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NéDiR TOPRAK ELEMENTLERI ILE KATKILANDIRILMIS
ALUMINAT/SILIKAT BAZLI BAZI ISILDAR MALZEMELERIN
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Haziran, 2025, 89 sayfa

Bu doktora tez ¢aligmasinda, nadir toprak elementleriyle katkilanmis ve yiiksek
sicakliklarda kati hal reaksiyonu ile sentezlenmis aliiminat ve silikat bazli 1sildar
malzemelerin bazi termoliiminesans ve dozimetrik 6zellikleri arastirilmistir. Bu
amacla ornekler beta radyasyonu ile i1smlanarak termoliiminesans 1sildama egrileri
kaydedilmistir. Isildama egriler1 Twm-Ts, ilave doz ve bilgisayarli 1sildama egrisi
dekonviilasyon yontemleri ile analiz edilmistir. Malzemelerin, gorece diisiik
sicakliklarda 2 adet ve yiiksek sicaklik bolgesinde bir adet olmak {izere 3 bagimsiz
isildama pikine sahip olduklar1 gozlemlenmistir. Bununla birlikte, bilgisayarli
1s1ldama egrisi dekonviilasyon yontemi, yliksek sicaklik bolgesindeki 1is1ldama pikinin,
birbirinden bagimsiz 7 adet 1sildama pikinin bir siiperpozisyonu oldugunu
gostermistir. Bu piklerin temel tuzak parametreleri hesaplanmis ve pik 1 ve 2’nin
birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip olduklari, diger 1s1ldama piklerinin ise
genel mertebeden kinetik parametrelere sahip olduklar1 gozlemlenmistir. Ayrica
numunelerin fading dlgtimleri yapilmis ve diisiik sicaklik bolgesindeki piklerin kisa
siire icerisinde gozden kaybolmasina ragmen yiiksek sicaklik bolgesindeki i1s1ldama
piklerinin 540 giin gibi uzun bir bekleme siiresi sonunda bile hala 6l¢iilebildigi
gozlemlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Termoliiminesans, aliiminat, silikat, nadir toprak elementleri,
dekonviilasyon
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This doctoral thesis investigated some thermoluminescence and dosimetric properties
of aluminate and silicate-based phosphors doped with rare earth elements and
synthesized by solid-state reaction at high temperatures. For this purpose, samples
were irradiated with beta radiation and thermoluminescence luminescence glow curves
were recorded. Luminescence curves were analyzed using Twm-Ts, additive dose, and
computerized glow curve deconvolution methods. The materials were observed to
have 3 independent glow peaks, 2 at relatively low temperatures and 1 at high-
temperature regions. However, the computerized glow curve deconvolution method
showed that the glow peak in the high-temperature region is a superposition of 7
independent luminescence glow peaks. The fundamental trap parameters of these
peaks were calculated and it was observed that peaks 1 and 2 have first-order kinetic
parameters, while the other luminescence peaks have general-order kinetic parameters.
In addition, feeding measurements of the samples were made and it was observed that
although the peaks in the low-temperature region disappeared rapidly, the
luminescence peaks in the high-temperature region could still be measured even after
a long waiting period of 540 days.

Keywords: Thermoluminescence, aluminate, silicate, rare earth, deconvolution.
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1. GIiRiS

Baz1 yariiletken ve/veya dielektrik kristaller, radyasyona maruz kaldiklarinda bir
miktar enerjiyi depolayabilmekte ve bu enerjiyi termoliiminesans (TL) mekanizma ile
kontrollii bir sekilde yayimlayabilmektedir. Termoliiminesans olay, kristal yap1 i¢inde
sikismis yiik tasiyicilariin (elektron-bosluk) 1s1l uyarilma yolu ile serbest kalmasi ve
ardindan bu yiik tasiyicilarmin denge durumlarina donerken goriiniir bolgede 151k
yayimlanmasi olarak tanimlanabilir. Termoliiminesans olaya dayanan analiz
teknikleri, radyasyon dozimetrisi, arkeolojik tarithlendirme, kati hal fizigi
uygulamalari, malzeme bilimi, optik ve elektronik gibi bir¢ok bilimsel ve teknolojik
alanda yaygin bir sekilde kullanilmaktadir. Bununla birlikte, TL 6zellik gosteren
kristallere nadir toprak elementleri (NTE) ilave edildiginde, TL 6zelliklerinde olumlu
degisiklikler meydana gelebilmektedir. NTE katki iyonlar1 (Eu3*, Dy3*, Ho3*, vb...)
kristal yapida mevcut olan tuzak konsantrasyonlarini etkileyebilmekte veya yeni tuzak
seviyeleri meydana getirebilmektedir. Bu degisiklikler, kristale yeni ve teknolojik
uygulama alanlarina sahip bazi optoelektronik 6zellikler kazandirabilmektedir. NTE
ile katkilandirilmig malzemelerin ¢evre dostu olmalari, diisiik maliyetleri ve yliksek
performansa sahip olmalari, teknolojik araglarin gelistirilmesinde 6nemli avantajlar
saglamaktadir. Savunma sanayisinde, elektrikli araglarda, LCD (Liquid Crystal
Display) ekranlarda, beyaz 151k teknolojisinde, radyasyon dozimetri malzemelerinin
gelistirilmesinde ve daha bir¢ok teknolojik ve endiistriyel alanda NTE kullanimi
yaygindir. Tiirkiye, NTE rezervleri agisindan diinyanin 6nde gelen ilk bes tilkesi i¢inde
yer almaktadir (U.S. Geological Survey, 2023). Tiirkiye’nin En biiyilk NTE proje
sahas1, 694 milyon tonluk rezerv ile Eskisehir-Beylikova bolgesidir (Enerji ve Tabii
Kaynaklar Bakanhgi, 2020). NTE rezervlerinin isletilmesiyle kullanima hazir hale
gelecek olan NTE’nin, iilke kalkinmasma c¢ok oOnemli katkida bulunacagi

diistiniilmektedir.

Bu tez caligmasmin amaci, NTE ile katkilanmis 1si1ldar malzemelerin bazi yapisal
karakteristiklerini ve dozimetrik Ozelliklerini TL analiz teknigiyle inceleyerek,

literatiirde yer alan bu konu ile ilgili ¢caligmalara katkida bulunmaktur.



Bu tez c¢ahsmasinda, Sr3Al,04:Eu3*, Ho3t, Sr,49Bago;Al,04: Eu3t, Ho3™,
Sry.09Mgg.01Al,04: Eu3*, Ho3t, BasAlgO;5: Eudt,Dy3*, CajAlgO,5: Eudt, Dy3*,
Mg3Alg0y5: Eu®*, Dy**, Sr1.25EU05DY0.255105, Sr1.25EU05DY0.255105,
Mg 25Eug 5Dy ,5Si05 gibi NTE ilave edilmis bazi aliiminat ve silikat bazli 1sildar
(fosfor) malzemelerin TL 6zellikleri incelenmistir. Bu numuneler, yiiksek sicaklikta
kat1 hal reaksiyonu metoduyla iiretilmislerdir. Numune sentezine ait ayrintilar,

DTA/TG, X-1smm1 kirmim ve fotoliiminesans (PL) 6l¢iim sonuglar1 daha onceki

calismalarda rapor edilmistir (Oztiirk, 2016a, 2016b, 2017).

1.1 Liminesans

Liiminesans (1s1ldama) terimi “Liiminescenz” olarak ilk defa 1888 yilinda Alman
fizik¢i ve bilim tarihgisi Eilhardt Wiedemann tarafindan, sicaklik artisiyla meydana
gelmeyen tim 151k olaylarmi tanimlamak i¢in kullanilmistir. Liiminesans,
Wiedemann’a gore, akkor haline getirilen malzemeden yayilan 151k tayflarindan farkl
olarak, malzemenin 1stya maruz kalmadan soguk i1sima yapabilme yetenegidir (E.
Wiedemann, 1889; Wiedemann, 1888). Bin yil1 askin bir siiredir bilinen bu olguya
ilk olarak eski Cin literatiiriinde rastlanmistir. Eski Cin kaynaklarinda, 6zel bir tiir inci
kabugu kullanilarak hazirlanan boyalar ile yapilan resimlerin, karanlikta parladigindan
s0z edilmektedir (Harvey, 1957). Ayrica, birgok doga olayinda da liiminesans
yayimlanmay1 gozlemlemek miimkiindiir. Liiminesans yayimlanmanin arkasmdaki
fiziksel mekanizmanin heniiz teorik olarak ag¢iklanamadigi bu doénemlerde, kutup
isimalarindan deniz canlilarina, deniz yosunlarindan agac¢ koklerine kadar canli ve
cansiz bir¢cok varlikta gézlemlenen zayif 1igimalar, bilim diinyasmin ilgisini ¢ekmistir

(Vij, 1998).

Diger taraftan, 1603 yilinda kesfedilen ilk liminesans madde Bologna Tas1 olarak
kabul edilmektedir. Merakl1 bir ayakkabici ve kismi zamanl alsimist (simyaci) olan
Vincentinus Cascariolo, Bologna sehri yakinlarindaki Monte Paderno kasabasinda
ciktig1 bir yliriiylis sirasinda ilgisini ¢geken bazi agir taslar1 toplamis ve daha sonra bu
taglar1 komiir ocaginda kalsine etmistir. Kalsine edilen bu taglarin 1s18a maruz
kaldiktan sonra karanlikta parladiklarini gézlemlemistir. Boylece ilk yapay inorganik
“is11dar” terimi 17. yilizyi1lda Bologonali Casciarolo tarafindan kullanilmistir (Harvey,
1957). Ancak, bu 6nemli tasi bulan kisinin kesfini tam agiklayamadan hayatini

kaybetmesiyle birlikte, tasin isildama 6zelligine sahip olabilmesi i¢in hazirlanma



siireci bir sir olarak kalmistir. 1642 yilinda Pietro Poterino tasin nasil 1si1ldar hale
gelecegini tiim ayrintilari ile aciklamistir (Serra ve Paltrinieri, 2016). Bologna tasi
iizerine yapilan caligmalar, kalsine edilen Bologna tagmin baryum siilfat icerdigini
gostermistir. Bologna tasinda gbzlemlenen isildama, komiir ile indirgenen baryum
siilfatin (BaSO, + 2C — BaS + 2CO0,), iyi bir 1g1ldar malzeme olan baryum siilfite
dontismesi ile ortaya ¢ikmaktadir (Blanc ve digerleri, 2023). Liiminesans olgusuyla
ilgili ilk kapsamli arastirmalarm, 17. Yiizyillin baslarindan itibaren yapildigi ve
yayinlandigi1 bilinmektedir (Holséd, 2009). Isildar (phosphor) kelimesi ise Yunanca
“i51k tasiyic1” (Phos “151k” + Phoros “getiren”) anlamima gelmektedir ve 1s1ldar veya
liiminesans malzemeleri tanimlamak i¢in kullanilmaktadir (Farnau, 1913; Murthy ve
Virk, 2013). Liiminesans yaymmlanma, 151gin (uyarict 151k) madde tarafindan
sogurulmasit ve uyarict 1518 dalga boyundan farkli bir dalga boyunda 1s181n
yayimlanmasi olayidir. Bu mekanizma Stokes Yasasi olarak bilinmektedir (Stokes,
1854). Stokes yasasi, kristalin yayimladigi liiminesans yayimlanmanin dalga boyunun,
sogurdugu radyasyonun dalga boyundan daha biiyiik olacagini ifade eder (bkz. Sekil
1.1).

Stokes Kaymast

Sogrulma Yayinlama

Isik Siddeti

Dalgaboyu
Sekil 1.1: Stokes Kanunu ve 1sima siddeti (McKeever, 1985).

Liiminesans olay; bir malzemenin ¢evresinde bulunan enerji kaynaklarindan enerji
sogurmasi ve bunu fotonlar seklinde yaymasi olarak ifade edilmektedir. Yayimlanan
1stmanin dalga boyu, sogurulan radyasyonun enerjisinden bagimsiz, fakat yayimlanan
malzemenin cinsine baglhdir (bkz. Sekil 1.2) (Chen ve McKeever, 1997; McKeever,
1985).

Liiminesans yayimlanma, uyarilmaya neden olan dis enerji kaynagina baglh olarak

isimlendirilebilmektedir (bkz. Sekil 1.3);



iletim Band E, E, —w—— E)
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Isik Emisyonu

Valans Bandi E, E, —.— E,
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Sekil 1.2: Liiminesans Olay.

Fotoliiminesans: Bir maddenin fofon sogurmasi sonucu 151k yaymasidir. Bu olay

genellikle floresans ve fosforesans olmak iizere iki alt gruba ayrilir. Floresans
1is1ldamada, malzeme, uyarilmay: takiben 1078s igerisinde 151k yaymaya baslar ve
uyariciin ortadan kaldirilmasmin ardindan saniyeler icerisinde 151g1n yayimlanmasi
tamamlanir. Fosforesans 1si1ldamada ise uyarilma ortadan kalktiktan giinler sonra bile

1s1ldama devam edebilir.

Elektroliiminesans: Kristalin, bir dig elektrik alan kullanilarak uyarilmasi neticesinde

is1ldamas1 olayidir. Son zamanlarda W-Led teknolojilerinde giindeme gelen

elektroliiminesans 1s1ldama bir¢ok teknolojik cihazda kullanilmaktadir.

Triboliiminesans: Mekanik bir kuvvetin (sikistirma, ¢izilme vb.) etkisiyle 1s1ldama

olarak bilinir.

Kemiliiminesans: Kimyasal bir reaksiyon ile malzemenin i1sildama yapabilme

kabiliyetidir. Kimyasal bir reaksiyon sonucu, reaksiyondan c¢ikan bazi iirlinlerin
elektronik olarak uyarilmis durumda olustugu ve daha sonra foton yayimlayarak temel
duruma gegmeleri olarak dzetlenebilir. Ozellikle biyolojik sistemlerde biyoliiminesans

olarak adlandirilan bu olay, atesbdcekleri ve deniz organizmalarinda goriiliir.

Radyoliiminesans: Bir maddenin iyonlastirict radyasyona (6rnegin, X-1smlari, alfa,

beta veya gama 1sinlar1) maruz kalmasi sonucunda 151k yaymasidir.

Termoliiminesans: Onceden iyonlastirict radyasyona maruz kalmis bir kristalin,

isitildiginda 1s1ma yapmasi olarak bilinir. Kristalde depolanan enerjinin, 1s1 enerjisi
yardimi ile serbest kalmasidir. Uygulama alanlar1 olduk¢a yaygindir; Ornegin
arkeolojik tarihlendirme, radyasyon dozimetresi ve malzeme karakterizasyonu gibi

alanlarda TL olaydan faydalanilmaktadir.

Liiminesans yayimlanma, malzemelerin uyarilma mekanizmalarma gore

isimlendirilir. Bunlar Cizelge 1.1 :’de 6zetlenmistir.
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Sekil 1.3: Liiminesans yayimlanma gesitleri.

Cizelge 1.1 : Liiminesans tiirleri (McKeever, 1985)

Liiminesans Tipi

Maddenin Uyarilma Tiirii

Fotoliiminesans (floresans/ fosforesans)
Radyoliiminesans

Katodoluminesans

Elektroliminesans
Termoliiminesans
Kemiliiminesans

Biyoliiminesans

Triboliminesans
Sonoliiminesans

Galvanoliminesans

Kristaloliiminesans

[s181m absorpsiyonu
Iyonize radyasyon (X - 1sinlar, alfa,
beta, gama)
Katot 1simlar1 (elektron demeti)
Elektrik alan
Isil uyarim
Kimyasal reaksiyon

Biyokimyasal reaksiyon (canl
ortamda)

Siirtiinme ve elektrostatik kuvvetler
Ultrases
Isik emisyonuna bir elektrik akimmin
eslik etmesiyle
Is181n emisyonuna bazi kristallerin
kristalizasyonla eslik etmesi




Optik ve aydinlatma teknolojilerinin bir uygulamasi olarak, liminesans 6zellikli
camlar, enerji verimliliginin yiiksek olmasi, c¢evre dostu ve uygun maliyetli
olmalarindan dolay1 1s11dar malzeme olarak yaygin bir kullanim alanina sahiptirler. Bu
malzemelerin 6zellikle evropiyum, samaryum, terbiyum, seryum ve manganez gibi
NTE ile katkilandirilmalar1 neticesinde yiiksek verimli isildar malzemelerin elde

edilebildigi bilinmektedir (Blanc ve digerleri, 2023).

1.1.1 Fotoliiminesans (Floresans ve Fosforesans)

Floresans ve fosforesans 1s1ldama, malzemenin elektromanyetik radyasyona verdigi
tepki siiresine gore birbirinden ayrilir. Floresans 1s1ldama, uyarilmis durumdaki bir
elektronun temel duruma gegisi sirasinda spin degerinde bir degisim olmadiginda
gozlemlenir. Buradaki elektronik gecisler izinli ve spin degisikligi gerektirmeden
meydana gelir. [s1igm sogurulmasi ve yayimlanmasi hemen hemen es zamanlidir.
Bundan dolay1 floresans, neredeyse bu iki olaym ayni anda gerceklesmesi ile olusan
bir siire¢ olarak tamimlanir. Elektronlarin gegisleri spin-izinli gecisler oldugu ig¢in
floresans olay1 olduk¢a hizli olusur ve bu tiir gegislerden sorumlu uyarilmis durumlarin

ortalama omiirleri genellikle 1078 saniyeden daha kisadir (Murthy ve Virk, 2013).

Eger elektronun iki enerji seviyesi arasindaki gecisi sirasinda spini degisir ise
uyarilmis durumdan temel duruma gecis daha yavas olur (McKeever, 1985). Bu
durum, fosforesans 1s1ldama olarak adlandirilir. Farkli spin degerlerine sahip durumlar
arasinda gercgeklesen elektronik gecisler genellikle “spin-yasakli”dir ve daha nadir
gozlemlenirler. Ancak, spin-yoriinge etkilesmesinin artmasiyla spin-yasakli gegislerin

orani da artar (McKeever, 1985).

Floresans malzemelerde, uyarilmanm ardindan genellikle t < 1078 saniye igerisinde
kisa siireli 1s1ldama gozlemlenirken, fosforesans malzemelerde t > 1078 saniyelik
daha uzun siireli bir 1s1ldama gozlemlenir. Dikkat edilirse, [liminesans, gerek floresans
gerekse fosforesans yayimlanma, atomlarin yoriingelerindeki elektronik gecisler ile
ilgilidir. Bu nedenle, ¢calismamizin bu kisminda, elektronlarin gegisleri ile ilgili baz1

temel fiziksel ilkelerden s6z etmek faydali olacaktir.

Burada s6z edilecek ilk ilke elektronlarin yoriingelere yerlesme diizenini agiklayan
Pauli diglama ilkesidir (Pauli’s Exclusion Principle). Wolfgang Pauli tarafindan 1925
yilinda ortaya atilan Pauli dislama ilkesi, kuantum mekaniginin temel ilkelerinden

birisidir. Bu ilke sadece, elektron gibi yarim-tam say1 spinli parcaciklar (fermiyonlar)



icin gegerlidir ve atomlarin yapisini anlamamizda kritik bir rol oynar. Bu ilkeye gore,
bir yoriingede bulunan iki elektronun spinleri esleserek zit yonlere yonelir, yani
elektronlarm spinleri anti paralel olur. Spin ¢iftlenmesi olarak da bilinen bu durumda,
yoriingedeki elektronlarin net spin kuantum sayisi sifir olur (Pauli, 1994). Bu durum
temel singlet (tekli) hal olarak adlandirilir. Molekiilde, yoriingedeki elektronlardan biri
disaridan sogurdugu enerji ile bir list enerji seviyesine uyarilabilir. Burada uyarilmig
elektron spinini muhafaza eder ve temel durumdaki haliyle ayni kalir. Boylece
uyarilmis singlet hal olusmus olur (bkz. Sekil 1.4). Pauli dislama ilkesine gore, singlet
durumdaki uyarilmis elektron floresans 1s1ma yoluyla temel haldeki esas yoriingesine
geri donebilir. Diger taraftan, eger bir elektron temel halden uyarilirken spini degisir
ise, yeni spini artik temel durumda kalan diger elektronunkiyle ayni olur (bkz. Sekil
1.4). Bu durum triplet hal olarak adlandirilir ve uyarilmis elektronun spininin, temel
durumda kalan eslesmemis elektronun spini ile paralel oldugu anlamima gelmektedir

(Darvell, 2018).

