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Bu c¢aligmada Tiirkiye’nin Cigekdagr Masifi, Kirsehir ilinin Akgakent
ilcesinden alinan dogal florit (CaF;), 1sisal muamele islemleri i¢in 350°C’den
700°C’ye kadar 50°C’lik artislarla 0.5 ve 1 saat, daha sonra 500°C ve 550°C’de 6, 12
ve 24 saat tavlandi. Baslangi¢ 1sisal muamele rejiminde 24 saat 550°C’de tavlanan
ornegin biitiin dogal dozu sildigi belirlendi. En uygun tavlama sicakligini elde etmek
icin yapilan deneylerde 40°C’den 100°C’ye kadar sicaklik 10°C arttirilarak 24’er
saat tavlanan, her tavlama sonrasi 1 Gy doz verilerek elde edilen termoliiminesans
tepelerinin 40°C’de en yiiksek doz tepkisini verdigi belirlendi. Ayrica 40°C’de 24
saatlik tavlama isleminden sonra farkli 1sitma oranlarimin ve 0.5 Gy ile 50 Gy
arasindaki degisik doz degerlerinin TL 1s1ma tepelerine etkisi arastirildi. Calisilan
ornegin tepe siddetlerinin artan doz orani ile dogrusal olarak arttigi, diger taraftan

tiim 151ma tepesi siddetlerinin artan 1sitma orani ile azaldigi gozlendi.

Anahtar Kelimeler: Akcgakent Floritleri, Termoliiminesans (TL) Dozimetresi, Doz

Tepkisi, Isitma Orani, Floritlerin Tavlanmas
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CHARACTERISTICS OF AKCAKENT FLUORITES (CaF,)
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In this study, natural fluorit (CaF,) material obtained from Kirsehir province

of Akcakent region in Cicekdagi Massif, is annealed from 350°C to 700°C by
increasing the temperature with steps of 50°C for 0.5 and 1 hours, A respectively
ferwards they were annealed for 6, 12, and 24 hours at 500°C and 550°C for the
initial thermal treatment regime. In the initial rise thermal treatment regime, it was
deduced that annealing at 550°C for 24 hour erased all the natural dose. In
experiments to obtainin optimum annealing temperature, cyristal is annealed from
40°C to 100°C with en inceaments of 10°C for 24 hour. After each annealing TL
intensities were recorded by giving 1 Gy dose. From the measurements it was
observed that dose responses of TL glow-peaks have the highest points at 40°C.
Furthermore the effect of various dose values between 0.5 Gy and 50 Gy and the
effects of different heating rates on the TL glow peaks after 24 hours annealing were
investigated. It was detected that peak intensities of all glow peaks increase linearly
with increasing dose response; on the other hand, all glow peak intensities decrease
with increasing heating rate.

Key Words: Akgakent Fluorites, Thermoluminescence (TL) Dosimetry, Dose
Response, Heating Rate, Annealing of Fluorites
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1. GIRIS Halime TUGAY

1. GIRIS

Termoliiminesans (TL) ya da termal olarak uyarilmis liminesans onceden
radyasyonla uyarilan kati ornekten (yalitkan ya da yariiletken) 151k yayimmidir. TL
maddesi radyasyona (iyonlastirici, goriiniir 151k, UV. vs. ) maruz kalma siiresince
enerjiyi sogurur ve 1sitilana kadar bu enerjiyi depo eder. Sicakligin fonksiyonu olarak
yayilan 15181n siddeti termoliiminesans 1s1ma egrisidir. Genellikle 1sitma orani sabittir
ve bu yiizden 1s1ma egrisi literatiirde 6lglim ¢emberinin zamaninin fonksiyonu olarak
TL siddetini ya da sicaklik yerine kanal sayisim1 gosterilir. Bu durumda isima
egrisine ek olarak zaman sicaklik grafigini ¢izmek uygundur.

