا   هـاي ده مشخص شد نمونـه آم
منحنـی  . هاي گاما دارندبیشترین پاسخ ترمولومینسانس را به پرتو

، 433پیـک در دماهـاي    3درخشش نانوذرات ساخته شده شامل 
پاسخ خطـی  ۀ نتایج نشان دادند که دامن. کلوین است 505و  466

. اسـت اي تـوده هـاي تجـاري   آن بسیار بیشتر از برخی از نمونـه 
 30درصد پـس از   8ساخته شده فقط  ۀهمچنین محوشدگی نمون

اهـداف دزیمتـري بسـیار مناسـب      روز است که این مقدار براي
نــانوذرات ســاخته شــده نیــز بــراي ۀ تکرارپــذیري نمونــ. اســت

گفــت  تـوان در کـل مــی . کاربردهـاي دزیمتــري مناسـب اســت  
ی بالا بسـیار  براي دزیمتري در سطح دز خیل CaF2:Tlنانوذرات 

  .ندا آلایده
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