Fotoliiminesans olay1 agiklamak icin Jablonski diyagramini kullanmak oldukca
yaygindir. Bu diyagram, hem 1smimli hem de 1smimsiz gegislerin, enerji seviyeleri
iizerinde gosterilmesiyle elde edilmektedir. Ayrica molekiil igerisinde elektronik
durumlar, frekans diizeylerini ve enerji seviyeleri arasindaki gecis trafigini gésteren

bir diyagramdir. Elektronik durumlar;
e spinin degerine gore yatay gecisli,
e enerjilerine gore dikey gecisli
olarak gruplandirilarak gosterilmektedir (Jablonski, 1933). Jablonski diyagraminda

1s1mali gegislerin (floresans ve fosforesans) yani sira 1s1masiz gecisler de (titresimsel,

i¢ doniisiim ve sistemler aras1 gecis gibi...) gorsellestirilebilir (bkz. Sekil 1.5).

] i
] ]

Temel singlet hal uyarilmis singlet hal uyarimus triplet hal

EX

Sekil 1.4: Temel durum ve uyarilmis durum elektron spin gosterimleri (Darvell,
2018).
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Sekil 1.5: Ornek bir Jablonski diyagrami (George ve digerleri, 2014)

Elektromanyetik radyasyonun kristal i¢erisinde sogurulmas: yaklasik olarak 10715
saniyede gerceklesmektedir. Bunu takip eden siirecte meydana gelen 1smimsiz gegisler

sunlardir;

. Titresimsel gevseme (vibrational transition): Uyarilmis bir elektronun titresim

enerjisinin bir kismini ayni veya farkli bir molekiildeki baska bir elektrona kinetik
enerji seklinde vermesidir. Boylece, uyarilmis iyonlar en diisiik elektronik titresim
seviyesine kadar kinetik enerji kaybeder. Bu siire¢ yaklasik olarak 10712 ile 10710
saniye gibi bir zaman araliginda meydana gelmektedir (Mitri¢, 2022). Bu durum,
Jablonski diyagraminda titresim seviyeleri arasinda egri bir ok olarak gosterilir.

o Dahili doniisiim (internal conversion): Yiiksek enerjili singlet veya triplet

halden, daha diisiik enerjili bir singlet veya triplet seviyesine 1sinimsiz ge¢is meydana
gelmektedir. Burada gegisler, ayni1 spin biiyiikliikklerinin oldugu seviyeler arasinda
meydana gelir. Bu i¢sel doniisiim yaklasik olarak 10711 ile 107 saniye gibi bir zaman
araliginda gerceklesmektedir (Albani, 2008).

o Sistemler arasi gecis (inter-system crossing): Her uyarilmis S durumu igin,

daha diisiik enerjili bir uyarilmig T durumu vardir. Eger uyarilmis S durumundaki bir
elektronun spini, temel singlet durumundaki elektronun spini ile paralel ise bu
durumda, bu elektronun temel singlet duruma doniisii “yasakli” hale gelir. Boylece
elektron, S seviyelerinden T seviyelerine gecis yapabilir. Bu siire¢, yaklasik 10719 ile

1078 saniye gibi bir zaman araliginda meydana gelmektedir.



Isinimli  gecislerde, ilk ve son durumda elektronik seviyeler arast spin
degismediginden bu gecisler izinlidir ve S; ’den S, ’a elektron gecisinde floresans 1g1ma
meydana gelir. Buradaki gegisler izinli oldugundan floresans olay ¢ok hizli sekilde
meydana gelmektedir. Triplet durum T;’den singlet durum S,’a geciste yayimlanan

1s1ma ise fosforesanstir ve 1s1manin gerceklesmesi uzun zaman alabilir.

Fosforesans 1s1ldama, kisa ve uzun Omiirlii olarak iki kisimda incelenmektedir. Eger
1s1ldamanin yar1 émrii (7.), 10™* s’den kisa (7, < 107*) ise kisa siireli fosforesans,
eger 1s1ldamanin yar1 6mrii 10~* s’ye esit veya daha uzun ise (7, = 10™*) uzun siireli
fosforesans olarak adlandirilmaktadir (bkz. Sekil 1.6). TL i1sildamaya konu olan
malzemeler icin bu siire dakikalar ve hatta yillar (= 10° yil) olabilmektedir. TL olay
sirasinda incelenen 1sildama, uzun siireli fosforesans 1sildama simifina dahil
edilmektedir (Murthy ve Virk, 2013). 7, malzemeye has bir 6zelliktir ve liminesans
yayimlanmanin gecikmesi, yar1 kararl enerji diizeylerinde elektronlar tuzaklanmis

olmasindan kaynaklanmaktadir.

Son yillarda yeni liminesans malzeme liretmek i¢in yapilan arastirmalar iki ana baglik
altinda yogunlagsmistir; matris malzeme se¢imi ve katki iyonlarinin (gecis metal
iyonlar1 veya lantanit iyonlar1) secimidir. Ozellikle yayimlama (emisyon)
spektrumlarmin verimlili§i agisindan NTE katkili 1si1ldar malzemeler tercih
edilmektedir. Boylece yayimlanan i1sildamanin siiresi uzatilabilmektedir. Isildamanin

yar1 dmrii, Arrhenius denklemine gore, denklem (1.1):
1. = s texp(E / kT) (1.1)

bagintisiyla hesaplanabilir. Burada;

T.: ortalama Omiir (elektronun tuzakta gecirdigi siire)

s: frekans faktorii (s),

E:  termal aktivasyon enerjisi (eV). (Tuzak derinligi olarak da ifade edilir.)
k:  Boltzmann sabiti (eVK™)

T: liiminesans olaym gerc¢eklesecegi sicakliktir (K).

Denklemden, fosforesans isildama siiresinin T sicakligma tistel olarak bagli oldugu

goriilmektedir.
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Sekil 1.6: Isildama siiresine (tc) gore fosforesans olayinin siniflandirilmasi
(McKeever, 1985).

1.2 Termoliiminesans

Termoliiminesans olay, yalitkan ya da vyariletken bir maddenin iyonlastirict
radyasyona maruz kaldiginda enerji depolamasi, ardindan bu maddenin 1siya maruz
kaldiginda ise depolanan enerjinin 1s1ldama olarak yayimlanmasidir. Iyonlastiric
radyasyona maruz kalan madde, serbest yiik tastyicilarmn (elektron ve bosluk) tuzaklar
tarafindan yakalanmasi ile enerji depolamis olur. Daha sonra, malzeme kontrollii
olarak 1sitildiginda tuzaklara yakalanan yiik tasiyicilar serbest kalir ve malzemeden
goriiniir bolgede veya goriinilir bolge yakinlarinda 151k yayimlanir. Bu baglamda TL

olay, maddenin enerjiyle etkilesim bigimini anlamamiza katki saglayan bir stiregtir.

17. yiizyilda yasamis olan Boyle, 27 Ekim 1663’te kaydettigi “Observations upon a
diamond that would shine remarkably, in the dark.” baslikli gézleminde, onceden
1sit1lan elmasin karanlik bir odada 151ma yaptigini rapor etmistir (Boyle, 1664). Yaptig1
bu gozlemle, ciirlimiis odun, balikk ya da Bolonya tasi gibi maddelerin dogal
isimasindan veya maddelerin tahribati sonucu aciga ¢ikan isimadan farkli olarak;
uygun bir maddeye kiigiik bir mekanik islem uygulandiginda, 15181 iiretilebilecegini
gozlemlemistir. Elmas gibi degerli taglarin 151k yaymalari, bilim diinyasinda ilgi ceken
bir alan haline geldiginden, Boyle’nin sahit oldugu olay, TL mekanizmasinin

anlasilmasinda ve bu olgunun bilimsel a¢idan derinlemesine arastirilmasinda 6ncii bir
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adim olmustur. Bu gozlemler, enerjiyi depolayan ve gerektiginde serbest birakan

kristaller lizerine yapilan modern ¢aligmalara da temel olusturmustur (Harvey, 1957).

Diger taraftan TL 1s1ldama, siyah cisim i1simasindan tamamen farkli fiziksel
mekanizmalara dayanmaktadir. Planck yasasina gore i1sinan cisim sicaklik ile
dogrudan iligkili olarak elektromanyetik bir 1s1ldama yapar. Bu olay siyah cisim
1s1masi olarak adlandirilir. Sicakligin artmasiyla salinan 1simalarin dalga boylar1 da
degismektedir. Diisiik sicakliklarda, elektromanyetik spektrumda daha diisiik enerjili
isimalar  gozlemlenirken, yiiksek sicakliklarda daha yiiksek enerjili 1s1malar
gozlemlenmektedir. Oysa TL olay, iyonlastirict radyasyon gibi bir dis enerji
kaynaginin etkisiyle olusmaktadir. Maddenin 6nce disaridan iyonlastirici radyasyona
maruz kalmasi ve bu enerjiyi depolamasi gerekmektedir. Daha sonra bu enerji 1s1

yardimu ile serbest birakilir.

Termoliiminesans olay en 1yi kristal formundaki maddelerde gozlemlenebilir. Kristal
yapiya sahip olan malzemenin ge¢misten giliniimiize kadar maruz kaldig1 radyasyon
miktari, uygun kosullarda TL olay yardimiyla 6lciilebilmektedir. Kisacast TL olay,
gecmisin radyasyon izlerini, yayimlanan 1siktan faydalanilarak tayin edebilen fiziksel
bir siirectir. TL malzemelerin 1sitilmasiyla gézlemlenen 1si1ldamanin siddeti, sicaklikla
es zamanh olarak Olciilir ve kaydedilir. Termoliiminesans 1gildama egrisi olarak
adlandirilan bu egri, kristal kusurlarinin veya katki atomlarmin, yiik tasiyicilar icin
olusturduklar1 tuzak seviyeleri ve tuzaklarin temel parametreleri hakkinda bilgi verir.
Ornegin liiminesans merkezlerinin enerji seviyelerinin belirlenebilmesi igin
malzemenin TL 1si1ldama egrileri incelenebilir. Bunun yani sira yariiletken veya
yalitkan malzemelerin kusurlar1 hakkinda ayrintili bilgi sahibi olmak istenirse TL
tekniginin yaninda fotoliiminesans (PL) deneyleri veya elektron spin rezonans (ESR)

Olciimleri gibi farkli birgok teknik uygulanabilir (Yazici, 1996).

Termoliiminesans 6zellik gosteren malzemeler, kristal formundadirlar ve iletim band1
ile degerlik band1 birbirleri ile ortlismemektedir. Bir baska ifade ile kristal, yalitkan
veya yariiletkendir. Yalitkan ve yariiletken malzemelerde enerji-bant diyagramlari,
iyonlasmis elektronlarin, enerji seviyeleri arasindaki gegislerinin ve bu gecislerin 151k
yayilimiyla iliskisinin anlasilmasinda faydalidir. Kristal formunda bulunan yalitkan
veya yariiletkenlerde enerji-bant diyagrami, bir maddeyi olusturan atom ve
molekiillerin enerji seviyelerini ve bu seviyeler arasinda yiik tasiyici gegislerini

gorsellestiren diyagramlardir (Daniels, 1953). Miikemmel safliktaki ve kusursuz
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yapidaki kristaller i¢in enerji-bant diyagrami, degerlik bandi, iletkenlik bandi ve bu
bantlar arasinda kalan yasak bant bdlgesinden olusur. Bir yiik tasiyicinin degerlik
bandindan iletim bandina gecebilmesi icin belli bir enerjiye sahip olmasi gerekir. Bu
enerjinin biiyiikligi, iki seviye arasinda bulunan bant boslugu olarak da bilinen yasak

enerji bant araligina esit veya ondan biiyiik olmalidir.

Higbir kristal kusuru bulunmayan ve katkilandirilmamis yariiletken veya
yalitkanlarda, elektronlarin enerji seviyeleri yasak enerji bolgesinde olamaz. Ancak,
gercek bir kristal yapida 6rgii kusurlar1 bulunmaktadir. Bu kusurlar yasak enerji bant
araliginda yeni elektron enerji seviyelerinin olusmasma sebep olur. Bu yeni enerji
seviyeleri literatiirde yiik tasiyict kusurlar olarak tanimlanir. Is1 yoluyla veya
iyonlastirici radyasyon gibi etkenler ile kristal 6rgiideki atomlar aras1 kimyasal baglar
kopabilir ve bu baglardaki elektronlar serbest kalabilir. Bu elektronlar, sahip olduklari
enerji ile degerlik bandindan iletim bandina gegerler ve arkalarimda bir bosluk
brrakirlar. Bu siire¢ elektron-bosluk ¢iftlerinin olusumu olarak adlandirilir. Siirecin
tam tersi meydana gelirse, buna da yeniden birlesme diger bir deyisle elektron-bosluk
ciftinin rekombinasyonu adi verilir. Yasak enerji araliginda olusan tuzak enerji
seviyelerinin konsantrasyonunu, konumunu, derinligini ve meydana gelen yiik tagiyici
gecis trafigini anlamak i¢in birgok model ileri siirtilmiistiir (Chen ve McKeever, 1997;

Furetta, 2010; McKeever, 1985; McKeever ve Chen, 1997).

1.3 Literatiir Arastirmasi

Ik yapay 1sildarin, BaS, 1604 yilinda sentezlenmesinin ardindan yapay 1sildar
malzeme arastirmalar1 yeni TL dozimetre uygulamalar: i¢in giin gectik¢e daha da 6n
plana ¢ikmistir (Ray, 1991). 1980°li yillara kadar, TL arastirmalariin genellikle yeni
ve dozimetrik amaclarla kullanilabilecek malzemelerin sentezi iizerinde yogunlastig:
goriilmektedir. Ornegin, Mieke ve Nink, Mg ve Ti ile katkilandirilmis LiF:Ti ve
LiF:Mg oOrneklerinin TL 1si1ldama egrilerini incelemisler ve aralarindaki bazi
farkliliklar1 ortaya koymuslardir. LiF:Ti numunesi i¢in 120°C ve 170°C’de iki
1s1ldama pikinin gbzlemlendigi, ancak LiF:Mg, T1katkilanmis 6rneklerde ise bes farkl
is1ldama pikinin gbézlemlendigi bildirilmistir. Bununla birlikte, 120°C'deki 151ma
pikinin hizla soniimlendigi, 170°C’deki 1s1ldama pikinin ise dozimetri uygulamalari
icin daha uygun oldugu belirtilmistir. En dikkat ¢ekici fark ise LiF:Ti’nin 1s1ldama
egrisinin LiF:Mg, T1’ye kiyasla yaklasik ti¢c kat daha siddetli olmasidir (Mieke ve
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Nink, 1979). Bu calismalar Harshaw Chemical Co. Tarafindan gelistirilerek, LiF
kristali lizerinde yapilan arastirmalar neticesinde TLD-100 gibi {riinler ticari olarak
kullanilmaya baslanmistir. Ozellikle Mg ve Ti ile katkilanmis LiF kristalinden iiretilen
TL dozimetrelerin (TLD) pratik uygulamalar1 bilim diinyasinda olduk¢a Onem
kazanmistir. LiF(Mg, Cu,P), LiF(Mg,Cu,B) ve LiF(Mg,Cu,Si) isildar bilesikleri
iizerine yapilan caligmalarda, 6zellikle LiF(Mg, Cu, P) Harshaw TLD-100 dozimetrisi
olan LiF 1s1ldarmma gore hassasiyetinin 23-25 kat daha fazla oldugu bildirilmistir (Da-
Ke ve digerleri, 1984; Nakajima ve digerleri, 1978; Shoushan ve digerleri, 1986).
Sun ve arkadaglari, farkli yontemler ile sentezlenmis LiF(Mg, Cu,P) kristalinin
is1ldama egrileri iizerindeki farkliliklar1 incelemisler ve pik siddetlerinin kristalin
iiretim siireclerine baglh olarak degistigini bildirmislerdir. Ayrica tavlama siirecinin
baz1 piklerin gozden kaybolmasma neden oldugu bildirilmistir (Sun ve digerleri,

1988).

Radyasyon dozimetrisi alanindaki genis uygulama potansiyellerinin kesfedilmesinin
ardindan alkali toprak elementlerine olan ilgi de artmistir. Ozellikle, Dy katkili CaSO,,
daha yiiksek liiminesans verimlilikleri ve duyarliliklar1 sebebiyle TL dozimetrisinde
giderek daha fazla tercih edilmeye baslanmistir. CaSO, yiiksek radyasyon hassasiyeti
nedeniyle TLD uygulamalar1 i¢in yaygin olarak tercih edilen bir 1s1ldardir. Literatiirde,
CaSO,’iin NTE ile katkilandirilmasi ile elde edilen bilesiklerinin liiminesans
ozelliklerinin incelendigi birgok ¢aligmaya rastlanmaktadir. Ornegin, Dy katkili CaSO,
igildar;, Nat gibi yiik dengeleyici iyon ile katkilandiginda, bu katkinin CaSO,
isildarindaki Dy3* iyonlarmm TL, PL ve elektroliiminesans (EL) ozellikleri
lizerindeki etkileri arastirilmistir ve ek olarak, Dy3* iyonlarmmn CaSO,’iin 1s1ldama

egrisi lizerindeki karakteristik etkileri bildirilmistir (Mulla ve Pawar, 1984).

Dhopte ve digerleri (1991) Eu’nun CaSO,’lin 1sildama egrisi {izerindeki roliinii
arastirmiglar ve Eu3* ve Eu?* katkisinm UV ve gamma 1511 kaynakli TL 1s1ldama
stireglerinde kritik bir rol oynadigimi bildirmislerdir. Bununla birlikte, Dhopte ve
digerleri (1991) CaSO,: Eu sildarinin UV ve RPL (isikla yeniden aydinlatma)
dozimetrisi i¢in dogrusal doz-yanit karakteristigi gosterdigini bildirmislerdir. Ayrica,
cesitli yontemlerle hazirlanan CaSO,: Eu 1s1ldarlarinin 1s1ldama egrilerini incelemisler
ve farkli sentezlenme mekanizmalarinin 1s1ldama  egrisini  etkiledigini

gozlemlemislerdir.
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Yaygn olarak kullanilan bir diger TL dozimetri malzemesi, tungstat ve bilesikleridir.
Born ve digerleri (1970), cesitli tungstat bilesiklerinde gozlemlenen 1sildamanin
soniimlenme siirelerini, liiminesans verimlerinin ortam sicakligima bagimliligmni,
yayimlanan 1518 spektral bilesimini ve TL 1s1ldama egrisini arastirmiglardir. Sonug
olarak, tiim liminesans Ozellikleri agiklayan, birlesik bir liminesans model ileri
siirmiiglerdir. Yazarlar ayrica saf ve 1073% Sm, 1073% Pb, 107*% Pb katkili tek
kristal CaWO, lin luminesans ve TL 6zelliklerini incelemislerdir. Arastirmalarinda,
tungstatlarda gozlemlenen dogal luminesansin bu katkilarin yapilmasi ile gozden

kayboldugunu bildirmislerdir (Born ve digerleri, 1970).

Diger taraftan, lantanit serisindeki on ili¢ iyonun tiimii ile ayr1 ayr1 katkilandirilmig
CaF,, X-1ismnlarma ve y-1smlarma maruz birakilarak TL 6zellikleri incelenmistir. NTE
ile katkilandirmanin, CaF,’ nin 1s1ldama egrisinde yeni pik ortaya ¢ikarmadigi, sadece
pik siddetlerini etkiledigi rapor edilmistir (Merz ve Pershan, 1967). Ayrica, Eu ile
katkilanan CaF, nin, X-1smnma maruz birakildiktan sonra TL 6zellikleri incelenmis ve
bu kristal yapiya Eu?* katkismin, kristalin TL 1s1ldama egrisinde 92 K ve 240 K’de
iki yeni pik olusumuna sebep oldugu ileri siiriilmiistiir. Bu emisyona ek olarak, Eu3*
iyonlarindan kaynaklanan i1sildamalarin gozlemlendigi bildirilmistir (Ward ve
Whippey, 1973). Bununla birlikte, x-1s1n1 ile 1smlanmis CaF,: Me (Me: Mn, Co, Ni)
tek kristallinin PL ve TL egrileri analiz edilmis, 1s1ldama egrisinin 5 pik ihtiva ettigi
rapor edilmistir. Gozlemlenen piklerden 4 tanesinin Me iyonlarindan kaynaklandig:

ileri siirtilmiistiir (Alcala ve Alonso, 1979; Alonso ve Alcala, 1980).