Termoliiminesansin teorik aciklamasi elektron band teorisine dayanir. TL
maddeleri kristal yapili yalitkanlar ya da yariiletkenlerdir. En basit modele gore (bir
tuzak-bir merkez modeli) ideal bir kristalde elektronlar iletkenlik bandindan yasak
band araligiyla ayrilan valans bandlarini isgal ederler. Gergek bir kristalde gesitli
kusurlar iyonlastirict radyasyonun ya da oOrgiideki safsizliklarin sonucu olarak
meydana gelir. Her iki durumda da elektronlar "yasak" enerjilere sahip olabilirler.
Elektronlarin valans bandindan iletkenlik bandina uyarilmasi, valans bandinda holler
kalirken, 1s1mnlama sonucu olarak meydana gelebilir. Baz1 holler ve elektronlar 11k
yayimiyla tekrar birlesebilir (radyoliiminesans).

Termoliiminesans (TL) metodu tuzak ve liiminesans merkezi icerdigi icin
karmagiktir. Yalitkan ya da yariiletken oda sicakliginda ya da diisiik sicakliklarda
iyonlastirict radyasyona maruz kaldigi zaman, elektronlar valans bandindan
iletkenlik bandina gegerler. Bu valans bandinda bir bosluk birakir. Her iki ¢esit
tastyici tekrar yeniden birlesene ya da kat1 kristaldeki orgii kusurlarinda tuzaklanana
kadar kendi bandlarinda hareketli hale gelir. Bu 6rgii kusurlar1 TL yonteminde ¢ok
kritik bir rol oynar. Tuzaklanmis elektronlar kristaller oda sicakliginda depolandig:
zaman uzun bir siire olduklar1 gibi kalirlar. Bunlar kristal 1s1tildig1 zaman elektrona
verilen yeterli enerjiden dolay1 serbest kalabilirler. Bu elektronlar hol igceren uygun

yeniden birlesme merkezleriyle 151k yayimiyla birlikte tekrar birlesene kadar Kristal
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katida hareket edebilirler. Isinlamadan sonra kristalden uyarmayla bu 151k yayimi
yontemi "termal olarak uyarilmis yontem" ya da kisaca "termoliiminesans" adin1 alir.

Bu aciklamada termoliiminesansin iiretimi icin {i¢c ana madde bulunabilir. Ilk
olarak madde yalitkan ya da yariiletken olmalidir. Metaller liiminesans 6zellikleri
sergilemezler. Ikinci olarak madde radyasyona maruz kalma siiresince belirli bir siire
enerjiyi sogurmalidir. Ucgiincii olarak liiminesans yaymm1 maddeyi 1sitarak
saglanmalidir. Ek olarak bu ifadelerden ¢ikarilamayan, su an mevcut olan
termoliiminesansin bir 6nemli 6zelligi daha vardir. Isik yayimii saglamak igin
madde 1s1tildig1 zaman, 6rnegi basit¢e soguttugumuzda ve tekrar 1sittigimizda madde
tekrar termoliiminesans yayamaz. Tekrar liiminesans ozellik gdstermesi i¢in madde
tekrar radyasyona maruz birakilmalidir. Boylece sicakligi yiikseltmek tekrar 1s1k
yayim iiretecektir. Termoliiminesans iiretimini yoneten temel prensipler liiminesans
yontemini yoneten temel prensiplerle aynidir. Bdylece termoliiminesans sadece
liiminesans yonteminin genis ailelerinden biridir.

Sogrulan radyasyon dozunun 6l¢iimii i¢in trmoliiminesans olay1 Daniel ve
arkadaslar tarafindan ilk olarak calisilmasindan bu yana ¢ok fazla ilerledi (McKeevr,
1985). Birgok termoliiminesans fosforu su an bir¢gok dozmietrik uygulamada
kullanilmaktadir.

Termoliiminesans dozimetresi i¢in fosforun se¢imi goz oniline alinan belirli
uygulamalarin kesin bir bilgisini gerektirir. Genel olarak uygulamalar kisisel
dozimetre (vicut dokusundaki dozun belirlenmesi), medikal uygulamalar ve reaktor
dozimetresi i¢in 6zel diisiincelerle ¢evresel izleme (havadaki dozun belirlenmesi)
olarak giivenilir bir sekilde listelenebilir. Ag¢ikca her bir kullanim arasinda genis bir
iist liste gelme bolgesi vardir. Modern dozimetreler 6zel uygulamalarla yapilmistir,
ornegin derinin altindaki yiizeyde, 5mgcm™ (~50 pm) derinlikte epidermis
tarafindan sogurulan X-151n1 ya da B dozu 6lgiimii, ya da 1000mgem ™" derinlikte

vicut dokusu tarafindan sogurulan karigik notron alanindaki doku esdegerinin
Olcimii. Kabul edilen belirsizlik limitleri arasinda bu 6lciimleri yapabilmek icin
dogru dozimetrenin se¢imi dnemlidir.

Dozimmetre performanst i¢in uygulamalara yonelik bazi standartlar

onerilmistir. Uluslararas1 Standartlar Organizasyonu (ISO, 1982) doz kisitlamalari
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tizerinde Radyolojik Korunma Uluslar aras1 Komisyonun (ICRP, 1977) tavsiyelerini
kargilamak amaciyla, c¢evresel ve kisisel dozimetreler i¢cin bu aralar performans
taleplerini kurma egilimindedir. TLD fosforlar1 i¢in diger tavsiye edilen standartlar
Avrupa Topluluklar1  Komisyonu (CEC, 1975), Amerikan Ulusal Standartlar
Enstiitiisii (ANSL, 1978), ve Saglik Fizigi Toplulugu Standartlart Komitesi (HPSSC,
1977) tarafindan tartisildi. Dozimetre performanst igin test prosediirleri bu
dokiimanlara bagvurarak bulunabilir. Britanya Kalibrasyon Servisi yayinlar1 0803 ve
0823 de (BCS, 1977) yararlidir. Elektroteknik Komisyonu da TLD okumasi birimleri
i¢in yakin zamanlarda miimkiin standartlart incelemektedir (McKeever, 1985).

Dozimetrenin performansi lineerlik, doz orani, enerji cevabi, tekrar
tiretilebilirlik, depolanan bilginin sabitligi, izotropisi, dozimetre performansi iizerine
¢evrenin etkisi vb. etkenlere baglhdir.

TLD dedektoriiniin arzu edilen bir 6zelligi termoliiminesans siddeti (I) ve
sogurulan doz (D) arasinda lineer bir iligkinin olmasidir. Termoliiminesans maddeleri
belirli doz araliklarinda sogurulan dozla birlikte lineer olmayan biiylime siddeti artisi
sergilerler. Dedektoriin doz cevabi egrisindeki lineer olmayan boélgelerin meydana
gelmesi bunun TLD’de kullanimini olumsuzlastirmaz, fakat dikkatli bir kalibrasyon
gerektirir.

CaF;’nin hem dogal hem de sentetik formlar1 dozimetresi yiiksek

duyarliligindan dolay1 radyasyon icin oldukca cekicidir. Bu nedenle ¢evresel ve
kisisel radyasyon dozimetresi alaninda, bazi anormal soldurma (fading), yeniden
kullanimi siiresince bozulmasi, sifir-doz problemleri ve doku ile karsilagtirildiginda
yiiksek etkin atomik sayisindan dolay1 zayif enerji cevabi gibi bazi problemler harig,
genis kullanim alanina sahiptir. Doku esdegerine sahip olamamasi1 bunun kisisel
dozimetre olarak kullanilmasini olanaksizlastirir. Fakat yiiksek duyarliligi onu
miikemmel bir ¢evresel dozimetrik madde yapar. Sifir doz problemlerinde TLD’ler
radyasyona tutulmadan karanlikta depolandigi zaman (6rnegin 6nceden 151na maruz
kalmasindan bagimsiz olarak) ~0.1 mGy ya da daha yiiksek dozlar okur. Bu
problemlerin sebeplerini tanimlamak icin birka¢ yildan bu yana bircok c¢alisma

yapilmaktadir.
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Bu c¢alismada kullanilan florti 6rnegi Akgakent-Cicekdagi masifinden
alimmustir. Cigekdagi masifi, volkanik fasiyeste gelismis iist kretast yash birimler ile
bunlar1 kesen asit ve bazik platonik kayaglardan olusur. Paleosen yasi verilen
platonik kayaglar granit, siyenit ve gabro tiirevlerinden meydana gelmistir. Masif,
Eosen, Oligosen ve Neojen yash sedimanter formasyonlarla ¢epe c¢evre ortiiliidiir
(Ketin, 1959). Bazik ve asit karakterli platonik kayaglar ¢ogu kez birbirlerine gegisler
gosterirler. Gabro tilirii kayaclarin anklavlar seklinde bazen siyenitler icerisinde
goriilmesi masifin ilk sokulumundan oldugunu gésterir.(Yaman, 1985). Bu ¢alismada