Diger taraftan, Cu katkili ¢inko siilfiir ZnS: Cu, bir¢ok elektronik cihazda, floresan
lambalarda, trafik levhalarinda, katot 1511 tiipleri gibi bir¢ok alanda uzun 151k yayma
ozelligiyle tercih edilen dnemli 1s1ldarlardan biri haline gelmistir. Ornegin, CaS, SrS,
ZnS: Cu, ZnS: Co gibi siilfat bazli veya NTE katkili ¢inko siilflirler bircok arastirmaya
konu olmustur. CaS bilesigi, 31 farkli aktivator ile katkilanarak liiminesans 6zellikleri
incelenmis ve her bir aktivatoriin kendine 6zgii emisyon piki tirettigi ileri stiriilmiistiir.
Matsuzawa ve arkadaslari, sentezledikleri SrAl,0,: Eu?*, Dy3* 1sildarmin ¢ok parlak
ve uzun siireli yesil renkli bir is1ldamaya sahip oldugunu ve Dy3* iyonunun
SrAl,0,: Eu?* sistemine yardime1 aktivator olarak dahil edilmesinin, fosforesans, TL
ve fotoiletkenlik Ozelliklerini etkileyen ana bilesen oldugunu bildirmislerdir
(Matsuzawa ve digerleri, 1996). Burrus ve arkadaslar1 strontium chlorsilicate (yesil

emisyon), calcium chlorsilicate (mavi emisyon) ve calcium bromsilicate (sari-yesil
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emisyon) bilesiklerinin liiminesans 06zelliklerini incelemisler ve yayimlanan
1s1ldamanin tiretim siirecine hassasiyet ile bagli oldugunu bildirmislerdir (Burrus ve

digerleri, 1971).

Diger taraftan, son yillarda NTE ile katkilanmis aliiminat bazli 1s1ldarlar, gilines 15181
altinda uzun siireli liminesans 6zelligi gostermeleri nedeniyle teknoloji diinyasinin
ilgisini ¢cekmistir (Burrus ve digerleri, 1971; Zuiiga-Rivera ve digerleri, 2017).
NTE katkili aliiminat 1sildarlar, ¢inko siilfiirden yaklasik olarak 10 kat daha fazla
liminesans verimliligine sahiptirler, kimyasal kararliliklar1 ytiksektir ve ¢evre dostu
malzemelerdir (Kim ve digerleri, 2016; Saines ve digerleri, 2006). Ayrica, UV veya
gortiniir 151k ile uyarilan SrAlOy: Eu?*,Dy3* 1sildarlari, 1smlama bittikten sonra 15
saatten fazla fosforesans 1s1ldama yaparlar. Bu tiir 1g1ldarlarin en biiyiik dezavantaji
ise, neme karsi duyarli olmalar1 ve liiminesans 6zelliklerinin giderek bozulmasidir
(Anesh ve digerleri, 2014). Eu?*, Dy3* ve Eu?*, Nd3* ile ayr1 ayn1 katkilanmis
stronsiyum aliiminat Orneklerinin beta radyasyonuna maruz kaldiktan sonraki
liminesans, TL ve IR uyarili liiminesans Ozellikleri incelenmis, Dy ve Nd ile
katkilanan Orneklerin, zamanla kademeli olarak azalsa da 220 saat sonra bile
gozlemlenebilen 1s1ldama yaptiklar1 rapor edilmistir (Zaiiga-Rivera ve digerleri,
2017). Eu?* ve NTE (R3") katkili aliiminat 1s1ldarlar (MAl,0,: Eu?* R3* M = Ca ve
Sr) sentezlenerek CaAl,0,:Eu?* i¢in mavi, SrAl,0,:Eu?* icin ise yesil renkli
fosforesans 1s1ldamalar gozlemlendigi bildirilmistir (Palilla ve digerleri, 1968).
Bununla birlikte, son yillarda, Sr,Alg0;;: Eu?*, Sr3Al,04: Eu3*, Sr,Al;,0,5: Eu?t,
SrsAl,Og: Eut, SrAl;,0,9: Pr3*, SrAl;,0,4: Ce3*, Sr,Al;,0,5: Sm?* gibi NTE ile
katkilanmis stronsiyum aliiminatlarin farkl fazlar1 gelistirilmistir (Jiang ve digerleri,
2007; Lehmann, 1972; Lin ve digerleri, 2001a; Lin ve digerleri, 2001b;

Matsuzawa ve digerleri, 1996).

Alkali toprak katkili aliiminat 1gildarlar, lantanit elementleri ile aktive edildiginde,
gbzlemlenen emisyon spektrumlari lantanitlerin 4f — 5d gecislerine dayanmaktadir
(Marin ve Jaque, 2021; Qin ve digerleri, 2017). Ozellikle Eu?* katkili ii¢ yiizden
fazla inorganik bilesikte, mordtesine (UV) yakin bdlgeden kirmiziya kadar genis bir
151k yayimlanma (emisyon) spektrumu gdzlenmistir. Bu durum, Eu?* iyonlarmin etkili

bir aktivator olarak kullanilabilecegini gostermektedir (Dorenbos, 2003).
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Alkali toprak aliiminatlar arasinda bulunan stronsiyum aliiminat, NTE i¢in en uygun
matris kristallerden biridir (Sahu ve digerleri, 2015). Son on yilda yapilan
arastirmalar, NTE ile katkilanan stronsiyum aliiminat ve izotoplarmma yiliksek
liminesans verimlilik ve kimyasal kararlilik 6zelliklerinin kazandirildigini ve bu
kazanimlarin bilim diinyasinin dikkatini ¢cektigini géstermektedir (Anesh ve digerleri,
2014). Bu fosforlarn, NTE ile etkili bicimde biitiinleserek uzun siireli 1s1ma
yapabilmesi nedeniyle, basta acil durum isaret sistemleri, aydinlatma uygulamalar1 ve
diger liiminesans cihazlar1 olmak tizere yaygin kullanim alanlar1 bulunmaktadir.
Yapilan caligmalarda katki iyonlarmin, ana kristal bilesenlerin ve katki
malzemelerinin iyonik yaricaplarma bagli olarak yerlestigine dair kanitlara
rastlanmistir. SrAl,0, 1sildar bilesiginde, Eu?* ve Sr?* iyonlarinin iyonik ¢aplar1
birbirine olduk¢a yakindir (sirasiyla 1.20 A ve 1.21 A). Bu benzerlik, Eu?* iyonlarmin
Sr2* iyonlarinm yerini alma olasihgmin yiiksek oldugunu gosterir ve bu durum, EPR
(Elektron Paramanyetik Rezonans) yontemiyle de dogrulanmistir (Aroz ve digerleri,
2012). Ayrica, Eu3* iyonunun stronsiyum aliiminat kristalinde kolaylikla Eu?*
iyonuna indirgenebildigi gozlemlenmistir. Bu bulgular, 1s1ldarin yapisal 6zellikleri ve
aktivasyon mekanizmalar1 hakkinda onemli bilgiler sunmaktadir (Clabau ve

digerleri, 2005).

Ote yandan TLD caligmalar1 haricinde TL olay, kristrallerin birgok o6zelliginin
arastirilmasinda da kullanilan bir yontemdir. TL teknigi, mineralojik analizlerde,
seramik endiistrisinde kullanilan feldspatlarin kalite kontroliinde ve bu malzemelerin
fosforesans mekanizmalarmin aydinlatilmasinda yaygmn olarak kullanilmaktadir.
Ayrica TL, yiiksek enerjili radyasyona maruz kalan kristal yapida enerji depolanmasini
ve bu yliksek enerji bombardimaninin iiretebilecegi kristal hasarini incelemenin bir
yoludur. Dogal kaya¢ ve minerallerin maruz kaldiklar1 jeolojik doz TL teknigi ile
Olgiilebilmektedir. Diger taraftan, arkeolojik bir malzemenin yas tayininin
yapilabilmesi i¢in, malzemenin TL 6l¢limleri ve analizleri ¢ok iyi veriler sunmaktadir.
Literatiirde TL ile yas tayini konusunda bir¢ok ¢caligma bulunmaktadir. TL tarihleme
yonteminde, basta kuvars, feldspatlar, zirkon ve polimineral 6rnekler olmak iizere
cesitli mineraller yaygin sekilde kullanilmaktadir. Bu yontem, antik donemlerden
itibaren malzemelerin (6rnegin ¢anak ¢dmlek) maruz kaldigi iyonlastirici radyasyon
dozlarinin malzemede depolanmasi prensibine dayanir. Malzemelerin kontrolli

1isitilmasiyla elde edilen TL 151ma egrilerinin analizi ve uygun matematiksel modellerin
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(kinetik modeller) uygulanmasiyla yas tayini yapilabilmektedir. Cesitli tortul
kayaclarda da TL tarihlendirme uygulandig: bilinmektedir (Aitken, 1985; Singhvi ve
Mejdahl, 1985; Wintle ve Huntley, 1982). Huntley ve arkadaslari, tortul
birikintilerinin tarihlendirilmesinde TL yOnteminin kullanilabilecegini ortaya
koymuslardir (Huntley ve digerleri, 1989). Ayni1 arastirma grubu, zirkon ornekleri
iizerinde yaptiklar1 benzer ¢alismalarin sonuglarmi da yaymlamistir. S6z konusu
makalede, cesitli feldspatlarin zamana bagli liiminesans spektrum 6lgiim sonuglari
detayli sekilde rapor edilmistir. Elde edilen spektrumlar, tarihlendirme tekniginin
gelistirilmesi i¢in 1yi bir 6rnektir. Calismada 514.5 veya 632.8 nm 151k uyarimli bazi
dogal feldspatlar icin 400-620 nm araliginda elde edilen liiminesans spektrumlari
Olgtilmiistiir. En parlak numunelerin, aynt numunelerin TL spektrumlarinda
gozlemlenenlere benzer sekilde, 570 ve 470 nm’de merkezlenen genis emisyon
bantlarinin  gézlemlendigi Na acisindan zengin plajiyoklazlar (NaAlSi;Og —

CaAl,Si,0g) oldugu belirtilmistir.

Termoliiminesans olaym uygulandigi bir diger alan ise biyolojik mekanizmalardir.
Strehler ve Arnold (1951) bir atesboceginin 1s1ldama yapmasini inceleyerek, enerji
acisindan zengin fosfatin (ATP-adenozin tri fosfat) fotosentetik olusumunu analiz
etmeye caligsirken, 15181 kloroplastlar tarafindan salindigini ileri stirmiislerdir. Arnold
ve Sherwood (1957) bir diger calismada, kurutulmus kloroplastlarda TL 1s1ldamay1
gozlemleyip TL 1s1ldama egrisi kaydetmislerdir. Bunlara ilave olarak Tollin ve Calvin
(1957) biri 50°C ile 60°C arasinda ve digeri 140°C ile 150°C arasinda olmak tizere iki
is1ldama piki veren kurutulmus kloroplastlarin TL bulgularini ortaya koymuslardir.
Arnold ve Azzi (1968) yesil alg tiirlerinde TL 1s1ldama egrilerinin elde edildigi
bildirilmiglerdir. Literatiirde, biyolojik mekanizmalarda gozlemlenen TL olaymi

inceleyen bir¢cok makale ve derleme bulunmaktadir (Daniels, 1953).
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2. KURAMSAL TEMELLER

Bu boliimde TL olay ile ilgili temel kavramlar, yaklasimlar ve teoriler hakkinda bilgi

verilecektir.

2.1 Kristaller ve Enerji Bant Seviyeleri

Kat1 bir maddede atom dizilimleri, atomlarin birbirine ¢cok yakin bir sekilde bir araya
gelmesi ile olusmaktadir. Genelde kararli halde olan bu yapilarda atomlar simetrik ve
periyodik bir diizen icerisinde yerlesirler. Bu muntazam yerlesime orgii dizilimi ve
olusan periyodik dizilimlerin sergiledigi yapiya da kristal adi verilir. Modern atom
modeline gore atomda bulunan elektronlar belli enerji seviyelerine sahip orbitallere
yerlesmislerdir. Kuantum mekanik yasalar ¢ergevesinde, yalitilmis tek bir atomun
elektronlar: siirekli enerji degerleri icermezler ve kesikli enerji degerleri alabilirler

(Kittel, 2004).

Atomlar birbirlerinden yeterince uzakta iken birbirleriyle etkilesmezler. Ancak
atomlar birbirlerine belirli bir mesafeden (yaklasik olarak 1078 cm) daha
yakinlastiklarinda, atomik orbitallerdeki elektronlar birbirleriyle etkilesmeye baglar.
Bu etkilesme, komsu atomlarin gii¢lii elektriksel alanlarindan kaynaklanmaktadir.
Boylece iki veya daha fazla atomun bir araya gelerek olusturduklar1 molekiiler
yapilarda, atomik orbitaller birbirleriyle ortiiserek hibritlesirler (Kittel, 2004). Kristal
formlarda birbirlerine yakin siralanan atom sayilarinin ¢coklugu diisiiniildiigiinde bu
atomlarin orbital sayilarinin biiyiikliigii de o kadar carpicidir. Cok sayida 6zdes
atomun, kristal bir form olusturmak i¢in bir araya gelmesi durumunda, atomlarin
birbirine yakin konumlanan orbitalleri, birbirlerine yakinlasarak etkilesime girer.
Neredeyse tiim kristal formlarda atomlarin bu yakin dizilimlerinden kaynakli degerlik
(valans) bant elektronlarinin ortiisiik seviyelerinin enerjileri bir siireklilik i¢inde yeni
bir enerji band1 gibi diisliniilebilir (Kittel, 2004). Olusan elektronlarin yeni sistemi
Pauli’nin dislama ilkesine uyar. Kristal yapilardaki atomlarin dis elektron kabuklarina
denk gelen enerji seviyeleri birbirleriyle etkilesim sonucu degisime ugrar. Boylece tek

bir atoma ait olan ayrik (slireksiz) enerji seviyeleri yerine, kristal yap1 bir enerji
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bandina sahip olur ve bu kristal yapi, enerji bandi birbirine yakin ¢ok sayida ayrik
seviyelerden olusmaktadir. Kristal formdaki yapilarda atom sayismin ¢oklugundan
dolay1 bu ayrik seviyeler, izin verilen enerji degerlerinin stirekli bir dagilimi (enerji
bandi) seklinde yorumlanmasina yol acgar. Kristal igerisinde olusan bu enerji
bantlarinda elektronlar hareket ederler. Ancak, atomlarin i¢ orbitalleri arasinda

birbirleri ile bu kadar yakin rtiigmeler olusmaz.

Bir kristal yapidaki degerlik elektronlarinin enerji seviyelerinin olusturdugu enerji
bandina degerlik band1 (Ey), bu elektronlarin uyarilmasi sonucu gectigi enerji
seviyelerinden olusan banda ise iletim bandi (E ¢ ) ad1 verilir. Degerlik bandi ile iletim
bandi arasinda yasak bant (E,) olarak bilinen bir enerji boslugu bulunur.
Yalitkanlarda ve saf yariiletkenlerde elektronlarin enerjisi bu yasak bant aralifinda
bulunamaz. Sekil 2.1 :’de bu enerji bant yapis1 ve yasak bant bdlgesini agiklayan basit

bir enerji bant diyagrami gosterilmektedir.

Degerlik Bandi

Sekil 2.1 : Kusursuz yapidaki saf bir kristalde enerji band diyagrama.

[letim bandindaki elektronlarin en kiigiik enerji seviyesi E,; iletim band1 tabanini temsil
eder. Ey ise degerlik bandindaki enerji seviyesidir ve degerlik bandin tavan kismini

yani en biiyiik enerji seviyesini temsil eder. Ej; ise yasak bant enerji araligini ifade eder.

Degerlik bandindan uyarilan bir elektron iletim bandina gecer ve ardinda bir bosluk
birakir. iletim bandinda hareket eden bu elektronun elektriksel bir akim olusturdugu
kabul edilir. Benzer sekilde degerlik bandinda kalan bosluklar1 elektronlar doldurur ve
boylece bosluklar sanki hareket ediyormus gibi bir elektriksel akim meydana geldigi
kabul edilir. Buradaki elektron hareketi sol istikamette oldugundan birakilan bosluklar
sag istikamete dogru hareket ediyormus gibi algilanmaktadir (Caferov, 1998). Kristal
yapida bu elektron bosluk gecisleri boydan boya bant yapilarinda olabilecegi gibi
yasak bant enerji seviyesinde elektron tuzaklar1 ve yeniden birlesme merkezleri gibi

yerellesmis bolgelerde de gergeklesebilir.
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Eger kristal tam olarak saf ise biitiin atomlar Orgli noktalarinda konumlanmis
durumdadir. Saf bir kristal ancak mutlak sifir sicakliginda ise kusursuz formda
bulunabilir. Fakat ger¢ek kristallerde kristal orgii kusurlar1 kaginilmaz hale gelir.
Ciinkii mutlak sifir sicakligi disindaki sicakliklarda kristal orgii kafesinde atomik ve
elektronik kusurlar1 olusur. Kristal yapilardaki kusurlar malzemenin elektrik veya
manyetik Ozelliklerini etkileyebilir. Meydana gelen bu kusurlar, elektron enerji
seviyelerine etki ederek yasak bant araliginda tuzak olarak adlandirilan yeni enerji
seviyeleri olusturur. Tuzak enerji seviyeleri kristal orgii kafesinde yiik tastyicilari
yakalayabilen tuzaklar olarak tanimlanir. Bundan dolay1 kusurlar malzemenin yapisal
ozelliklerinin incelenmesinde ve anlagilabilmesinde 6nemli rol oynamaktadir. Kristal
bir yapidaki malzemenin sahip oldugu elektron ve bosluklardan dolay1 yapisinda

meydana gelen kusurlara elektronik kusur denir (McKeever, 1985).
Kristal yapilarda kusurlar:

e Noktasal kusurlar,
e (Cizgisel kusurlar,

e Diizlemsel kusurlar
olarak smiflandirilir.

Noktasal kusurlar; kristal orglide bir atomun bulunmasi gereken konumunda
bulunmayip yerinde bosluk bulunmasi durumu (atom boslugu kusuru) olarak
tanimlanabilir (Sekil 2.2 :a). Atom veya iyonun 0rgii noktasinda olmasi gereken yerde
bulunmayip 6rgii noktalar1 arasindaki hacimsel bosluklara yerlesmesi durumuna da

ara yer atom kusuru denir (Sekil 2.2 :b).

Sekil 2.2 : Noktasal kristal kusurlarinin sematik gosterimi.
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Iyonik bagli kristallerin kafes yapisinda, bir anyon eksik ise bir katyon; bir katyon
eksik ise bir anyon elektriksel yiik dengesinin korunmasi i¢in kafesten ayrilir ve bos
nokta ¢ifti olusur. Bu duruma Schottky kusuru adi verilir (Sekil 2.3 :a). Walter H.
Schottky tarafindan bu kristal kusuru kesfedilmistir. Bir iyonun normal kafes
konumundan bir arayer konumuna atlamasi ile bos kafes noktasi-arayer atomu ¢ifti

olusur. Bu duruma Frenkel kusuru ad1 verilir (bkz. Sekil 2.3 :b) (Caferov, 1998).

Schottky Kusuru Frenkel Kusur

80 O-:jf‘:;
8§§§§§

Sekil 2.3 : (a) Schottky Kusuru, (b). Frenkel Kusur

Cizgisel kusurlar; dislokasyon olarak da adlandirilan kusurlardir. Kristal malzemenin
iiretiminde veya dogada olusumu sirasinda kristalin lizerinde meydana gelen basingla
orgli diizleminin u¢ kisimlarindaki atomlar sikigik hale gelirken, 6rgii kenar atomlar1
kaymaya zorlanir. Bu kusur kenar dislokasyonu olarak adlandirilir. Ayrica kristaller
birbirleriyle ac1 yaparak birlesirken kristal yiizeyinde diizlemsel kusur olusumuna da

sebep olabilir (Kelly ve Knowles, 2012).

2.2 Termoliiminesans Olay

Termoliiminesans olay sirasinda meydana gelen fiziksel mekanizmalar su sekilde
ozetlenebilir: Ik olarak, malzemenin disaridan aldig1 enerji degerlik bandindaki
elektronlara enerji kazandirarak onlarm iletim bandina yiikselmesine neden olur. Bu
siirecte, iletim bandinda serbest elektronlar ve degerlik bandinda olusan serbest
bosluklar hareket ederler. Bu siire¢ sonunda elektron-bosluk c¢iftleri yeniden
birlesebilir ya da yasak enerji bant aralifindaki tuzak enerji seviyeleri tarafindan
yakalanirlar. Tuzak enerji seviyeleri tuzak derinlikleri hakkinda bilgi verir. Tuzaklara
yakalanan elektronlar, ortam sicaklig1 ve tuzak derinligi gibi bazi parametrelere bagl
olarak belli bir miiddet bu tuzaklarda hapsolurlar. Malzeme kontrollii sekilde
isitilmaya baslandiginda tuzaklanan yiik tasiyicilar tuzaklardan kurtulacak enerjiye

ulastiklarinda tuzaklardan kagarak yine iletkenlik bandina gegerler. iste bu elektronlar
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kristal icerisinde zit yiiklii tastyicilari ile birlesirse bir foton yayimlanir. Bu 1smimli

olay TL mekanizmasinin temelinin anlagilmasini saglar (bkz. Sekil 2.4 :).