Cicekdagindan alinan dogal florit (CaF,) Orneginin termoliiminesans (TL) 1sima

tepelerine tavlamanin etkisi arastirilmistir.
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2. KATILARIN BAND YAPILARI VE OZELLIiKLERI

Bu boliimde c¢alismamizin fiziksel temelini olusturan termoliiminesans
olaymnin alt yapist olan kristallerde baglanma ve band cesitleri, termoliiminesans
aciklamamizda kullanacagimiz band teorisi ve buna bagl iletkenlik o6zellikleri

verilmektedir.

2.1. Kristallerde Baglanma ve Bag Cesitleri

Atom veya molekiillerin bir araya gelerek katilar1 olusturmasinda etkili olan
kuvvetlere bag kuvvetleri denir.

Atomlar arasi1 ve atom i¢i baglanmalarda etkili olan kuvvetler, atomlar1 bir
arada tutan c¢ekme kuvveti ile atomlarin birbirine yakin olmasini 6nleyen itme
kuvvetidir. Bu kuvvetlerin etkiledigi A ve B gibi iki atomlu bir sistem géz Oniine
alinirsa A atomunun potansiyel alanindan dolay1 B atomunun potansiyel enerjisi,

Vi) = -5+ (2.1)

X
esitligi ile hesaplanir. Burada r, atomlar aras1 uzakligi, n ve m kiigiik tamsay1 degerli
sabitleri, k ve | de sabitler olarak (—k/*™) ¢ekme potansiyelini, (I/+™) itme

potansiyelini temsil eder. Atomik kuvvet ise,

dv k l
Fr)=-2=_ 2, = (2.2)

esitligi ile verilir.

Kristalin baglanma enerjisi ise aymi elektron diizenini koruyacak sekilde
kristali serbest ve yiiksiiz atom bilesenlerine ayirmak i¢in verilmesi gereken enerji
olarak tanimlanir (Giinesdogdu, 1998).

Baglanma tiirlerindeki farkliliklar maddeye farkli ozellikler kazandirir.
Kazandirdig1 6zelliklere bagli olarak bu bag c¢esitleri dort boliimde incelenir.

(Nichols ve Vervolin, 1966)
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2.1.1. fyonik Bag

Bu bag iki atomun bir veya daha fazla elektronunun komsu atoma gegerek
negatif ve pozitif yiiklii iyonlar olusturmasiyla meydana gelir. Ornek olarak sodyum
kloriir (NaCl) kristali verilebilir. Bu kristalde iyonik bag, sodyumun bir elektronunun
Klor tarafindan alinarak sodyumun (+) klorun (-) degerlikli olmasiyla agiklanir ve iki
iyon arasindaki baglanma enerjisi yaklasik olarak 6.13 eV’dur. Bu zit yiiklii iyonlar
arasindaki etkilesme elektrostatik kuvvet seklinde olup, yik dagilimlari komsu

atomlarla etkilestikleri bolgeler disinda kiiresel simetri gosterir.

2.1.2. Kovalent Bag

Ayni1 veya farkli atomlarin elektron ¢iftlerinin birbirine baglanmasi ile olusur.
Atomlar arasinda elektron aligverisi olmadigi i¢in iyonik bag olugsmaz. Bu elektronlar
baglanan atomlarin birine degil, ikisine birden aittir. 4A grubundaki biitiin yariiletken
elementler (Karbon(C), Silisyum (Si), Germanyum (Ge) vs. ) ve elmas kovalent bagl
kristallere 6rnek olarak verilebilir. Elmasin yapisindaki her karbon atomu kendine en
yakin dort atom ile 109°’lik agilarla baglanir. Bu atomlarin baglanma enerjileri 7.3
eV olarak verilmektedir.

Baz1 kristalleri tamamiyla iyonik ya da kovalent olarak smiflandirmak

olanakli degildir. Kuvarsta goriildiigii gibi bu katilar ara karakterli baglara sahiptir.

2.1.3. Metalik Bag

Metallerin en dis yoriingesinde bulunan valans elektronlarin sayis1 ¢ok azdir
ve zayif olarak cekirdege baglidirlar. Bu baglanma sonucu siki kovalent bag
olusturmazlar. Bundan dolayr metallerin valans elektronlari, pozitif iyonlarin
olusturdugu potansiyel icinde serbest¢ce hareket eden bir gaz bulutu olarak
diisiiniilebilir. Metallerin iletken olma 6zelligi, bu serbest elektron bulutunun varlig

ile aciklanir. Elektron bulutu ile pozitif yiiklii iyonlar arasinda Coulomb elektrostatik
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etkilesmesi meydana gelerek metalik bag olusur. Ornek olarak lityum atomunun

metalik baglanmasi verilebilir.

2.1.4. Van der Waals Bag

Bu bag iki atomun son yoriingesindeki elektronlarin zayif dalgalanmalarindan
olusan dipollerin zayif etkilesmesi sonucu olusur. Iyonik ve kovalent bagdan daha
zayiftir. Kristal ortamindaki elektron dagilimi serbest atomdaki elektron
dagilimindan farkli degildir. Van der Waals bagi bircok organik molekiilde ve asal
gazda goriiliir (Durlu, 1992).

2.2. Katilarin Band Teorisi

Kat1 yapilar i¢inde atomlar veya molekiiller, kisa mesafede periyodik olarak
yerlestiklerinde kristalleri olustururlar. Kristaller icinde atomlarin bulunabilecegi
izinli ve izinsiz (yasak) enerji bandlar1 bulunur.

Izinli enerji bandlar ikiye ayrilir (Sekil 2.1). Bunlardan valans (degerlik)
elektronlarinin yer aldig1 enerji bandina valanss bandi, valans bandinin iistiinde yer
alan ve tiimii ile bos olan enerji bandma ise iletkenlik band1 denir. Izinli olmayan
banda ise yasak enerji band araligi denir ve kristal igerisinde valans bandi ile

iletkenlik bandi arasinda bulunur (Sekil 2.1).

] fletkenlik
Band: (bos)

Enerji(E)
Yasak Band

Valans
Bandi (dolu)

Mesafe '

Sekil 2.1. Bir katidaki iletkenlik ve valans bandlarinin gdsterimi
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2.2.1. Katilarda iletkenlik ve Yahtkanhk

Izinli ve izinli olmayan bandlar kat1 yapinin farklilasmasma neden olurlar.
Eger izinli enerji bandlar valans elektronlariyla tamamen dolu veya tamamen bos
ise, kristal yalitkan gibi davranir. Yalitkanlarda dolu bir bandla (valans badi) bir

sonraki bos band (iletkenlik bandi) arasindaki yasak enerji araligi (E,) bir elektronun

gecemeyecegi kadar genistir (Sekil 2.2.c¢) Bu yiizden 1s1 ve elektrigi iletmezler.
Izinli enerji bandlar i¢ ice ge¢mis ve kismen dolu iki band gibi davranirsa

kristal iletken olur. (Sekil 2.2.c). Buna gore tiim metaller iletkendir. Is1 ve elektrigi

iletirler.
iletkenlil
bandh
iletkenlik
iletkentik band: E,
E“
Boegji |50 aoian i Enegii o009, 5 Enenji T
Mesafe — Mesafe — Mesafe —
(2) (®) (©)
Sekil 2.2. a) Bir iletkenin band yapisi, b) bir yariiletkenin band yapisi, c) bir
yalitkanin band yapisi.

2.2.2. Katilarda Yaniiletkenlik

Mutlak sifir sicakliginda (T=0°K’de) iletkenlik bandi tamamen bos olan ve

dolu valans banddan bir elektronun gegebilecegi bir E, enerji aralig1 ile ayrilan

katilara yariiletken denir (Sekil 2.2.b). Valans bandindaki bir elektrona iletkenlik
bandina ¢ikmaya yetecek kadar bir enerji verilmezse elektriksel iletkenlik saglanmaz,
kat1 bir yalitkan olarak davranir. Gerekli ayrilma enerjisi, yasak enerji araliginin

Olctistidiir. Bu enerji optik, 1si1sal veya mekanik yolla saglanabilir. Valans bandinda
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bulunan elektronlar yeterli miktarda bir enerji alarak ayrildiklari zaman, valans band
smirindan yasak enerji bolgesine, oradan da iletkenlik band sinirina gecerler ve
geride, valans bandinda bosluklar birakirlar. Bosluklar, bir elektriksel veya manyetik
alan igerisinde art1 elektron yiikiine (+e) sahipmis gibi davranirlar ve elektronlarla
birlikte elektriksel iletkenlige katkida bulunurlar.