? o}
{letim Band: : M oooe |l \ 1. \
‘, 0000 - ——
" ! o soes
* 1
Valans Bandi | (\J-\j.
B B

(a) (b) (c) (d) (e)

Sekil 2.4 : Termoliiminesans olayin sekille basit bir gosterimi (Uzun, 2008).

Sistem artik kararsiz durumdan denge durumuna donerken disariya salinan
liminesans sicaklik ile iliskili bir fonksiyon olarak kaydedilir ve bu 1s1ldama verisi

1stldama e@risi (glow curve) olarak adlandirilir.

Bir elektronun tuzakta kalma siiresi T olarak sembolize edilir ve denklem (2-1) ile
verilir.
T =s texp(E/k.T) @2-1)

Burada s elektronun tuzaktan kagmaya tesebbiis etme frekansi, E tuzak enerji seviyesi,
T sicaklik ve k Boltzmann sabitidir (k = 1.38 x 10723 J / K). Enerjisi diisiik ve
degerlik bandma yakim seviyeler belli sicaklikta tuzak enerji seviyesi olmaya daha
yatkindirlar. Enerjisi kismen daha yiiksek ve yasak enerji bandinin orta kisimlarinda
konumlanan tuzaklar ise yeniden birlesme (rekombinasyon)merkezleri gibi

davranmaktadir (bkz. Sekil 2.5 :. Ayrica 1sisal uyarim siirecinde sicaklik sabit olarak

arttirilir ise zamana bagli bir matematiksel ifade ile tanimlanabilir, denklem (2. 2);

T=Ty+ B.t (2.2)
Burada, Ty, ilk sicaklik, 8 1sitma hizi-oran1 (°C /s, heating rate) ve t (s) zaman olarak
bilinir.
Is1l uyarim siirecinde uyarilan ve tuzaklardan serbest kalan yilik tasiyicilarin kendi

delokalize enerji seviyelerine gegme olasilig1 yeniden birlesme olasiliindan biiyiiktiir.

23



Iletim Bandx  Ee

— E\,
Valans Bandi

Sekil 2.5 : Delokalize enerji seviyeleri (McKeever ve Chen, 1997).

Belli bir sicaklikta serbest kalan yiik tasiyicilarin tekrar tuzaklanma olasiligi ile
liminesans merkezlerinde zit yiiklerle yeniden birlesme olasiliinin birbirine esit
oldugu bir enerji seviyesinin var oldugu kabul edilir. Bu seviye demarkasyon seviyesi
olarak tanimlanir. Elektronlar i¢in Epp,, ve bosluklar i¢in Ej, olarak tanimlanmigtir. 0 K
sicakliginda fermi enerji seviyesinin listiinde bulunan biitiin enerji seviyeleri tamamen
bos olarak kabul edilir. Tuzak enerji seviyeleri, fermi enerji seviyesi iizerinde oldugu
icin, sicakligin sabit ve malzemenin termodinamik dengede oldugu durumda tamamen
bos olarak kabul edilebilir.

Simdi, tiim tuzak seviyelerindeki yilik tasiyici konsantrasyonlarmi hesaplayalim.
Bunun i¢in bir enerji seviyesindeki durum yogunlugu fonksiyonunu N(E)
tanimlayarak baslayalim. N(E), kristal yapida olusan lokalize enerji seviye
durumlarinin yogunlugunu hesaplayan fonksiyondur. Yik tastyicilar Fermi-Dirac
istatistigine uyduklar1 icin N(E) hesaplanirken Fermi Dirac fonksiyonu

kullanilmalidir. Fermi Dirac fonksiyonu denklem (2. 3) ile verilir.

1
f(E) = 1+ eE-EQ/KT (2.3)

Diger taraftan, elektronlarin tuzaklara yakalanma tesir kesiti o, ve serbest yiik
tastyicilarmin rekombinasyon merkezlerinde yeniden birlesme tesir kesiti o, ile
sembolize edilsin. Ayrica yiik tagiyicilarin tuzaklardan kagma olasiliklar1 p, ve p,
olarak ifade edilsin. Bir yiik tasiyicinin E derinlikli bir tuzaktan T sicakliginda
kurtulma olasiligi, p, denklem (2. 4) ile hesaplanabilir.

p =s.exp(—E/k.T) (2. 4)

Yiik tastyicilarin yogunluk degisimleri i¢in yukarida belirtilen tanimlara bagli olarak

olusturulan matematiksel ifadeler denklem (2. 5) ve (2. 6) ile verilmistir.
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2= [ mENE.a- @)@
—ny. Vp j o, (E).N(E).f(E).d(E) (2.6)
— .V, j o, (E).N(E).f(E). d(E)

Bu iki ifade OTOR modelinde yiik tasiyici trafiginin matematiksel tanimlarini

yapabilmek i¢in kullanilacaktir.

2.3 Bir Tuzak — Bir Yeniden Birlesme Merkezi Modeli

Bir tuzak bir yeniden birlesme modeline gore bir TL malzeme, degerlik bandi, iletim

bandi, elektron ve bosluklarin yakalandig1 birer tuzak enerji seviyesinden

olusmaktadir. Bu modelde iletim bandma yakin elektronlarin yakalandigi enerji

seviyesi E; ve bosluklarin yakalandigi1 degerlik bandina yakin tuzak enerji seviyesi ise

E olarak adlandirilmistir. Bu model, yiik tasiyicilar i¢in sadece bir adet tuzak enerji

seviyesi barindirdigindan “bir-tuzak-bir-yeniden-birlesme-merkezi modeli” olarak

bilinir.

Tuzaklara yakalanan elektron konsantrasyonunu denklem (2. 7) ile ifade edilebilir.

n=j " NCE). f(E).dE @.7)

Epn
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Sekil 2.6 : OTOR modelinin 6nerdigi enerji seviyeleri ve izinli gegisler
(Uzun, 2008).

Sekil 2.6 :’da gosterilen kisaltmalar asagidaki gibidir:

N: kristalde bulunan elektron tuzaklarmm konsantrasyonu (cm™3)

n: Tuzaklara yakalanan elektron konsantrasyonu (cm™~3)

n. : iletim bandindaki serbest elektron konsantrasyonu (cm™3)

E;: Tuzakdaki elektronlarm aktivasyon enerjisi (tuzak derinligi) (eV)

s : frekans faktorii (s1)

Ay elektronlarin yeniden tuzaga yakalanma olasilig1

A Rekombinasyon merkezlerinde (birim zamanda ve birim hacimde) yeniden
birlesme olasilig1.

Toplam tuzak konsantrasyonundan (N), tuzaklara yakalanan elektron konsantrasyonu
cikarilir ise (N — n), bos olan tuzak konsantrasyonlar1 bulunmus olur, denklem (2. 8).

N—n= j "NE). (1 - f(E)).dE 2. %)

Epn
Rekombinasyon merkezlerindeki bosluk konsantrasyonu ise m ile ifade edilir ve
denklem (2. 9) ile hesaplanir.
Ey
m= | N(E).[1- f(E)].dE (2.9)

Epp
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Onemle belirtilmelidir ki, 1s1l uyarim siirecinde temel varsayim, yalmizca tuzak
seviyelerindeki elektronlarin serbest kaldigi, buna karsilik degerlik bandindaki
bosluklarin (hole’larin) 1s1l uyarima maruz kalmadigi veya etkilesmenin ihmal
edilebilir diizeyde oldugudur. Bu nedenle, TL olay sirasinda elde edilen 1s1ma egrisinin

tuzaklardan salman elektronlarla iligkili oldugu kabul edilir.

Kristal yap1, iyonlastirici radyasyonu sogurdugunda, degerlik bandindaki elektronlarin
bazilar1 serbest kalarak iletim bandma gegerler. Boylece iletim bandinda serbest
elektronlar ve degerlik bandinda serbest bosluklar olusur. Bu z1t ytiklii tastyicilar daha
sonra kararli duruma donebilmek i¢in ya yeniden birlesme yoluyla disar1 enerji vererek
liiminesans yayimmlanmaya sebep olurlar ya da yasak enerji bandi araligindaki tuzak
enerji seviyelerine yakalanirlar. Fakat yariiletken veya yalitkan kristallerde serbest
yiiklerin tuzaklara yakalanma olasiliklar1 daha yiiksektir. Yukarida verilen denklemler
yeniden diizenlenir ise iletim bandindaki serbest elektron konsantrasyonundaki

degisim, denklem (2. 10);

dn
c
a3 C S exp{—E:/k.T}— n.(N—-n)d, — n.mA,,
N— e R
tuzakdan serbest serbest kalan iletim bandindaki 2. 10
kalan elektron elektronlardan tekrar elektronlarin ( : )
konsantrasyonu tuzaklara yakalananlarin rekombinasyon
konsantrasyonu konsantrasyonu

olarak bulunur. Degerlik bandinda bulunun elektron konsantrasyonundaki degisim ise

asagidaki gibidir, denklem (2. 11);

dn,
dt

=0 2. 11)

Denklem (2. 10), iletim bandindaki elektron konsantrasyonunu gostermektedir.
Tuzaklarda bulunan elektron konsantrasyonlarinda meydana gelen degisim ise

denklem (2. 12) ile hesaplanabilir.

dn
&= e (N—-n)4, — n.s.exp{—E;/k.T}
serbest kalan tuzaklardaki elektronlardan 712
elektronlardan tekrar isil olarak serbest kalanlarin ( . )
tuzaklara yakalananlarin konsantrasyonu
konsantrasyonu

Yeniden birlesme merkezlerindeki bosluk konsantrasyonunda meydana gelen degisim

hiz1 ise, denklem (2. 13);
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dm
dt = N M. Ay (2.13)
olarak benzer sekilde tanimlanir.

Buradan iletim bandindaki serbest elektron konsantrasyonunda meydana gelen

degisim ise, denklem (2. 14);

dn, dm dn

dt ~ dt dt 2. 19

olarak ifade edilebilir. Yiik notralizasyon denklemi ise Deklem (2. 15)’deki gibi ifade

edilir.
netn=m (2. 15)

Kristal sisteminin denge durumuna gegisi sirasinda yaymmlanan 1sima yogunlugu yani

TL sinyal siddeti asagidaki gibi ifade edilebilir, denklem (2. 16);

dm
Ir, = P 4 (2. 16)

Burada n , ismmmh gecis verimliligini (radiative efficiency) ifade eder. Bu terim, eger yeniden
birlesme merkezlerine gecislerin hepsi 1smmmli ise ve yayimlanan tiim fotonlar detektor
tarafindan kaydedilmis ise =1 olarak alinir. Sistemin denge durumuna gegisi sirasinda
ortama salman TL 1sildama yogunlugu, denklem (2. 17) ile verilebilir (Chen ve
McKeever, 1997; Chen ve Pagonis, 2011; McKeever, 1985).

It = ne.m. Apn (2.17)
Termoliiminesans olay bir tuzak bir yeniden birlesme modeli (OTOR) kullanilarak
aciklanirken, modele gore, yiik tastyici trafigine bazi kisitlamalar getirilmistir. Buna
ilave olarak, 1s1l uyarim iglemi sabit 1sitma hizinda () gerceklestirildigi durumda bile
iletim bandinda bulunan serbest elektron konsantrasyonunu ve TL sinyal siddetini
hesaplamak kolay degildir. Ciinkii bu degiskenleri hesaplayan denklemler, genellikle
analitik ¢oziimleri yapilamayan birinci mertebeden lineer diferansiyel denklemler
olarak karsimiza ¢ikmaktadirlar. Biitliin yiilk konsantrasyonlarmin anhik degisimi
zaman ve sicaklik bagimliligina sahiptirler. Sabit 1sitma hizinda, sicaklik ve zaman
arasinda dogrusal bir iliski vardir (T = T, + [.t). Diger taraftan, yiik tasiyici
konsantrasyonlarmin ge¢misteki durumlari da 6nemlidir. Sicakliga ve zamana bagimli

olarak yiik tasiyici konsantrasyonlar1 n [T(t)], n[T(t)], m[T(t)] bi¢iminde ifade
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edilebilir. Unutulmamalidir ki, diferansiyel denklemlerin ¢6ziilebilmesi i¢in baslangi¢

degerlerinin (n.,, n, ve m,) bilinmesi gereklidir.

2.4 Yar Denge (Quasiequilibrium) Yaklasimi

Bu yaklasim ile OTOR modeli i¢in ileri siiriilen diferansiyel denklemlerde bazi
sadelestirmeler yapilmasi amaclanmistir. Iletim bandindaki serbest elektron
konsantrasyonunda gozlemlenen degisme hizinin, rekombinasyon merkezlerindeki
bosluk konsantrasyonu ve tuzaklardaki elektron konsantrasyonunda gozlemlenen
degisiminden ¢ok ¢ok kiiciik oldugu varsayilir. [lave olarak baslangigtaki serbest yiik
tastyicit konsantrasyonunun sifira esit oldugu varsayilir. Boylece, 1sitma iglemi
sirasinda delokalize bantlarda yiik tasiciyr birikimi olusamaz. Bu yaklagimin
matematiksel ifadesi su sekildedir, denklem (2. 18);
] <[22 2

Yar1 denge yaklasimia gore I, ’nin yeni ifadesi su sekilde olur, denklem (2. 19), (2.
20), (2. 21);

dn dm

_ ki e 2.19
dt dt IrL @ 19)
, _n.s.exp(—}f—;).m.amn (2.20)

TL_[(N—n).an+m.amn]

E, (N—-n).o,

I+, = n.s. ——.|1 - 2.21
Tt nsexp( k.T)[ (N—-n).o,+m.o g, ( )

Yukarida verilen TL 1s1ldama denklemleri general one trap (GOT) modeli olarak
tanimlanmaktadir. Denklem (2. 21)’e bakildiginda ikinci terim serbest elektronlarin
tekrar tuzaklara yakalanmama olasiligin1 vermektedir. Bu olasilik 1’e yaklastiginda
TL 1s1ldama siddetinin en yogun hali elde edilir. Kinetik model yaklasimlarinda bu
denklemden yola ¢ikarak bazi yeni ¢ikarimlar yapilmistir (Chen ve McKeever, 1997;
Chen ve Pagonis, 2011; McKeever, 1985).
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2.5 Birinci Mertebeden Kinetik Model

Randall ve Wilkins (1945a, 1945b) tarafindan 6nerilen bu model, TL olaymim temel
prensiplerini basit bir ¢ercevede agiklar. Model, elektronlarin bir tuzak icerisinde yar1
kararli bir durumda tutuldugunu varsayar. Isitma siireci, tuzaklardaki elektronlar1
serbest birakir ve bu elektronlar dogrudan rekombinasyon merkezine ulasarak TL

1s1ldamaya neden olur.

Bu modele gore, TL siddeti (I7;), su denklemle ifade edilir, denklem (2. 22):

Ir, =n.s.exp {—E; / k.T} (2.22)

Burada:

s: Frekans faktori,

n: Tuzakta bulunan elektron sayisi,

E,: Aktivasyon enerjisi,

k: Boltzmann sabiti,

T: Mutlak sicaklik.

Randall-Wilkins modeli, TL olaymin temel 1s1l uyarim prensibini agiklasa da, gercek

malzemelerdeki karmasik tuzak sistemlerini tam anlamiyla temsil edemez.

2.6 ikinci Mertebeden Kinetik Model

Garlick ve Gibson (1947) nin 6ne siirdiigii ikinci dereceden kinetik model, elektron
ve bosluklarin rekombinasyon siirecindeki etkilesimlerini ele alir. Bu model, TL
siddetinin (I), serbest kalan elektronlarin ve rekombinasyon merkezindeki bosluklarin
yogunlugu ile orantili oldugunu varsayar. Isil enerji verilme siirecinde tuzaklardan
serbest birakilan elektronlarin tekrar tuzaklara hapsolma olasiligmnin yeniden birlesme
olasiligi ile karsilastirildiginda gozle goriilecek sekilde biiyiik oldugunu kabul etmistir.
Bu modelde tuzaklarin doyuma ulagmadig1 varsayilir, denklem (2. 23).

dn

Eq
Iy, =——=s5".n?exp]— —— 2.23
Tt dt k.T (2.23)
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2.7 Genel Mertebeden Kinetik Model

May ve Partridge (1964) birinci derecen ve ikinci dereceden kinetik modellerin basit
kaldig1 TL olaymin daha karmasik durumlarin1 modellemek icin genel mertebeden

kinetik modeli 6ne siirmiislerdir, denklem (2. 24).

E
— b "
Ir, =n”.s".exp {——k_T} (2.24)

Burada s”, m3®~Y s~1boyutundadir. b ifadesi genel mertebeden kinetik model
parametresi olarak tanimlanir. Deger olarak 1 ya da 2 olmak zorunda degildir (1 >
b = 2). b parametresinin 1’¢ esit oldugunda denklemin Randal-Wilkins modeline
dontistiigi, 2’ye esit oldugunda ise Garlik-Gibson modeline doniistiigii gériilmektedir.
Bu model, farkl kinetik derecelere sahip malzemeler i¢in TL siddetini 6ngorebilir ve

malzeme 6zelliklerini incelemek i¢in daha esnek bir yaklasim sunar.

2.8 Bilgisayarh Isildama Egrisi Dekonviilasyonu (CGCD)

TL 1s1ldama egrileri genellikle karmagik bir yapida olup iist iiste binmis ve birbirinden
ayirt edilemeyen birden fazla 1s1ma pikinden meydana gelmektedirler. Bu 1sildama
egrileri tuzaklardan serbest kalan yiik tasiyicilarinin rekombinasyonu sonucu salinan
isimalarin kaydedilmesiyle olusmaktadir. Karmagik 1sildama egrilerinin birbirinden
ayristirilarak tuzak parametrelerinin hesaplanabilmesi siirecinde “Bilgisayarh
Isildama Egrisi Dekonviilasyonu” (Computerized Glow Curve Deconvolution,
CGCD) yaygin olarak kullanilan bir tekniktir. CGCD aslinda, TL siirecinde
kaydedilmis birbirine yakin veya st iiste binmis 1s1ldama egrilerin matematiksel
fonksiyonlar yardimiyla ayirt edilmesini saglar. Oncelikle, deneysel olarak kaydedilen
TL 1s1ldama egrisinin pik sayis1 tahmin edilir. Her bir pik i¢in uygun bir TL model ve
tuzak parametreleri se¢ilerek sistemin sicaklik ve zaman degiskenleri ile simiilasyonu
(benzesimi) yapilir ve bir sayisal 1si1ldama egrisi elde edilir. Bu sayisal 1sildama
egrisinin deneysel 1s1ldama egrisine uygunlugunun bir 6l¢iisii olarak FOM (figure of
merit) degeri hesaplanir. FOM degeri ne kadar diisiik olursa, deneysel egri ile teorik
egri arasindaki uyum o kadar iyi olur. Dekonviilasyon siirecinde tuzak
parametrelerinde ufak ayarlamalar yapilarak FOM degerinin kabul edilebilir bir

diizeye indirgenmesi saglanir. Bu siire¢ egriler arasinda en iyi uyum elde edilene kadar
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devam ettirilir. Ayristrma tamamlandiginda st {iste binmis 1s1ldama pikleri gozle

goriiliir hale gelir ve piklere ait tuzak parametreleri hesaplanmis olur.
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3. MATERYAL VE METOT

Bu ¢aligma kapsaminda, ilk olarak incelenen numunelerin dogal TL 1s1ldama egrileri
Ol¢tilmiis ve ardindan her biri ayn1 dozda radyasyona maruz birakilarak TL 1s1ldama
egrileri kaydedilmistir. Termoliiminesans analizler i¢in uygun pik siddetine ve diisiik
fading (solma) oranina sahip olan numuneler belirlenmis ve TL yontemler ile analiz
edilmistir. 2. asamada, numunelere yeniden kullanilabilirlik testleri uygulanmis, bu
prosediir tavlama islemi yapilarak tekrar edilmistir. 3. asamada deneysel olarak elde
edilen 1s1ldama egrileri CGCD metodu ile analiz edilmistir. Bu yontemde 1s1ldama
egrisini olusturan bireysel pikler bir bilgisayar programi kullanilarak birbirlerinden
ayristirilmistir. BOylece, 1sildama egrisini olusturan bireysel piklerin TL tuzak
parametreleri belirlenmis ve ¢izelge halinde sunulmustur. Bununla birlikte, bireysel
piklerin TL tuzak parametreleri Pik Pozisyonu Ts —T,, ve Degisken Doz
yontemleriyle de analiz edilmistir. Ayrica, alfa ve beta radyasyonunun 1s1ldama egrisi
iizerindeki etkisi incelenmistir. Son olarak numunelerin uzun siireli fading
karakteristikleri gozlemlenmistir. Bu boliimde tez c¢alismamiz swrasinda kullanilan
deney sistemleri, malzemeler, bu malzemelerin 6zellikleri ve deneysel kosullar

hakkinda bilgi sunulacaktir.

3.1 Termoliiminesans Ol¢iim Laboratuvar

Tez igin yapilan biitiin deneyler Karamanoglu Mehmet Bey Universitesi, Fizik
Boliimii Termoliiminesans Arastirma Laboratuvarinda gergeklestirilmistir. Olgiim

sisteminin genel bir fotografi Sekil 3.1°de verilmistir.

Olgiimler, diisiik enerjili 151k (kirmiz1 151k) ile kismi olarak aydinlatilmis, karanlik bir
laboratuvar ortaminda ve oda sicakliginda (~20£5°C) gerceklestirilmistir. Calismada

kullanilan bazi cihazlarin 6zellikleri asagida sunulmustur.
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Sekil 3.1 : TL 6lglim sistemi.

3.2 Tavlama Firnm

TL ¢aligmalarimizda sicakligi 1350°C’ye kadar yiikseltilebilen, Protherm marka kiil
firmt kullanilmigtir. Bu firinda malzeme sentezleme islemi gergeklestirilmemis,
sadece malzemelere TL 6lgiimleri dncesinde tavlama prosediirii uygulanmigtir. Firmin
sicakligi  anlik olarak Olgiilebilmekte ve dijital bir ekran tarafindan
gortintiilenebilmektedir. Ayrica, ¢alisma sicakligi yine dijital ekran sayesinde kontrol
edilebilmekte ve boOylece materyalin sicaklik kontroli kolay bir sekilde
saglanmaktadir. Biitlin tavlama islemleri atmosfer basinci altinda gergeklestirilmistir.
Diger taraftan tavlama islemleri sirasinda yiiksek sicaklikta ortaya ¢ikmasi muhtemel
gazlar kapali devre otomatik bir egzoz sistemi ile giivenli bir sekilde digar1 tahliye
edilmektedir. Boylece giivenlik riski olusturabilecek etkenlerin Oniine gegilmis

olmaktadir. Tavlama firininm goriintiisii Sekil 3.2°de verilmistir.
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Sekil 3.2 : Tavlama firma.

3.3 Alfa ve Beta Radyasyon Kaynaklar ve Isinlama Sistemi

Bu deneysel ¢alisma kapsaminda °°Sr—°Y beta radyasyon kaynagi ve **'Am a-
radyasyon kaynagi kullanilmistir. Her iki izotop, Little More Scientific Engineering
(U.K)) firmasindan temin edilen 9022 model Automatic Irradiator System igerisine

konumlandirilmstir.

Tiim B 1sinlamalar1 *°Sr-""Y PB-radyasyon kaynagi kullanilarak gergeklestirilmistir.
Kaynagin aktivitesi = 100 mCi’dir ve bu deger {iretici firma tarafindan (Eckert &
Ziegler) 18 Aralik 2012 tarihinde 6l¢iilmiis ve sertifikalandirilmistir (No: CO 142730-
SK 257). Tiim alfa isinlamalar1 **'Am radyasyon kaynagi kullanilarak
gerceklestirilmistir. Kaynagin aktivitesi ~ 4 M Bq’dir ve bu deger iiretici firma
tarafindan (Eckert & Ziegler) 18 Aralik 2012 tarihinde Olgiilmiis ve
sertifikalandirilmistir (No: CO 7-2910-AM241).

998r-2%Y B-radyasyon kaynagmdan *°Sr’un *°Y’a bozunumu neticesinde 0.54 MeV
enerjili ve *°Y’un *°Zr’a bozunumu neticesinde 2.27 MeV enerjili B-pargaciklari
yayimlanmaktadir. 2! Am a-radyasyon kaynagindan 2*'Am’un »’Np’a bozunumu
neticesinde 5.378 MeV (%1.4), 5.443 MeV (%12.8), 5.486 MeV (%85.2), 5.512 MeV
(%0.2), 5.544 MeV (%0.2) enerjili ve 2*’Np’un 2**Pa’a bozunumu neticesinde 4.766
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MeV (%9.3), 4.771 MeV (%23.2) ve 4.788 MeV (%47.64) enerjili a-parcaciklari

yayimlanmaktadir.

Alfa ve beta 1s1nlama sistemleri bilgisayar yardimi ile kontrol edilmektedir. Materyalin
hangi tiir radyasyona maruz birakilacagi (alfa veya beta), ka¢ saniye siire ile
1sinlanacagi, 1sinlamanin ne zaman baslatilacagi, kag adet materyalin kaynak plagina
yerlestirildigi, vakum seviyesi ve hangi konuma yerlestirildikleri gibi deneysel bilgiler
program ara yiizli sayesinde sisteme kolayca bildirilebilmektedir. Planlanan 1ginlama
stiresinin bitiminde ise radyasyon kaynagi ile numune arasindaki baglant1 bir otomatik
deklansor (shutter) sistemi sayesinde kapatilmakta ve 1sinlama sonlandirilmaktadir.

Sekil 3.3°de 1sinlama sisteminin genel bir gorlintiisii verilmistir.

Sekil 3.3 : SrP°-Y?° beta ve >*' Ami s alfa 1s1nlama kaynaklari.
3.4 TL Okuyucu Sistem

Deneysel ¢alismalar i¢in RA’04 model Manual TLD Reader sistemi kullanilarak
1s1ldar malzemelerin TL 1s1ldama egrileri kayit edilmistir. Sekil 3.4’de TL okuma
sisteminin genel bir goriintiisii verilmistir. TL okuma sistemi iki temel kisimdan

olusur:

e TLD okuyucu
e TId wintest5S 400 bilgisayar program yazilimi.
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TLD okuyucu sistem ile degisik boyut ve formlardaki malzemelerin TL &lgtimii
yapilabilmektedir. Sistem, bir foto ¢ogaltici tiip ve bir numune 1siticidan olugsmaktadir.
Isitma sistemi, numunenin {izerine konuldugu ve 1sitildig1 6rnek tagiyici, 6rnek tasiyict
ile temasta bulunan termokupl (termocouple) ve optik bir filtreden olusmaktadir.
Isitma hiz1 bilgisayar araciligiyla kontrol edilebilmektedir. Numune 1sitici, 6rnekleri
= 0.5—-10°C/s 1sitma hizlarinda ve 400 + 1°C sicakliga kadar isitabilmektedir.
Sekil 3.5 :’de RA-04 manuel TLD Reader-Analyser sisteminin, bu tez g¢aligmasi

sirasinda kaydedilen bir ekran goriintiisii sunulmustur.

(D
£

Sekil 3.4 : TL okuyucu sistem.

nnnnn

Sekil 3.5 : TLD yazilimi ekran goriintiisii.
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3.5 TLD Okuyucu ve TLD wintest-400 Yazihm Program Calisma Prensibi

TLD okuyucu ve Tld wintest5 400 yazilimini barindiran bilgisayar sistemi RS-232
seri portu ile birbirlerine veri aktarimini gerceklestirmektedir. TLD okuyucuda
incelenen malzemelere ait veriler Tld wintest5 400 bilgisayar programi yardim ile
cthazdan alinmakta, dijital olarak depolanmakta ve anlik olarak grafigi ¢izilmektedir.
TLD okuyucu sistem numunenin 1sitilmasini saglayan bir i¢ plaka hazne, optik filtre,
foto-gogaltici tlip ve elektronik devrelerden olugmaktadir. Numunenin yerlestirildigi
acilip kapanabilir i¢ plaka haznesinin alt kisminda numunenin 1sitilmasini saglayan bir
rezistans sistemi ve numuneyle temas halinde bulunan bir ¢ift termokupl
bulunmaktadir. TLD okuyucu sistemde farkli boyut ve formlarda bulunan
malzemelerin TL 1s1ldama egrileri olgiilebilmektedir. TLD okuyucunun bir diger
Ozelligi ise 1sitma oraninin ayarlanabilmesidir. Isitma orani B (°C/s) 0.5 ila 10 °C/s
araliginda degistirilebilmektedir. Diger taraftan, bu sistemde TL 1s1ldama egrileri 40-

400 +£1°C sicaklik araliginda dlciilebilmektedir.

Genel olarak TLD okuyucu ve Tld wintest5 400 bilgisayar programindan olusan

sisteminin ¢alisma semas1 Sekil 3.6 :’da gosterildigi gibidir.

YUKSEK VOLTAJ e AT SINYAL
KAYNAGE [ AMPLIFIKATOR DONUSTORUCD
I H
FOTOCOGALTICI — _—
TUP = = :

o
s
e
ek
i 53-:
LR ]
4|

::::;‘:;::_:‘KF}PMWEA
o TR 1 | Ny 6Az
SR & R w0
I I<— TERMOKUPL ]
SICAKLIK
KONTROLORU | ... .

Sekil 3.6 : TLD okuyucu ve TL wintest-400 programi algoritmasi.

Sistem kullanictya, sicakligi 3 farkli aralikta ve istenilen oranlarda (sicaklik-zaman
profili) degistirme imkani saglamaktadir. Sicaklik-zaman profili arastirmacinin

ithtiyacina gore degistirilebilmektedir ve 3 temel kisimdan olusur: 6n tavlama, TL
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Olgim ve tavlama. Bu temel wunsurlar birbirinden bagimsiz sekilde
ayarlanabilmektedir. Yazilim, zaman-sicaklik ayarlarinin bilgisayar iizerinden
yapilabilmesine olanak saglamaktadir. Bu ayarlar yapildiktan sonra TL okuma islemi
gerceklestirilmektedir. Elde edilen veriler bilgisayara aktarilmakta ve burada
depolanmaktadir. Malzemenin kontrollii ~ sekilde 1sitilmasiyla  yayimlanan
elektromanyetik 1s1ma, foto cogaltici tiipte akim olusturmakta ve olusan akim foto
cogaltict sistemle ylikseltgenmektedir. Bu akim malzemeden salinan 1simanin siddeti
ile orantihidir. Sistemde sicaklik kontrollii bir sekilde artirildigindan numuneden
salman 1s1malar, sicakligin bir fonksiyonu olarak kayit altina alinir. Kaydedilen grafik

1s1ldama egrisi olarak tanimlanmaktadir.

3.6 Tuzak Parametrelerini Hesaplama Yontemleri

3.6.1 Pik Pozisyonu Yontemi

Pik pozisyonu (Ts — T,,) yontemi, 1s1ldama egrisindeki pik sayismin belirlenmesinde
yaygin olarak kullanilan deneysel bir tekniktir. Bu yontem ile birbirine ¢ok yakin veya
ist {iste binmis ve birbirilerinden aywt edilemeyen 1s1ldama pikleri
ayristirilabilmektedir. Bilindigi gibi, bireysel bir TL i1sildama piki cogunlukla
asimetrik (bazi malzemelerde simetrik) ¢an egrisi bi¢imlidir. Numune (incelenecek
1s1ldama pikinin diisiik sicaklik bolgesinde kalmak kosulu ile) bir T sicakligina kadar,
sabit bir 1sitma hizinda, 1sitilir ve ardindan oda sicaklifina kadar sogutulur. Bu adimda,
incelenen 1s1ldama pikine yakin (pikin diisiik sicaklik tarafinda yerlesmis olan)
piklerin soniimlenmesi hedeflenmektedir. Bdylece incelenen pik 1sildama egrisi
iizerinde daha belirgin hale getirilmis olur. Bir sonraki adimda, ayn1 kosullarda tim
is1ldama egrisi kaydedilir. Isildama egrisinin maksimumu, T,,, ve buna kars1 gelen
sicaklik, T, kaydedilir. Bu adimlar, numune yeniden 1ginlanarak farkl bir T sicakligi
icin tekrarlaniwr. T sicakligi her bir dongiide yaklasik 2-3 °C kadar arttirilmalidir. Son
asamada T, ’nin Ty ye gore grafigi ¢izilir. Bu grafik, genellikle basamakli bir yapiya
sahiptir. Egrideki her bir plato, farkl bir 1s11dama pikini temsil eder (McKeever, 1985).

3.6.2 Artan Doz Yontemi

Artan doz, ya da degisken doz (Variable Dose, VD) yontemi, TL 1s1ma pikinin kinetik

mertebesinin (b) hesaplanmasinda kullanilmaktadir. VD yonteminde; malzeme farkli
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doz degerlerinde 1smmlanmakta ve 1sildama pikinde meydana gelen degisim

izlenmektedir.

Randall-Wilkins modeline (Randall ve Wilkins, 1945a, 1945b) gore, birinci
mertebeden kinetik parametrelere sahip bir 1s1ldama piki i¢in maksimum olma kosulu

denklem (3. 1) ile verilebilir (Chen ve McKeever, 1997; Pagonis ve digerleri, 2006).

B-E ( E
kT2 P _k.Tm) 3.1

Bu esitlige gore; b’nin 1’e esit olmasi durumunda T, yalnizca £ ile degismeli ve sabit
bir [ i¢in, diger biitiin deneysel parametrelerden bagimsiz olmalidir. May ve
Partridge (1964) modeline gore, genel mertebeden kinetik parametrelere sahip bir
1s1ldama piki i¢cin maksimum olma kosulu denklem (3. 2) ile verilebilir (Chen ve

McKeever, 1997; Pagonis ve digerleri, 2006).

BE & E 2k Ty,
KTy?  mor? P <_kTM)[1+(b_1) E 3.2

Ancak, b > 1 oldugu durumlarda artan radyasyon dozu ile T, diisik sicaklik

bolgesine dogru hareket edecektir.

VD yonteminde, malzeme farkli dozlarda ismlanir ve radyasyon dozunun T,
iizerindeki etkisi incelenir. T;, ’nin doz ile degismedigi durumda, 1s51ldama piki birinci
mertebeden (b = 1); T,,’nin doz ile degistigi durumda ise 1sildama pikinin daha

yiiksek bir kinetik mertebeden (b > 1) oldugu sonucuna ulasilir.

3.6.3 Degisken Isitma Hizlar1 Yontemi

Degisken 1sitma hizlar1 (Various Heating Rate, VHR) yonteminde, £ ile T, arasindaki
iliskiden faydalanilir. VHR yonteminde, farkli § degerleri i¢in malzemenin 1s1ldama
egrileri Ol¢iiliir ve T;,, ’nin degisimi dikkatlice izlenir.

Bu yontem ile temel tuzak parametrelerinden E ve s hesaplanabilmektedir. VHR
yonteminin matematiksel temeli, 1s1ldama pikinin maksimum olma kosuluna
dayanmaktadir. Birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip bir 1s1ldama piki i¢cin
maksimum olma kosuluna denklem (3. 1) gore T,,, baslangicta tuzaklara yakalanmis

elektron konsantrasyonundan (n,) bagimsiz, ancak f ile degigsmektedir. Kinetik

mertebesi b > 1 olan bir TL pik s6z konusu ise; f dogrusal bir oranda artacak
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bi¢cimde segilir ve her bir durumda 1s1ldama egrileri 6l¢iiliirse, T,,, 'nin sabit bir f faktorii
kadar degistigi gdzlemlenir (Chen ve Winer, 1970). iste bu degisim yardimu ile tuzak

parametreleri hesaplanir. Burada, iki farkli deneysel yaklagim kullanilmaktadir;

1) Numunenin 1s1ldama egrisi farkli iki 1sitma hizinda (53, B,) 6l¢iiliir, T;p,1 ve Ty
belirlenir. Deneysel 6l¢timler denklem (3.2)’de kullanilarak E hesaplanir (Rasheedy,
2005).

T Tz [ﬁl Tz’
pok T B (Toa)
Tml - Tmz .82 Tml (3'2)
1) Birinci mertebeden maksimum olma kosulu denklem (3. 1) yeniden
diizenlenirse denklem (3.3) elde edilir.
5] £ )+ ]
" | Tk \r,) T Mies (3-3)

Burada, bir¢ok £ i¢in ln(Tm2 /B ) nin (1/k. T,,,) ye gore grafigi ¢izilirse egim E’ye esit
olur. Buradan E hesaplanir. Egrinin yatay ekseni kestigi nokta [n(E /k.s)’ye esit olur

ve buradan da s degeri hesaplanabilir.

Benzer tartismalar genel mertebeden kinetik parametrelere sahip 1s1ldama egrileri i¢cin
yapilabilir. Bu durumda, In [Imb_l(Tmz/ﬁ)b]’mn (1/k.T,,) ye gore grafigi gizilirse
egim E’ye esit olur. Burada, b 1s1ldama pikinin kinetik mertebesi, I,,, ise T, deki pik
siddetidir. Egrinin yatay ekseni kestigi nokta In[(N?~1/s).(E/b.k)?] ye esit olur ve
buradan da s degeri hesaplanabilir. Burada N, toplam elektron tuzak

konsantrasyonudur ve deneysel olarak 6lciilebilir (Chen ve Haber, 1968; Furetta ve

digerleri, 1999; McKeever, 1985).
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4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1 Deneylerde Kullanilan Malzemeler, Sistemler

4.1.1 Deney Malzemeleri

Bu doktora tez ¢alismasinda, NTE ile katkilanmis ve yiiksek sicakliklarda kati hal
reaksiyonu ile sentezlenmis aliiminat ve silikat bazli 1s1ldarlarin bazi1 TL ve dozimetrik
ozellikleri arastirilmugtir. Ilgili malzemeler Cizelge 4.1 :’de listelenmis ve gereksiz

tekrardan ka¢inmak i¢in numaralandirilmistir.

Cizelge 4.1 : Doktora tez calismasinda kullanilan malzemeler

Kod No. Malzeme
N; Sr3Al,04: Eu3*, Ho3*
N, Sry99Bag g1 Al,0g: Eu3t, Ho3*
N, Sry.99Mgg.01Al,04: Eut, Ho3*
N, Ba;Alg0,s: Eudt, Dy3+
Ns CazAlgO,5: Eudt, Dy3*
I\ Mg;AlgO,s: Eu3t, Dy3+
N7 Sr1.25EU0 5Dy 255105
Ng Sr1.25M80.1EU 5Dy 255105
No Mg, 25Eug 5Dy 255105

Stronsiyum aliiminat esasli N;, N, ve N3 1si1ldar sistemleri, aliiminat esasli N4, N5 ve
N 1s1ldar sistemleri ve silikat esasli Eu3* katkili Sr3SiOs ve Mg5SiOs (N, Ngve Ng)
is1ldar sistemleri kati hal reaksiyonu yontemi ile sentezlenmis, sentez detaylari,
DTA/TG, X-ray kimrmim ve fotoliiminesans oOzellikleri literatiirde bildirilmistir

(Oztiirk, 2016a, 2016b, 2017).

4.1.2 Numunelerin Deneylere Hazirlanmasi

Toz formundaki numuneler; 8+0.1 mg tartilarak, ¢cap1 6.50 mm, yiiksekligi I mm ve et
kalinlig1 0.05 mm olan saf aliminyum kaplara (bkz. Sekil 4.1 : alt) yerlestirilmistir.
Basit titresim ile sarsilarak homojen bir kalinlik dagilimi saglanmaya calisilmis ve
ardindan yaklasik 10 kg/cm? basing ile 5 s siire boyunca preslenmistir. Uygulanan bu

adimlar sayesinde, diger deneysel islemler boyunca toz numunelerde bir kiitle kayb1
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meydana gelmesinin Onlenmesi amaglanmistir. Her bir deney dongiisii sonrasi,

numune yeniden tartilarak kiitle kaybi1 yasanip yasanmadigi kontrol edilmistir.

Sekil 4.1 : Standart numune altliklari.

4.1.3 Tavlama Siireci

Toz formundaki numuneler, iizerlerinde, sentezlenmelerinden deney asamasina kadar
gecen siirede, olugsmasi muhtemel ¢evresel radyasyon etkilerini gidermek i¢in tavlama
islemine tabi tutulmustur. Tavlama islemleri Termoliiminesans Olciim
Laboratuvarlarinda bulunan Protherm marka manuel yiiksek sicaklik firminda ve
550°C sicaklikta 15 dakika siire boyunca gergeklestirilmistir. Tavlama isleminin
ardindan karanlik bir odaya alinan 6rneklerin, oda sicakligina (~20£5°C) kadar dogal

yollarla sogumas1 beklenmistir.

4.1.4 Isinlama Siireci, Beta ve Alfa Isinlama Sistemleri

Deneysel calismalardaki tim 1smlama islemleri, Karamanoglu Mehmetbey
Universitesi, Kamil Ozdag Fen Fakiiltesi, Fizik Boliimii Termoliiminesans Ol¢iim
Laboratuvarlarinda gergeklestirilmistir. Isinlama islemleri, yaklasik oda sicakliginda
(~20£5°C) gergeklestirilmistir. Oda sicakligina kadar soguyan isildar numuneler

1sinlama islemine tabi tutulmustur.