Genel olarak iki tip yariiletken vardir. Bunlar,

1) Has yariiletkenler: Saf germanyum veya silisyum i¢inde termal yolla elde
edilen bosluklar ve elektronlara sahip yariiletkenlerdir.

2) Kati yariletkenler: Has yariiletkenlere periyodik tablodaki III. veya V.
grup elementlerin (bosluklar1 veya elektronlarinin) eklenmesiyle elde edilen
yariiletkenlerdir.

Birim hacimdeki elektron ve bosluklarin sayisi, yariiletkenlerin énemli bir
ozelligidir ve onun elektriksel iletkenligini tayin eder. Bu yiizden, yasak enerji
araligina baglh olarak, has yariiletkenlerin elektron veya bosluk konsantrasyonunu
bulmak gerekmektedir. Bu istatistiksel denge Fermi seviyesi ile saglanir. Fermi
seviyesi gercekte varolmayan ancak yasak enerji bolgesinin herhangi bir yerinde
bulundugu kabul edilen bir enerji diizeyidir. Herhangi bir nedenle elektron veya
bosluk sayilar1 artarsa, dengeyi saglamak i¢in Fermi seviyesi sirasiyla iletkenlik veya
valans bandina dogru yaklasir.

Fermi faktorii olarak bilinen ve F(E) ile gosterilen E enerjili bir diizeyin, bir

kat1 yap1 i¢inde elektronlarla dolma olasiligi
1

F(E) = o= (2.3)
ifadesi ile verilir. Burada E- Fermi seviyesini, k Boltzman sabitini, T ise mutlak

sicakligi ifade eder. F(E) Fermi fonksiyonunun (kT) enerjisiyle degisimi Sekil 2.3’te
gosterilmektedir (Croissette, 1965).
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F(E)

Sekil 2.3. iki farkli sicaklik icin enerjinin bir fonksiyonu olarak fermi faktorii.

Denklem (2.3)’e gore Fermi fonksiyonu T=0°K’de iki deger alir. Bunlar
E = E; i¢in,

— 1 —_—
F(Ej - 1_E'.-: ID (24)
E < E: i¢in,

=1 (2.5)

F(E) = =

seklindedir. Buradan F(E) degerinin Fermi enerjisinin altindaki biitiin enerji degerleri
icin 1 degerini aldig, iistiindeki biitiin enerji degerleri i¢in 0 degerini aldig1 goriliir.
Eger T=0°K, Denk. (2.3)’de yerine konulursa, degeri £ = E: i¢in,

1

FE)=5=3 (26)
elde edilir. Fermi seviyesinin yerini bulmak i¢in
[N(E)dE = [n(E)F(E)dE (2.7)

denklemi kullanilabilir. Burada n(E) elektronlarla dolu durumlarin sayisi, N(E) de
durum enerji yogunlugudur. Bu integralin sinirlar1 bir bandin en iist ve en alt
seviyeleri olup band i¢indeki elektronlarin toplam sayisin1 gosterir.

Has yariiletkenler olan III. ve V. grup yariiletkenleri aralarinda olusan
kovalent bagl bilesiklerin valans elektronu elektriksel alan veya 1s1l enerji etkisiyle

ayrilirlar ve o iletkenlik, (-) yikli elektronlarin sagladigi o, ile, (+) yiikli

bosluklarin sagladigi o,, iletkenliklerinin toplamina, yani

og=n [,a“ —,u_,_,J q (2.8)

10
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esitligi olacaktir. Burada n, elektron veya bosluk yogunlugu, (has yariiletkenlerde

elektronlarla bosluklar ¢iftler halinde bulundugu i¢in yogunluklar esittir (p=n)); «_,
., elektron ve bosluklarin mobiliteleri, q da elektrik yikiidiir. Has yariiletkenlerde

elektronlar ve bosluklar yasak enerji araliginda bulunmazlar ve Fermi seviyesinin
yeri sicakliga bagli degildir ve
Er =(E, + E;)/2 (2.9)
Bagmtisindan goriildiigii gibi yeri E,’nin tam ortasindadir. E; burada

iletkenlik bandindaki enerji seviyesini, E, ise valans bandindaki enerji seviyesini

gosterir. Bu enerji seviyeleri, yasak enerji araliginin ortasina gore simetrik
yerlesmislerdir.