Radyasyon kaynaklar1 bilgisayar tarafindan kontrol edilebilen, 9010 Optical Dating
System (Bkz. Sekil 3.3) igerisine yerlestirilmistir. Isinlama siiresi bilgisayar ortaminda
manuel olarak sisteme girilmekte ve bu siire sonunda otomatik olarak
sonlandirilmaktadir. Bu tez c¢alismasi swrasma B-isinlama kaynagmin doz hizi,
silindirik sekilli kaynaklar igin geometrik faktorler (Voss, 2001) ve i1smlama

geometrisi goz oniinde bulundurularak 6.07 Gy/dakika olarak hesaplanmistir.
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o 1smlama iglemleri bir vakum odasi igerisinde gergeklestirilmistir. o radyasyonunun
hava igerisindeki ortalama serbest yolunun kisa olmasi nedeniyle, isinlanacak
numuneler 6ncelikle bir vakum odasina yerlestirilmis ve vakum pompas1 yardimi ile

p<0.1mb basing seviyesine ulasildiktan sonra 1ginlama iglemi gergeklestirilmistir.

4.1.5 Isinlama Sistemi Giivenligi

Ismlama sisteminin bulundugu laboratuvar NUKEN TENMAK’dan temin edilen
NEB-224 Alan Monitorii (bkz. Sekil 4.2 :) ile siirekli olarak izlenmektedir. Bununla
birlikte Termoliiminesans Laboratuvarinda ¢alisma yapan tiim aragtirmacilarin RaDos

RA-60S kisisel dozimetre kullanmalar1 saglanmistir, (bkz. Sekil 4.3 :).

[

Sekil 4.3 : RaDos RA-60S kisisel elektronik dozimetre.
4.1.6 Termoliiminesans Olciim Sistemi

Deneysel calismalardaki TL oOlglimleme islemleri Karamanoglu Mehmetbey
Universitesi, Kamil Ozdag Fen Fakiiltesi, Fizik Boliimii Termoliiminesans Ol¢iim
Laboratuvarlarinda bulunan RA-04 manuel TLD Reader-Analyser sistemi

kullanilmastir.

45



4.2 Deneysel Prosediir

Bu tez ¢aligmas1 kapsaminda gergeklestirilen tiim TL deneylerde genel olarak asagida

listelenen basamaklar takip edilmistir;

Toz formundaki oOrnekler 8 mg olarak tartilmis ve aliiminyum althiklara

yerlestirilmistir.
Ornekler 10 kg/cm? basing altinda 5 s siire ile preslenmistir.

Ornekler 550°C sicaklikta 15 dakika siire ile tavlanmislardir (dogal 1s1ldama

egrisi deneyleri haric)
90Sr — 90Y B-radyasyon kaynagi ile belirli siirelerde 1sinlanmislardir.

RA-04 manuel TLD Reader-Analyser ile 1s1ldama egrileri 6lgtilmiistiir.

4.3 Dogal Termoliiminesans Istldamanin Olgiilmesi

Numuneler, herhangi bir 1s1l isleme veya 1simnlamaya maruz kalmadan once, 151ldama

egrileri 40 — 400 °C araliginda Slgiilmiis ve sonuglar Sekil 4.4 :’de sunulmustur. Diger

taraftan, ayn1 numunelerin bagka herhangi bir islem uygulanmadan (1s1nlama ya da

tavlama) 1s1ldama egrileri yeniden 6l¢iildiigiinde Sekil 4.4 :’de gozlemlenen piklerin

tamamen ortadan kalktig1 goriilmiistiir.

12x10°1 © N,
| o N,
1x10'{ ¢ N,
E 2 Ny
c§>8><10 1 0 Ng
et ,| B N
D =
3 6x10°1 o N,
% ] 0N
=S NN ﬁ
2x10" [

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.4 : Numunelerin dogal TL 1s1ldama egrileri.
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4.4 Termoliiminesans Issldama Egrilerinin Olciilmesi

Bu tez calismasi kapsaminda TL 06zellikleri incelenen malzemelerin 1s1ldama
egrilerinin elde edilmesi i¢in; Oncelikle malzemeler Boliim 4.1.3 ’de agiklandigi
sekilde, tavlama islemine tabi tutulmus ve ardindan 300 s stire ile radyasyona maruz
brrakilmistir. Isinlamanm ardindan TL 1sildama pikleri 6l¢iilmiistiir. Isinlamanin
sonlandirilmasi ile TL okuma isleminin baslamasi arasinda, radyasyon giivenligi ve
sistemin hazir hale getirilebilmesi nedeniyle, yaklasik 60 s siire bulunmaktadir. TL
okuma islemi 2°C / s sabit 1sitma hizinda gerceklestirilmistir. Elde edilen ilk 1s1ldama

egrisi Sekil 4.5 : ve Sekil 4.6 :’da sunulmustur.

3+ 3+
O Sr;ALO4:Eu Ho
3+ 3+
5x1 03_ vV Sr,9Bag 3, Al,O4:Eu , Ho
3+ 3+
O Sr, 9oMgj 0 AL Og:Eu , Ho
) 3 3 3+
§4x10 A MgAlO,5Eu , Dy
e
v 3x10 A
=
]
= 3
- 2x10 4
[
3
10 -

50 100 150 200 250 300 350 400

Sicaklik (°C)

Sekil 4.5 : N1, No, N3 ve Ng numunelerinin TL 1s1ldama egrileri.

3+ 3+
. O Ba;ALO5:Eu , Dy
3+ 3+
6x10 - 1 O Ca;Al0,5:Eu , Dy
~_ 2| § % ¥ St 5sEtg Dy Si0
§5><10 1§/ 125809 sY( 259105 .
= ) § 5§ & O Sry Mgy Eug 5Dy 55 SiO5
%4“0 1WEF ¥ N Mg, »sEug sDyj 55 SiOs
é 2 v %,
7 3x10° 4 :
2x10° \
1x10 A

50 100 150 200 250 360 350 400
Sicakhik (°C)

Sekil 4.6 : N4, N5, N7, Ng ve No numunelerinin TL 1s1ldama egrileri.
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N;, N, N3 ve Ng numunelerinin TL 1s1ldama egrileri incelendiginde, birbirinden
bagimsiz en az ii¢ pikten meydana geldigi goriilmektedir. Birinci pik 151 + 2 °C’de,
ikinci pik 190 £ 2 °C’de ve tiglincii yani ana pik ise 280 + 2 °C civarinda ortaya ¢iktig1
gozlemlenmistir. Bununla birlikte, en siddetli pikin yiiksek sicaklik bolgesinin ug
kisminda, bagimsiz bir pikin varligi goriilebilir. Diger taraftan, 1s1ldama egrisinin
diisiik sicaklik bolgesinde ve pik 1 ila pik 2’nin 6tesinde, siddeti diisiik piklerin varlhigi
da tespit edilmistir.

Ny, N5, N5, Ng ve Ng numunelerinin TL 1511dama egrileri incelendiginde (Sekil 4.6 :),
N, ve Ng numarali numuneler hari¢ olduk¢a zayif 151ldama piklerine sahip olduklar
goriilmiistiir. Buna karsin, N, ve Ng numarali numunelerin, diistik sicaklik bolgesinde
(T, < 100°C) nispeten yiiksek siddetli piklere sahip olduklari, ancak bu piklerin kisa
bir bekleme siiresi (~1 saat) igerisinde tamamen gézden kayboldugu tespit edilmistir.
Diger taraftan, N4, N5, N5, Ng ve Ng numuneleri daha yiiksek radyasyon dozlarinda
1sinlanmig ve analiz edilebilecek pik siddetlerine ulasip ulasamadiklari test edilmistir.
Bu numuneler, 1 saat boyunca B radyasyonu ile 1sinlanmis ve elde edilen 1s1ldama
egrilerinden bazilar1 Sekil 4.7 :’de verilmistir. Bununla birlikte, N4, N5, N, Ng ve Ng
numunelerinin 1s1ldama egrisindeki karmasik yapi ve pik siddetlerinin zayif olmasi
nedeniyle, bu tez calismasi kapsaminda, TL yontem ile deneysel olarak analiz

edilemeyecegi sonucuna ulagilmistir.

3
1x10 A
)
= 810"
]
)
= 2
= 6x10 A
=
7
2 4x10° -
, | & O  Ba;AlLO,sEu , Dy
2x10 1 & 3+ 3+
v Ca;AlO,5:Eu , Dy

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.7 : N4 ve N5 numunelerinin yiiksek doz TL 1s1ldama egrileri.
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4.5 Yeniden Kullanilabilirlik

Bir 1sildar numunenin ayni doz sartlarinda aymi TL 1sildama egrilerini iiretmesi
malzemenin kullanilabilirligi acisindan 6nemlidir. Bu nedenle, numunelerin ardisik
isinlama-okuma islemlerinde kararli davranmasi gerekmektedir. Bu amagla
malzemeler bir dizi 1sinlama-okuma islemine tabi tutularak her bir adimda, deneysel
hatalar da g6z Oniinde bulundurularak, 6zdes 1sildama egrilerine sahip olup
olmadiklar1 incelenmistir. Yeniden kullanilabilirlik testleri i¢in tiim Orneklere

asagidaki deneysel basamaklar uygulanmistir;
e Ornek belirli bir doz (siire) ile 1ginlanmustir.
e Isima egrisi kaydedilmistir.

e Ik iki basamak, baska bir islem yapilmadan (tavlama vb.), aym1 doz

kosullarinda tekrar edilmistir.

Oncelikle drnekler 300 s siire ile radyasyona maruz birakilmis ve yukaridaki izlek
uygulanmistir. Bu islem 10 defa tekrar edilmis ve elde edilen 1s1ma egrileri N; i¢in
Sekil 4.8 :’de, N, i¢in Sekil 4.9 :, N3 i¢cin Sekil 4.10 : ve Ng icin Sekil 4.11 :’de

sunulmustur.

3| o 1.dongi
6x1071 o2, dongii
v 3. dongii
4. dongii
o 5. dongt
o 6. dongl
4x 103_ o 7. d?ngg
8. dongii
4 9. dongii
3x 103 4 ¥ 10. dongii

1
50 100 150 200 250 300 350 400
Sicakhik (°C)

Sekil 4.8 : N1 numunesinin ayni1 1sinlama kosullar1 altinda ve tavlanmadan
kaydedilen ardisik 1s1ldama egrileri.
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3| o l.dongl
6x1077 o2, dongii
v 3. dongii
3| 4. dongi
5x10 o 5. dongi
o 6. dongii
3| ©7.dongi
4x10 8. dongii
A 9. dongi
v 10. dongii

w

TL Siddeti (Sayim)
%
>, 2

[3%]

X

o
L

1x10°A

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.9 : N> numunesinin ayni 1ginlama kosullar1 altinda ve tavlanmadan
kaydedilen ardisik 1s1ldama egrileri.

o 1. dongii
3 o 2. dongii
4x1074 v 3. dongi
4. dongii
o 5. dongii
E 3| @ 6. dongii
= 3x107q © 7. dongi
a3 8. dongii
:; 4 9. dongii
] v 10. dongii
3 2x10°
723
)
)
1x10°
10°

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.10 : N3 numunesinin ayn1 1sinlama kosullar altinda ve tavlanmadan
kaydedilen ardisik 1s1ldama egrileri.
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3
G511} o 1. dongii

o 2. déngii
Sx 103_ v 3. d(:.?llgl}
4. dongti
o 5. dongl
0 6. dongi
© 7. dongti
8. dongii
4 9. dongii
. v 10. déngi

S
X
(=}
w
1

TL Siddeti (Sayim)

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicakhk (°C)

Sekil 4.11 : Ns numunesinin ayni 1sinlama kosullar1 altinda ve tavlanmadan
kaydedilen ardisik 1s1ldama egrileri.

Yeniden kullanilabilirlik, 1s1ldama egrisinin altinda kalan toplam alan yardimiyla da
incelenmis ve sonuglar Sekil 4.12 : ile verilmistir. Sekil 4.8 :, Sekil 4.9 :, Sekil 4.10 :
ve Sekil 4.11 :’den agikga goriilebilecegi iizere, malzemenin 1s1ma pik
yogunluklarmin, her bir dongli sonrasinda arttig1 ve yaklasik 10 dongii sonunda bir
dengeye yaklastigi gozlemlenmistir. Bu sonu¢ malzemelerin tavlama islemi
uygulanmadiginda kalint1 radyasyon etkilerinin bir sonraki dlgtimde 1s1ldama egrisini
etkiledigini ortaya koymustur. Bu durum, Sekil 4.12 :’de daha carpici olarak karsimiza
cikmaktadir. Diger taraftan, TL okuma islemi sirasinda deney sisteminin ulagabildigi
maksimum sicakligin (bizim sistemimizde maksimum 400°C ve 60 s’dir) tavlama

islemi icin yeterli olmadig1 gézlemlenmistir.

5
8x10
3+ 3+ P Bonsocs 5
Sr;ALOgEu \Ho e s
------- o 3+
| 0" o  StagBagALOgEu , Ho
= g 4 s e REa e T R A4
£ e, g
% 7x10 A AT e -v- v
= we v 3 v 3+ 3+
k> { ™™ Sr).90Mgg,01ALOg:Eu , Ho
= G
=]
3 6x10°
%<10° |
= 3+ 3iF
Mg;ALO,5:Eu , Dy
T - u] O-- g &
O eemeaemoenessst [a]
o- -H-- -
5| o A
5x10

Sekil 4.12 : Ayni 1isinlama kosullar1 altinda ve tavlanmadan elde edilen 1s1ldama
egrilerinin, egri altinda kalan toplam alanlarinin, her dongiideki degisimi.
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Yeniden kullanilabilirlik deneyleri her dongii sonrasinda 550°C’de 15 dakika tavlama
yapilarak tekrar edilmistir. Numuneler 300 s siire ile 1sinlanmig TL 1s1ldama egrileri
kaydedilmis, tavlanmis ve bu dongii 10 kez tekrar edilmistir. Elde edilen 1s1ma egrileri
N; icin Sekil 4.13 :’de, N, i¢in Sekil 4.14 :Hata! Bagvuru kaynag bulunamadi.’de,
N; icin Sekil 4.15 :de ve Ng i¢in Sekil 4.16 :’da sunulmustur.

3| o l.dongi
6x1077 o2, dongii
v 3. dongii
3| 4. dongi
5x1071 o5, dongii
E o 6. dongii
[~ 3| © 7. dongii
F4x1071 o ¢ dcsngu
= 4 9, dongii
_g 3)(103‘ v 10. dongti
=
= 3
) ]
e 2)( 10
1x10°-
10° .

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.13 : Her dongii sonunda tavlanmis N; numunesinin ayni igimlama kosullari
altinda ardisik 1s1ldama egrileri

3| o 1.dongt
6x10™1 o 2. dongii
v 3. dongii
3| 4 dongi
5x1077 a5, dongii
o 6. dongii
3] ©7. dongi
ax10 8. dongii
49 dongii
v 10. déngii

w

TL Siddeti (Sayim)
W
X
>, 2

NS}

X

o
1

1x10°]

10

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.14 : Her dongii sonunda tavlanmis N> numunesinin ayn1 1sinlama kosullar1
altinda ardisik 1s1ldama egrileri
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o 1. dongii
3 o 2. dongii
4x 1074 v 3. dongii
4. dongii
o 5. dongii
£ 5| ©6. dongi
2, 3x107q © 7. dongii
] 8. dongii
et A 9. dongii
2 v 10. dongii
3 2x10%
73
—
=
1x10°
10° :

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.15 : Her dongii sonunda tavlanmis N3 numunesinin ayn1 1sinlama kosullar1
altinda ardisik 1s1ldama egrileri

o 1. dongii
6x10° 0 2. dongii
| v 3.dongi
3 4. dongii
5x107| a5, dongi
o 6. dongii
© 7. dongti
8. dongii
4 9. dongii

1 ¢ 10. dongii

N

X

(=l
)

w

TL Siddeti (Sayim)
W
X
>, 2

NS}
X
o

1x10°1

10

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.16 : Her dongii sonunda tavlanmis Ng numunesinin ayni isinlama kosullar1
altinda ardisik 1s1ldama egrileri

Malzemelerin yeniden kullanilabilirligi, 1sildama egrilerinin altinda kalan alan

hesaplanarak incelenmis ve sonuglar Sekil 4.17 : ile verilmistir.
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7.0x10

\v4 0] Q
© o o v
54
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Sekil 4.17 : Her dongii sonunda tavlanmis ve ayni kosullarda 1simlanmis
numunelerin, egri altinda kalan toplam alanlarmin degigimi.

Bu sonuglar, ardisik TL okuma islemi sonrasinda malzeme iizerinde kalan bir 6nceki
isinlamaya ait etkilerin, 550°C’de 15 dakika tavlama islemi ile giderilmis oldugunu

gostermektedir.

Ayrica, 1s1ldama egrisinin 80°C’ye kadar olan kisminda goézlemlenen piklerin,
1sinlama isleminin tamamlanmasindan sonra (saniyeler icerisinde) hizla soniimlendigi
gozlemlenmistir. Bu nedenle, malzemeler i1smmlandiktan hemen sonra, oda
sicakligindan 6n tavlama sicakligina kadar, (80°C), p=2°C/s oraninda isitilarak 20s
siireyle 1s1l tavlama islemi uygulanmistir. Boylece 80°C’ye kadar gozlemlenen kiigiik

piklerin 1s1ldama egrisi tizerindeki etkileri giderilmis olmaktadir.

4.6 Bilgisayarh Isildama Egrisi Ayristirma (Computerized Glow Curve
Deconvolution, GGCD)

Bu calismada CGCD yontemi, KAERI (Korea Atomic Energy Research Institute)
tarafindan gelistirilmis olan TLAnal (Chung ve digerleri, 2005) programi
kullanilarak deneysel 1s1ldama egrilerinin analizleri yapilmistir. Elde edilen deneysel
is1ldama egrilerinin davraniglarini aciklamak ig¢in, iyi bilinen, birinci mertebeden
(Randall ve Wilkins, 1945a, 1945b) ve genel mertebeden (May ve Partridge, 1964;
Partridge ve May, 1965) kinetik modeller se¢ilmistir. Deneysel 1si1ldama egrileri
CGCD yontemi ile analiz edilmis ve sonuglar N;, N,, N3 ve N icin sirasiyla Sekil 4.18
;, Sekil 4.19 :, Sekil 4.20 : ve Sekil 4.21 :’de sunulmustur.
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Diger taraftan CGCD yontemi ile dlgiilen temel tuzak parametreleri Cizelge 4.2 :,

Cizelge 4.3 :, Cizelge 4.4 : ve Cizelge 4.5 :’de sunulmustur.

3
L o Deneysel 1g1ldama egrisi
v CGCD
3 x  Gurilti
5x1074 Pik 1
— Pik 2
_ — Pik3
E 4x10° Pik 4
z — Pik5
2 3| — Pik6
= 3x107q —— Pik7
<
=
=
ur 3
= 2x107
—
1x10°
10°

50 100 150 200 250 300 350 40
Sicaklik ("C)

Sekil 4.18 : N1 numunesinin 1s1ldama egrisinin CGCD analizi.

Cizelge 4.2 : N; numunesinin 1s1ldama piklerinin TL tuzak parametreleri.

Pik No E (eV) s(sh b Tinak(°C)

1 1.16£0.07 1.5£0.9x10" 1.01+£0.09 14612
2 1.05£0.06 4.0£0.9x10'° 1.01+£0.08 1862
3 1.1740.09 2.1£0.8x10'" 1.07+£0.09  249+2
4 1.4540.08 2.5£0.9x10'2 1.06+0.07 275+2
5 1.40£0.08 3.0£0.8x10'"" 1.02+0.09  294+2
6 1.6240.09 5.5£0.8x10'2 1.01+£0.06  324+2
7 1.60£0.08 1.5+0.8x10'2 1.12+0.09 3412
6X103 o Deneysel 1g1ldama egrisi
3| T Gunin
S}1071 __ pik1
— Pik2
a0~ piks
7 — Pik5
2 3| — Pik6
;33><IO’— — Pik7
=
2 2x10°
—
1x10°1
0

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik ("C)

Sekil 4.19 : N, numunesinin 1s1ldama egrisinin CGCD analizi.
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Cizelge 4.3 : N> numunesinin 1s1ldama piklerinin TL tuzak parametreleri.

Pik No E (eV) s(s™) b Twma(°C)

1 1.16£0.07 1.5£0.9x10" 1.10+0.08  145+2
2 1.05£0.06 4.0+£0.9x10" 1.07+0.08  183+2
3 1.1740.09 2.1+0.8x10' 1.09+0.05 248+2
4 1.4540.08 2.5+0.9x10'2 1.06+0.08 274+2
5 1.40£0.08 3.0+0.8x10' 1.01+£0.04 293+2
6 1.62+0.09 5.5+0.8x10'? 1.12+0.04 320+2
7 1.60£0.08 1.5+0.8x10'2 1.07+0.07 3412
3
5x10 o Deneysel 1s1ldama egrisi
v CGCD
3 Guralti
4x10”°4 —— Pik1
==nPik 2
7 |
%3x10°{ — Pik5
2 — Pik 6
E= — Pik7
s
% 2x10° |
=)
=
1xlO3—
0

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik ("C)

Sekil 4.20 : N3 numunesinin 1s1ldama egrisinin CGCD analizi.

Cizelge 4.4 : N3 numunesinin 1s1ldama piklerinin TL tuzak parametreleri.

PikNo E (eV) s(s™h b Tmak(°C)
1.16£0.07 1.5+0.9x10"% 1.4240.08 145+2
1.05£0.06 4.0+0.9x10'° 1.01+0.09 18142
1.17£0.09 2.1+0.8x10'% 1.2940.08 248+2
1.45+0.08 2.5+0.9x10'> 1.0940.09 276+2
1.40+0.08 3.0+0.8x10'" 1.01+0.07 29542
1.90+0.09 5.5+0.8x10'> 1.0440.07 32142
1.60+0.08 1.5+0.8x10'> 1.06+0.09 34142

NN kW~
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Sekil 4.21 : Ng numunesinin 1s1ldama egrisinin CGCD analizi.

Cizelge 4.5 : Ng numunesinin 1s1ldama piklerinin TL tuzak parametreleri.

PikNo E (eV) s(s™ b Tinak(°C)
1.16+0.07 1.5£0.9x10"° 1.42+0.08  144+2
1.05+0.06 4.0£0.9x10'° 1.01£0.09 17642
1.1740.09 2.1£0.8x10' 1.29+0.08 244+2
1.45+0.08 2.5+0.9x10'> 1.09+0.07 2732
1.40+0.08 3.0£0.8x10'" 1.01£0.07  295+2
1.90+0.09 5.5+0.8x10'> 1.04+0.07  329+2
1.60+0.08 1.5+0.8x10'> 1.06+£0.09  355+2

NN N kW~

CGCD analizleri incelendiginde, orneklerin 1s1ldama egrilerindeki pik 1 ve pik 2’nin
bireysel pikler oldugu dogrulanmaktadir. Bununla birlikte, ana pikin gercekte 3 farkl
bireysel pikin siiper pozisyonu oldugu goriilmektedir. Ayrica, ana pikin yiiksek
sicaklik bolgesinde gozlemlenen c¢ikintinin, birbirinden bagimsiz, fakat yakin
konumlarda yerlesik 2 farkli pikin iist iiste binmesi sonucu olustugu goriilmiistiir.
Boylece, diisiik sicaklik bolgesinde kalan (80°C’ye kadar) ve 400°C sicakligin
otesindeki bolgeler harig, deney malzemelerinin birbirlerinden bagimsiz 7 farkl pikten

olustugu ortaya konulmustur.

4.7 Pik Pozisyonu (Ts-Tm) Yontemi

Isildama egrisinde birbirine yakin konumlarda ortaya c¢ikan ve bu nedenle de
birbirilerinden ayirt edilemeyen 1s1ldama pikleri, bu yontemle belirlenebilmektedir.
T, — T,, yonteminde, Ornek, incelenecek 1s1ldama pikine gore diisiik sicaklik

bolgesinde kalacak bir sicakliga (T) kadar 1sitilir. Eger T siiperpoze olmus piklerden
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birisinin maksimumuna (T5,,) karsilik gelir veya gecerse, bu pik soniimlenir ve 151ldama
egrisi lizerindeki etkisi azalir/kaybolur. Numune, oda sicakligina kadar sogutulur ve
1s1ldama egrisi Ol¢iilerek T, belirlenir ve kaydedilir. Tiim basamaklar yeni bir T i¢in
tekrar edilir. Bu c¢alisma kapsaminda T —T,, yontemi ile i1sildama egrisinin

incelenmesinde asagidaki deneysel siire¢ uygulanmastir.

e Her bir 6rnek 4.1.3 baghgi altinda detaylar1 verildigi gibi tavlanmis ve ardindan,

4.1.4 basghgi altinda detaylar1 verildigi gibi, 5 dakika siire ile 1smlanmastir.

e Numuneler incelenen 1s1ldama pikinin diisiik sicaklik bolgesinde kalacak bicimde
secilen bir T sicakligina kadar 2 °C/s 1sitma hizinda isitilmig ve bu sicakliga

ulastiginda, oda sicakligina kadar sogutulmuslardir.
e [sildama egrisi kaydedilirken T, 6l¢iilmiistiir.
e Farkli bir T i¢in slire¢ yenilenmistir.

Ts sicakliliklar: 80-300 °C araliginda ve 5 °C adimlarla degistirilmistir. Elde edilen
sonuglar Sekil 4.22 :, Sekil 4.23 :, Sekil 4.24 : ve Sekil 4.25 :’de verilmistir. Her bir T
sicaklig1 i¢in kaydedilen 1s1ldama egrilerinden T, sicakliklar1 l¢iilmiis ve Ty — T,y
grafigi N;, N,, N3 ve Ng icin sirasiyla Sekil 4.26 :, Sekil 4.27 :, Sekil 4.28 : ve Sekil
4.29 :’da verilmistir.

TL teoriye gore ( Chen ve McKeever, 1997; McKeever, 1985) T; — T, egrisindeki
her bir plato bir 1si1ldama pikini temsil eder. Eger incelenen malzemede, sicaklik
ekseninde birbirlerinden ayirt edilebilecek kadar uzaga yerlesmis bir¢ok pik mevcut
ise merdiven bi¢ciminde basamakli bir egri elde edilir. Ancak, 1s1ldama egrisi, pikler
birbirinden ayirt edilemeyecek kadar karmasik ise bu basamakli yapi1 yerini egimli
platolara birakir. Bu tez ¢alismasi kapsaminda incelenen sonuglar N;, N,, N3 ve Ng
kodlu numuneler i¢in Ty — T;,, grafiginin (300s 1smlama ve 2°C/s okuma oraninda);
136t2 °C civarinda ve 17512 °C civarinda birbirinden bagimsiz 2 1s1ldama pikine
sahip oldugunu isaret etmektedir. Diger taraftan 28142 °C civarindaki ana pik ise
gorece diisiik sicakliklarla kararli bir platoya sahiptir ancak, yiiksek sicakliklarda ise
egimli bir platoya sahip oldugu gorilmiistiir. Bu nedenle ana pikin, birka¢ bireysel

pikin siiperpozisyonu oldugu diisiiniilmektedir.

58



TL Siddeti (Sayim)

Sicakhik ("C)

Sekil 4.22 : N; numunesinin Ty — T, deney sonuglari.
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Sekil 4.23 : N, numunesinin T; — T,,, deney sonuglari.
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Sekil 4.24 : N; numunesinin T; — T,,, deney sonuglari.
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Sekil 4.25 : Ny numunesinin T; — T,,, deney sonuglari.

T (O

Sekil 4.27 : N, numunesinin T; — T, analizi.
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Sekil 4.28 : N; numunesinin Ty — T, analizi.
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Sekil 4.29 : Ng numunesinin Ty — T, analizi.
4.8 Degisken Doz (VD) Yontemi

Bu yontem, 1s1ldama egrisindeki piklerin maksimum sicakliklarinda (T;,), artan
radyasyon dozu ile meydana gelen degismenin izlenmesine dayanmaktadir. Randall-
Wilkins modeline (Randall ve Wilkins, 1945a, 1945b) gore birinci mertebeden
kinetik parametrelere sahip bir elektron tuzag: tarafindan tretilen pikin T, degeri
radyasyon dozundan etkilenmemeli ve sabit kalmalidir. Diger taraftan genel
mertebeden kinetik modele gére (May ve Partridge, 1964; Partridge ve May, 1965)
ise; kinetik mertebesi 1’den biiyiik bir elektron tuzagi tarafindan iiretilen 1s1ldama
pikinin T3, degeri radyasyon dozu ile degismektedir. VD yontemi ile 1s1ma pikinin

kinetik mertebesinin belirlenebilmesi icin farkli radyasyon dozlarinda 1smlanmis ve
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elde edilen 1s1ma egrileri Ny, N,, N3 ve N igin Sekil 4.30 :, Sekil 4.31 :, Sekil 4.32 :

ve Sekil 4.33 :’de sunulmustur.
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Sekil 4.30 : N; numunesinin VD analizi.
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Sekil 4.31 : N, numunesinin VD analizi.
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Sekil 4.32 : N; numunesinin VD analizi.
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Sekil 4.30 :, Sekil 4.31 :, Sekil 4.32 : ve Sekil 4.33 : incelendiginde artan 1smlama dozu
ile 1s1ldama egrilerinin siddetlerinin arttig1 goriilmektedir. Diger taraftan, dikkatli bir
gbzlemci, 1s1mlama dozu arttik¢a ana 1s1ldama pikinin diisiik sicaklik bdlgesine dogru
hareket ettigini fark edebilir. Ilaveten, yeterince yiiksek 1smlama dozlarinda ise,

is1ldama egrisindeki artigin yavagladigi ve hatta doyuma (saturasyona) ulastigi

gbzlemlenmistir.

Isildama egrileri lizerinde daha detayli analiz yapilabilmesi i¢in VD deneylerinden
elde edilen 1s1ldama egrileri CGCD programu ile analiz edilmis ve sonuglar N;, N,, N3

ve Ng i¢in siwrastyla, Sekil 4.34 :, Sekil 4.35 :, Sekil 4.36 : ve Sekil 4.37 :’da

sunulmustur.
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Sekil 4.33 : Ny numunesinin VD analizi.
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Sekil 4.34 : N; numunesinin VD verilerinin CGCG analizi.
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Sekil 4.35 :
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N, numunesinin VD verilerinin CGCG analizi.
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Sekil 4.36 : N; numunesinin VD verilerinin CGCG analizi.
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Sekil 4.37 : Ng numunesinin VD verilerinin CGCG analizi.

Sekil 4.34 :, Sekil 4.35 :, Sekil 4.36 : ve Sekil 4.37 : incelendiginde, N;, N,, N3 ve Ng
numunelerinin 1s1ldama piklerine (pik 1 hari¢) ait T;,, sicakliklarinin, artan 1smlama
dozu ile duisiik sicaklik bolgesine dogru kaydigi gozlemlenmistir. Bu degisimlerden
bazilar1 deneysel hata sinirlari igerisinde kalsa da genel bir azalma egilimi olarak
degerlendirilebilir. Diger taraftan, N; numunesine ait 1s1ldama pik maksimum
siddetlerinin (/,,,) radyasyon dozu ile degisimi Sekil 4.38 :, pik alanlarmnin (I) doz ile
degisimi Sekil 4.39 :; N, numunesindeki [,,,’lerin artan doz ile degisimi Sekil 4.40 :,
I,’larin artan doz ile degisimi Sekil 4.41 :; N3 numunesindeki [,,,’lerin artan doz ile
degisimi Sekil 4.42 :, I,’larin artan doz ile degisimi Sekil 4.43 :; Ng numunesindeki
I;,;’lerin artan doz ile degisimi Sekil 4.44 :, 1,’larm artan doz ile degisimi Sekil 4.45
’de sunulmustur. Grafiklerden agik¢a goriilebilir ki, maksimum pik siddeti ve pik
alani, artan 1smlama dozu ile artmaktadwr. Tuzaklarda bulunan elektron
konsantrasyonunun degerindeki degisim, pik maksimum sicakligini dogrudan
etkilemektedir. Bununla birlikte, hem pik maksimum siddetlerinin ve hem de
alanlarmin, artan 1smlama dozu ile doyuma ulastig1 goriilmektedir. Boylece, her bir
tuzak seviyesindeki toplam elektron tuzak konsantrasyonlar1 deneysel olarak

Olciilebilmistir (Cizelge 4.6 ).

Cizelge 4.6 : Deneysel olarak 6lciilen toplam elektron tuzak konsantrasyonu.

Pik 1 Pik 2 Pik 3 Pik 4 Pik 5 Pik 6 Pik 7

(x107)  (x109  (x107)  (x107)  (x106)  (x10%  (x10°)
N 1.15 6.96 3.34 1.35 6.95 1.54 1.39
N2 1.17 7.52 3.43 1.28 6.05 1.28 7.69
N3 0.79 6.33 2.87 0.89 4.18 1.29 1.26
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Sekil 4.38 : N; numunesine ait 151ldama
pik siddetlerinin artan doz ile degisimi.

10° 10"
Isinlama Siiresi (Dakika)

Sekil 4.39 : N; numunesine ait 151ldama
pik alanlarinin artan doz ile degisimi.

Pik Maksimum Siddeti (Sayim)

Pik Alani (Sayim)

Pik 7

3
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Sekil 4.40 : N, numunesine ait 1s1ldama
pik siddetlerinin artan doz ile degisimi.

10° 10"
Isinlama Siiresi (Dakika)

Sekil 4.41 : N, numunesine ait 1s1ldama
pik alanlarinin artan doz ile degisimi.
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Pik Alani (Sayim)

|||||

10’ 10°
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Sekil 4.42 : N; numunesine ait 1s1ldama
pik siddetlerinin artan doz ile degisimi.

10° 10°
Isinlama Siiresi (Dakika)

Sekil 4.43 : N; numunesine ait 1s1ldama
pik alanlarinin artan doz ile degisimi.
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Sekil 4.44 : N, numunesine ait 1s1ldama  Sekil 4.45 : N; numunesine ait 1s1ldama
pik siddetlerinin artan doz ile degisimi. pik alanlarinmn artan doz ile degisimi.

4.9 Alfa Radyasyonunun Isildama Egrisine Etkisi

Bu calismada, alfa ve beta radyasyonu ile 1sinlanmis numunelerin 1s1ldama egrileri
karsilagtirilmis ve radyasyon cinsinin 1sildama egrisi lizerinde meydana getirdigi
etkiler incelenmistir. Farkli radyasyon cesitlerinin malzemelerin 1s1ldama egrilerinde
baz1 farkliliklar ortaya c¢ikardigi literatiirde bildirilmistir (Bos ve digerleri, 1995;
Uzun ve digerleri, 2016; Uzun ve digerleri, 2018). Malzemeler vakum odasinda
(p < 1 mb) 1 saat siire alfa radyasyonu ile 1sinlanis ve bu siire sonunda 1s1ldama egrileri
kaydedilmistir. Sonuglar, ayn1 numunenin beta radyasyonu ile 1sinlanmis 1s1ldama
egrileri ile birlikte, Sekil 4.46 :, Sekil 4.47 :, Sekil 4.48 :, Sekil 4.49 : ve Sekil 4.50 :
de sunulmustur. Sekil 4.49 :’da, bu tez ¢aligmasi kapsaminda 1s1ldama egrisi analiz
edilemeyecek kadar zayif ve karmasik olan Ng numunesinin, alfa ve beta radyasyonu
ile 1sinlama sonrasi elde edilen 1sildama egrileri verilmistir. Numunenin alfa
radyasyonu ile 1sinlanmasi sonrasi elde edilen 1sildama egrisi, beta radyasyonunda

oldugu gibi olduk¢a karmasiktir ve bu nedenle analiz edilememistir.

Bununla birlikte, pik siddetlerini kiyaslayabilmek ic¢in egriler normalize edilmistir.
Ayrica deneysel olarak Olciilen tiim 1s1ldama egrileri CGCD yOntemi ile analiz edilmis
ve her bir bireysel 1s1ldama pikinin T, degerlerinin alfa ve beta radyasyonu ile

degisimi Cizelge 4.7 :, Cizelge 4.8 :, Cizelge 4.9 : ve Cizelge 4.10 : ile verilmistir.

Alfa radyasyonu ve beta radyasyonu ile 1smnlanmis o6rneklerin normalize edilmis pik
siddetleri kendi aralarinda karsilastirilmistir. Alfa radyasyonu ile 1sinlanan 6rneklerde

birinci ve ikinci pik siddetinin, ana pik siddetine oranlarinin (beta radyasyonu ile
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1ismlanmis drneklerin oranlarina gore) arttig1 goriilmektedir. Ornegin, p radyasyonu ile
isinlanmig N; numunesinin 1s1ldama egrisinde ana pikin siddeti, pik 1 ve pik 2 den
sirasiyla 4.65 ve 3.71 kat daha biiyliktiir. Oysa o radyasyonu ile 1gmlanmis N;
numunesinin 1s1ldama egrisinde ana pikin siddeti, pik 1 ve pik 2 den sirasiyla 2.26 ve
2.93 kat biiyiiktiir. Ana pik siddetinin, pik 1 ve pik 2’nin pik siddetlerine orani Cizelge
4.15 :’de verilmistir. Buna ek olarak, incelenen tiim numunelerde, alfa radyasyonu ile
1sinlanmig 6rneklerin 1s1ldama egrilerindeki ana pikin, diisiik sicaklik bolgesine dogru
kaydig1 gézlemlenmistir. Buna karsi, 1s1ldama egrisinde bireysel olarak ortaya ¢ikan
pik 1 ve pik 2°nin T, sicakliklarmin degismedigi gézlemlenmistir. Yalnizca ana pikte
goriilen bu etki, bireysel 1sildama piklerinin sicaklik ekseninde diisiik sicaklik
bolgesine dogru kaymasi ile aciklanamaz, ¢iinkii Cizelge 4.7 :, Cizelge 4.8 :, Cizelge
4.9 : ve Cizelge 4.10 :’dan acikga goriilebilecegi gibi bireysel piklerin alfa radyasyonu

ile yer degistirmesi rastgele ve deneysel hata simirlar1 icerisindedir.

(%)
N;Orl]l:llilk‘ 'l'AL Siddeti (Sayim)

TL Siddeti (Sayim)

o-1inlama

1x10°

50 100 150 200 250 300 350 400
Sicaklik (°C)

Sekil 4.46 : o ve P radyasyonu ile 1sinlanmis N; numunesinin 1s1ldama egrileri.
Kiiciik grafik pik siddetlerinin normlanmasi ile ¢izilmistir.

Cizelge 4.7 : Ni numunesinin Tmak degerlerinin o radyasyonu ile degisimi.

Pik No Tmak(°C) Tmak(°C)
B radyasyonu o radyasyonu
1 14612 14812
2 1862 1862
3 250+2 250+2
4 2752 278+2
5 294+2 29312
6 32443 32443
7 34143 34343
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Sekil 4.47 : a ve B radyasyonu ile 1sinlanmis N, numunesinin 1s1ldama egrileri.
Kiigiik grafik pik siddetlerinin normlanmasi ile ¢izilmistir.

Cizelge 4.8 : N> numunesinin Tmak degerlerinin o radyasyonu ile degisimi.

Pik No Tmak(OC) Tmak(oc)
B radyasyonu o radyasyonu
1 14542 14742
2 18242 185+2
3 24842 248+2
4 275%2 27442
5 29342 29442
6 32443 32143
7 34143 34243

B-1s1inlama
4x10°

(98]
X
o
W
1
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50 100 150 200 250 300 350

Sicaklik (°C)

2><103-
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50 100 150 200 250 300 350 400
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Sekil 4.48 : o ve B radyasyonu ile 1sinlanmis N3 numunesinin 1s1ldama egrileri.
Kiiciik grafik pik siddetlerinin normlanmasi ile ¢izilmistir.
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Cizelge 4.9 : N3 numunesinin Tmak degerlerinin o radyasyonu ile degisimi.

Pik No Tmak(°C) Tmak(°C)
B radyasyonu o radyasyonu
1 14542 14712
2 18312 1862
3 248+2 248+2
4 27612 27612
5 294+2 294+2
6 31943 31943
7 34143 34143

1.0 1 o B-1sinlama

Normalize TL Siddeti (Sayim)

50 100 150 200 250 300 350 400

Sicaklik (°C)

Sekil 4.49 : o ve B radyasyonu ile 1sinlanmis N5 numunesinin normalize edilmis
1s1ldama egrisi.
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Sekil 4.50 : a ve B radyasyonu ile 1sinlanmis Ng numunesinin 1si1ldama egrileri.
Kiiciik grafik pik siddetlerinin normlanmasi ile ¢izilmistir.
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Cizelge 4.10 : Ng numunesinin Tmak degerlerinin o radyasyonu ile degisimi.

Pik No Tmak(°C) Tmak(°C)
B radyasyonu o radyasyonu
1 14442 14412
2 18412 1812
3 249+2 249+2
4 278+2 27812
5 295+2 295+2
6 33843 33543
7 35343 35943

Diger taraftan, ana piki olusturan bireysel piklerden gorece diisiik sicaklik bélgesinde
ortaya ¢ikanlarin pik siddetlerinde bir artis oldugu ve bdylece ana pikin diisiik sicaklik
bolgesine dogru kaydigi diisiiniilmektedir. CGCD analizlerinden, alfa ve beta
radyasyonu ile 1sinlanmis drneklerdeki birbirinden bagimsiz her bir bireysel pikin
alanlar1 Cizelge 4.11 :, Cizelge 4.12 :, Cizelge 4.13 : ve Cizelge 4.14 :’de sunulmustur.
Cizelgelerden goriilebilecegi gibi,  radyasyonu ile 1smlanmis 6rneklerde, en siddetli
pik alanina sahip olan bireysel 5’inci pik iken; o radyasyonu ile 1sinlanmig 6rneklerde
ise en siddetli pik alanina sahip olan bireysel 3’lincii piktir. Boylece, o radyasyonu ile
1sinlanmig malzemelerde gézlemlenen; ana pikin diisiik sicaklik bolgesine kaymast,
degisen pik siddetleri ile agiklanabilmektedir. Diger taraftan, o radyasyonunun madde
icerisine niifuz edebilme orani (dogrusal enerji transfer katsayisi ile ters orantili), 3
radyasyonunda 100 kat daha azdir. Boylece, B radyasyonu, malzeme igerisinde daha
derinlere niifuz ederek buradaki tuzaklarla (pik 5 gibi -1.40+0.08 eV-) daha fazla
etkilesebilirken, o radyasyonu daha s1g bolgede yerlesmis olan tuzaklar: (pik 3 gibi -
1.17£0.09 eV-) daha siddetli etkileyebilmektedir.

Cizelge 4.11 : N; numunesinin, 3 ve o radyasyonu ile iginlanmis 1s1ldama
egrisindeki bireysel piklerin, en siddetli pike gére normalize edilmis alanlar1

Pik No Norm. Alan  Norm. Alan
B radyasyonu o radyasyonu

1 0.16 0.33
2 0.35 0.39
3 0.55 1.00
4 0.68 0.43
5 1.00 0.34
6 0.16 0.28
7 0.60 0.43

Cizelge 4.12 : N> numunesinin, 3 ve o radyasyonu ile iginlanmis 1s1ldama
egrisindeki bireysel piklerin, en siddetli pike gére normalize edilmis alanlari.
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Pik No Norm. Alan  Norm. Alan
B radyasyonu o radyasyonu

1 0.18 0.29
2 0.40 0.32
3 0.76 1.00
4 0.78 0.33
5 1.00 0.62
6 0.35 0.50
7 0.64 0.41

Cizelge 4.13 : N3 numunesinin, 3 ve o radyasyonu ile iginlanmis 1s1ldama
egrisindeki bireysel piklerin, en siddetli pike gére normalize edilmis alanlari.

Pik No Norm. Alan  Norm. Alan
B radyasyonu o radyasyonu

1 0.20 0.30
2 0.44 0.32
3 0.95 1.00
4 0.89 0.48
5 1.00 0.49
6 0.38 0.72
7 0.70 0.08

Cizelge 4.14 : N numunesinin, 3 ve o radyasyonu ile iginlanmis 1s1ldama
egrisindeki bireysel piklerin, en siddetli pike gére normalize edilmis alanlari.

Pik No Norm. Alan  Norm. Alan
B radyasyonu o radyasyonu

1 0.18 0.20
2 0.40 0.28
3 0.76 1.00
4 0.78 0.25
5 1.00 0.51
6 0.35 0.08
7 0.64 0.51

Diger taraftan, bu sonucu destekleyici bir diger kanit ise o ve B radyasyonu ile
isinlanmig 6rneklerin 1s1ldama egrilerindeki ana pikin, pikl ve pik 2’ye oranlarinda

gozlemlenen degismedir.

Cizelge 4.15 : Ni numunesinin Tmak degerlerinin o radyasyonu ile degisimi.

Numune Iana/lpik—l Iana/lpik—l Iana/lpik—z Iana/lpik—z
B radyasyonu o radyasyonu J3 radyasyonu o radyasyonu

Ni 4.65 2.26 3.71 2.93
N2 4.46 2.50 3.78 3.11
N3 4.57 2.45 3.72 3.10
Ne 4.72 2.74 3.76 3.00
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4.10 Fading Etkisi

Termoliiminesans malzemelerin kullanim alanlarimi kisitlayan en 6nemli parametre
fading (solma) oranidir. Fading, malzemeden yayinlanan TL sinyallerinin okunmadan
once ¢esitli mekanizmalarla soniimlenmesi olarak tanimlanabilir. Fading olay1, TL
sinyalin soniimlenme mekanizmasimin tiirline bagli olarak isimlendirilmektedir.
Bunlardan ilki sicakliktir. TL malzeme 1sinlandiktan sonra eger yliksek sicakliga
maruz kalirsa, TL 1s1ldama siddeti sicaklik ile orantili olarak soniimlenir. Buna, normal
fading denir. Fading olayi 1s1 etkisi olmadan da gozlenebilmektedir ve bu durumda
gozlemlenen fading anormal fading olarak isimlendirilir. Anormal fading, kristal
iyonize olmayan bir radyasyon kaynagma maruz kalwrsa da gozlenebilir. Diger
taraftan, TL malzeme herhangi bir dis etkene maruz kalmaksizin, kuantum mekanik
tiinelleme mekanizmasi ile de anormal fading gozlenebilmektedir (Uzun ve digerleri,

2011).

Bu ¢aligmada deney malzemelerinin fading 6zellikleri asagidaki deneysel basamaklar

kullanilarak 6l¢tilmiistir;

e Toz formundaki numuneler 6ncelikle Boliim 4.1.3 ’de aciklandigi sekilde, tavlama
islemine tabi tutulmus ve ardindan 300 s siire ile radyasyona maruz birakilmistir.

e [sildama egrileri elde edilmistir.

e Malzemeler yeniden tavlama islemine tabi tutulmus ve ardindan ayni iginlama
kosullarinda yeniden 1smlanmislardir.

e Numuneler oda sicakliginda, kuru ve karanlik bir ortamda; herhangi bir radyasyon
ve 1s1 kaynagia maruz kalmayacak sekilde belirli siirelerde depolanmiglardir.

e Belirlenen siirenin sonunda 1s1ldama egrileri yeniden 6l¢tilmiistiir.

Depolama; 1, 2, 3, 5, 6, 10, 12, 30, 60, 90, 180, 360 ve 540 giin olarak se¢ilmistir. Bu
siireler sonrasinda 0rneklerin 1s1ldama egrileri dl¢iilmiis ve sirasiyla Sekil 4.51 :, Sekil
4.53 :, Sekil 4.55 : ve Sekil 4.57 :’de sunulmustur. Fading deneylerinden, her bir
bekleme siiresi sonunda malzemelerin pik siddetlerinde bir soniimlenme oldugu
gozlemlenmistir. Gozlemlenen bu fading oranlarmmin hangi tiir (normal-anormal)
fading kapsaminda degerlendirilmesi gerektiginin anlasilabilmesi i¢in detayli bir
analiz yapilmistir. Bu amacla, her bir 1s1ldama egrisi CGCD teknigi ile analiz edilmis
ve karmasadan kac¢iabilmek amaciyla sadece 540 giinliik fading deneylerinin analiz

sonuclar1 Sekil 4.52 :, Sekil 4.54 :, Sekil 4.56 : ve Sekil 4.58 :’de sunulmustur.
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Sekil 4.51 : N; numunesinin fading deneyleri.
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Sekil 4.52 : N; numunesinin 540 giinliik fading deney sonug¢larinin CGCD yontemi
ile analizi.
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Sekil 4.53 : N, numunesinin fading deneyleri.
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Sekil 4.54 : N, numunesinin 540 giinliik fading deney sonug¢larinin CGCD ydntemi
ile analizi.
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Sekil 4.55 : N; numunesinin fading deneyleri.
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Sekil 4.56 : N; numunesinin 540 giinliik fading deney sonuglarinin CGCD ydntemi
ile analizi.
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Sekil 4.57 : Ng numunesinin fading deneyleri.
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Sekil 4.58 : Ny numunesinin 540 giinliik fading deney sonug¢larinin CGCD ydntemi
ile analizi.

Termodinamik yasalar gercevesinde, bir elektronun aktivasyon enerjisi E olan bir

tuzaktaki ortalama omrii denklem 4.1 ile verilir (McKeever, 1985).

T=s"lexp(E/k.T) 4.1)

Burada, s, frekans faktorii, T sicaklik ve k Boltzmann sabitidir. Denklem 4.1
kullanilarak her bir pike karsilik gelen tuzaklardaki elektronlarin yari1 dmiirleri ve
beklenen normal fading oranlar1 hesaplanmistir. Tiim fading deneylerine ait CGCD
analizlerinin sonuglar1 ve hesaplanan fading oranlar1 Sekil 4.59 :, Sekil 4.60 :, Sekil

4.61 : ve Sekil 4.62 :’de ayrintili olarak sunulmustur.
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Her bir tuzak seviyesindeki elektronlar i¢in ortalama omiir () ve bozunma sabiti (1),
numunelere ait tuzak parametreleri Cizelge 4.2 :, Cizelge 4.3 :, Cizelge 4.4 : ve Cizelge
4.5 ’den alinarak, denklem 4. 1 yardimi ile hesaplanmistir. Bu parametreler ve
referans 1s1ldama egrisindeki pik alanlar1 kullanilarak her bir tuzak seviyesi i¢in

beklenen (normal) fading oranlar1 hesaplanmistir.

CGCD analizlerinden; her bir bagimsiz 1s1ldama pikinin beklenenden daha yiiksek
oranlarda fadinge ugradigi gdzlemlenirmistir. Ornekler fading deneylerinin ilk
asamasinda, oda sicakliginda (~20£5°C), dogrudan ya da dolayl olarak 1s1ga ya da
herhangi bir iyonlastirici radyasyona maruz kalmadan depolanmislardir. Buna ragmen

beklenenden daha yiiksek oranlarda fadinge ugradiklar1 gozlemlenmistir.
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Sekil 4.59 : N; numunesi i¢in deneysel ve beklenen fading sonuglar1
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Sekil 4.60 : N, numunesi i¢in deneysel ve beklenen fading sonuclari.
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Sekil 4.61 : N; numunesi i¢in deneysel ve beklenen fading sonuglari.
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Sekil 4.62 : N, numunesi i¢cin deneysel ve beklenen fading sonuglari.
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5. SONUC VE ONERILER

Bu doktora tez ¢alismasinda Sr3Al,0,: Eu3*, Ho3*, Sr,49Bag g Al,06: Eu3t, Ho3™,
Sry09Mgo.01Al,04: Eu3t, Ho3t, BasAlgO;5: Eudt,Dy3*, CajAlgO,5: Eudt, Dy3*,
Mg3Alg0y5: Eu®*, Dy**, Sr1.25EU0.5DY0.255105, Sr1.25EU0 5DY0 255105
Mg, 25Eug5sDyq ,5Si0;, aliiminat ve silikat bazli 1s1ldar malzemelerinin TL 6zellikleri
analiz edilmistir. Bu amagla farkli TL metotlar1 ile 1s1ldama egrileri detayl bir sekilde
incelenmistir. NTE ve diger katkilarin, sentezlenen 1s1ldar malzemelerinin TL 1s11ldama

egrilerinde degisimlere yol acip agmadig1 arastirilmistir.

Diisiik radyasyon dozuna maruz kaldigi halde analiz edilebilir diizeyde TL sinyali
yayimlayabilen numunelerin aliiminat bazli drnekler oldugu (Sr3Al,04: Eu3*t, Ho3*,
Sry99Bag g1 Al,0g: Eu3t, Ho3", SrpgoMgg 1Al O4: Eudt, Ho3t, Mg;Alg0,<: Eudt,
Dy3*) tespit edilmistir. Diger taraftan silikat bazli 6rneklerin analiz edilebilecek
siddette 1s1ldama egrisine sahip olmadiklar1 gozlemlenmistir. Bu durum doygunluk
seviyesindeki 1sinlama dozlar1 i¢in de gozlemlenmistir. Bu nedenle, Sr3Al,O4: Eu3™,
Ho3%,  Sr,g9Bago;Al,04: Eudt,Ho3*,  Sr,g9Mgg1Al,04: Eu3t,Ho3*  ve
Mg;Alg0qs: Eu3*, Dy3*  1sildar malzemelerinin {izerinde daha ayrintih TL

calismalar1 yapilmistir.

Incelenen N; numunesi Sr3Al,04: Eu3*, Ho3" formunda olup en siddetli 1s11ldama
egrilerinden birine sahiptir (bkz. Sekil 4.5 :). Bu yapiya Bag o, ilavesinin (N,) TL
1s1ldama egrisinde 6nemli bir degisiklige sebep olmadigi (bkz. Sekil 4.5 :) ancak, PL
spektrum siddetinde 6nemli bir artisa sebep oldugu (Oztiirk, 2016a) tarafindan
bildirilmistir. Literatiirde, Al,04: Eu3* bilesigine yapilan Sr katkisinin TL mekanizma
icin bosluk yani yeniden birlesme merkezlerinin konsantrasyonunu artirdigini gosteren
calismalar bulunmaktadir (Matsuzawa ve digerleri, 1996). N; numunesinde Sr’nin
yani sira Ba katkisinin yapilmasi ile tiretilen N, numunesinin TL 1s1ldama egrisinde,
yeni piklerin olugsmasina ya da var olan pik siddetlerinde kayda deger bir degisiklige
neden olmadigr gozlemlenmistir. Ancak kesin bir sonuca ulasabilmek i¢in katki
oranmin arttirildigi durumlarin da incelenmesini 6nermekteyiz. N, numunesindeki

diger her sey ayni kalmak kosulu ile malzeme Bag(; ilavesinin yerine Mg, ,; ile
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katkilandiginda (N3), malzemenin 1s1ldama egrisinin siddetinin, N; numunesine gore,
yaklasik %20 oraninda azaldig1 gozlemlenmistir (bkz. Sekil 4.5 :). Buna karsin, N
numunesinin PL spektrum siddetinde kayda deger bir artis (Oztiirk, 2016a) tarafindan

rapor edilmistir.

N,, Ng, ve Ny numuneleri (X = Ba, Ca, Mg);Alg0,5: Eu3t, Dy3* yapisinda olup,
bunlar icerisinden sadece Ny numunesi (X = Mg), TL 1s11dama egrisinde birbirinden
ayirt edilebilen siddetli 1si1ldama piklerine sahiptir. Ek olarak, Ng numunesinin
1s1ldama egrisinin siddeti, N; numunesinin 1s1ldama siddetinden yaklasik %5 civarinda
daha azdir. Diger taraftan, N, numunesinde X yerine Ba veya Ca katkis1 yapildiginda,

1s1ldama egrisinin siddetinin analiz edilemeyecek oranda azaldigi goriilmektedir.

N;, N,, N3 ve Ng numunelerinin CGCD metodu kullanilarak TL 1g1ldama egrileri analiz
edilmis ve asagidaki sonuglara ulagilmistir;

e Her bir numunenin 7 adet bireysel TL piki oldugu gozlemlenmistir.

e Sr;Al,04:Eu3*, Ho3t, (N;), Sryg9Bagg;Al,04: Eudt, Ho3t, (N,) ve
Sry99 Mgg 1Al 0¢: Eu3*t, Ho3*, (N3) 1sildar malzemelerinin  yedi adet
1s1ldama pikinin de, deneysel hata sinirlar1 igerisinde kalacak bigimde, ayni
sicaklikta konumlandigi, yapilan TL analizleri ile ortaya konulmustur (Cizelge
4.2 :, Cizelge 4.3 : ve Cizelge 4.4 :).

e [Isildama piklerinin ayni sicaklikta konumlanmasi, bunlarin esasinda ana matris
malzemesinden (Sr,Al,O04: Eut, Ho3*") kaynaklandigmi, yani Ba ve Mg
safsizliklarmin yeni bir pik olusturmadigini diistindiirmektedir.

e Ba ilavesinin 1g1ldama egrisindeki var olan pik siddetlerinde dnemli bir fark
olusturmazken, Mg ilavesinin ise ana pik siddetini azalttig1 gézlemlenmistir.

e Mg;Alg0,5: Eudt, Dy3* ( Ny) is1ldar malzemesinde ise yine yedi adet bagimsiz
TL pik oldugu, pik 1, 2 ve ana pikin (pik 3-5) sicakligmnin diger aliiminat bazl
bilesiklerle (N;, N, ve N3) ayn1 sicaklikta konumlandig1 goriilmiistiir. Diger
taraftan pik 6 ve 7 ise daha yiiksek sicakliklarda konumlanmislardir.

e N, isildarindaki Dy3* ilavesi pik1-5 iizerinde 6nemli bir etki yapmazken pik 6
ve 7°nin sicakliklarini arttirmaktadir.

Ts—Twm prosediiri her bir malzemeye 51 kez wuygulanarak pik analizleri
detaylandirilmistir. Ts—Tm metodu kullanilarak TL 1s1ldama egrileri analiz edilmis ve

elde edilen sonuglar agsagidaki gibi 6zetlenmistir;
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Her bir malzeme i¢in 1. maksimum, 2. maksimum ve ana pikten olusan
1s1ldama egrisi kaydedilmis ve tepe noktalarmin konumlandigi sicakliklar
Olciilmiistiir. Elde edilen sonuglar CGCD yontemi ile uyum i¢inde oldugu

gozlemlenmistir.

Yiiksek doz isinlamalarindan elde edilen sonuclar s6yle 6zetlenebilir;

Isildama piklerini olusturan tiim tuzaklar yiiksek dozlarda doygunluga ulasmais,
boylece ylik tastyici tuzak konsantrasyonlar1 deneysel olarak 6l¢iilebilmistir.

Literatlirde yaymlanan ¢alismalarda (Alonso ve Alcala, 1980; Da-Ke ve
digerleri, 1984; Dhopte ve digerleri, 1991; Marin ve Jaque, 2021;
Matsuzawa ve digerleri, 1996; T. Nakajima, 1983; Toshiyuki Nakajima ve
digerleri, 1978; Qin ve digerleri, 2017; Shoushan ve digerleri, 1986)
genellikle, TL 1s1ldama egrileri ve pikleri ile bu piklere ait parametreler diisiik
dozlarda incelenmekte ve raporlanmaktadir. Ancak, ayn1 malzemeye ait bazi
isildama piklerinin sadece yiiksek dozlarda gozlemlenebildigine dair
calismalar mevcuttur (Uzun ve digerleri, 2024; Uzun ve digerleri, 2023). Bu
sebeple malzemeler yiiksek dozlarda isinlanmis ve isildama egrileri analiz

edilerek yeni piklerin ortaya ¢ikmadigi dogrulanmistir.

Fading deneylerinden elde edilen sonuglar soyle 6zetlenebilir;

Deneysel numunelerde hem normal hem de anormal fading birlikte
gozlemlenmistir.

Toz formundaki numunelerde 540 giin bekleme siiresi sonunda kayda deger ve
analiz edilebilecek siddete uzun stireli TL 1s1ldama egrisi elde edilebilmistir.
Bu sonucun, incelenen malzemelerin teknolojik  uygulamalarda
kullanilabilirlige dair umut verici oldugu diisiiniilmektedir.

Uzun siireli TL 1s1ldama, tuzak seviyelerinin derin olmasi (bkz. Cizelge 4.2 :-
4-4) ile agiklanabilmektedir. Derin tuzak seviyelerinin, uzun siireli fosforesans
is1ldama ile sonuclandigi (Matsuzawa ve digerleri, 1996) literatiirde
yayinlanan bir¢ok calismada bildirilmistir.

Sunulan tez ¢alismas1 kapsaminda ayrintili olarak incelenen isildarlarin her
birinin 1s1ldama egrilerinde, iyi tanimlanmis, ardisik kullanimda kararli
davranan ve siddetli bir ana pik bulundugu gozlemlenmistir. Buna ilave olarak,
ana pikin 540 giinliik bekleme siiresi sonrasinda hala kolayca ol¢iilebilir

oldugu bu tez ¢alismasi neticesinde ortaya konmustur. Sonug olarak, incelenen
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is1ldarlarin, radyasyon dozimetri malzemesi olarak kullanilabilirliginin yani
sira, uzun siireli 1sildama ihtiyac1 duyulan alanlar i¢cin de uygun bir aday
olduklar1 diisiiniilmektedir. Doktora sonrasi ¢alismalarimizin bu yonde devam

ettirilmesi planlanmaktadir.
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