Katkili yariiletkenlik, yariiletken atomun yerine katki atomu adi verilen ve
genellikle periyodik tabloda III. veya V. grupta yer alan elementlerin atomlarinin
birinin ge¢mesiyle olusur. Eger katki atomu V. grubun elementlerinden birisi ise (As,
P ve Sb gibi) bu elementlerin atomlarinin bos valans elektronu vardir. Bu atomlar saf
germenym veya silisyum has yariiletkenleriyle 4 kovalent bag yaparak, baglarin
disinda bir elektron birakirlar. Boyle bir yariiletkene n-tipi (negatif akim tasiyicisi)
veya verici (donor) yariiletken denir ve elektrik akimini negatif yiikler olusturur. Ote
yandan katki atomu III. Grup elementlerinden biri ise (B, Al, Ga, In gibi) atomun i¢
valans elektronu vardir. Bu atomlar saf germenyum veya silisyum kristali ile 4
kovalnet bag yaparak, baglarin tamamlanmasi i¢in diger bagdan bir elektron alirlar.
Elektron alinan bagda geride bir bosluk kalir. Bu tip yariiletkenlere ise p-tipi (pozitif
akim tastyicisi) veya alict (acceptor) yariiletkenler denir ve elektrik akimini bosluklar
yani pozitif yiikler olusturur.

Katkili yariiletkenlerde katkilar yasak enerji araliginda bulunabilirler. Bu
durum band modeline gore miimkiin degildir. Fakat bunlar safsizlik durumunu

belirttigi i¢in E, araligina yerlesebilirler. Vericilerin besinci elektronunun enerji

seviyesi, iletkenlik bandinin tam altindadir ve valans bandan E, enerji aralig1 kadar
yukaridadir. Iletim elektronu adi verilen besinci elektron AE = E, — E, kadar bir

enerji alarak iletkenlik bandina gecer ve iletimi saglar (Sekil 2.4). Aym sekilde

11
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alicilarin diger bandan bir elektron alarak geride bosluk birakan enerji seviyesi,

valans bandmin tam istiindedir ve valans bandan E, enerji araligi ile ayrilir. Bu
elektron, AE = E_ — E, farkina esit enerji ile valans bandaki elektron iyonize olarak,

bosluk enerji seviyesine geger.

* Hletkenlik Band:

Valans Band: Valans Band > Bogluk

Sekil 2.4. Verici ve alic1 enerji seviyelerinin yasak enerji aralifindaki yeri.

Vericilerde o, iletkenligi,N; elektronlarinin iyonize olan yogunlugunu, u
verici elektron mobilitesini ve q elektrik yiikiinii gostermek tizere,

o, =u N7q (2.10)
denklemiyle verilir. Elektriksel alan veya sicaklik arttirilirsa N verici yogunlugu
artar ve sinir halinde N,, maksimum katki yogunluguna esit olur.

Alict yariiletkenlerde &, iletkenligi, N, alic1 bosluklarin elektronlarla dolma
yogunlugunu, u_ alici bogluk mobilitesini ve q elektrik yikii ise, o iletkenligi

o, = u,NJq (2.11)
denklemiyle verilir. Elektriksel alan veya sicaklik arttirilirsa, N, alict yogunlugu
artar ve biitiin bosluklarin doldugu sinir halinde N, = N, olur. Iletkenlik bandindaki

elektron sayist valans bandindaki elektron sayisindan fazla olup alici yariiletken
olusursa, Fermi enerji seviyesinin yeri yasak enerji araliginin ortasinin altina kayar.

Alict ve verici yariiletkenlerinin sicaklik degisimi Sekil 2.5°te verilmektedir.

12
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. T p- tipi
[letkenlik bands
verici R
{' seviye
oo
T=1
et iesames
T=20°C
+ 4+ + + Fert bt bt
Vaiaas Bands ahct Valans Bandt
scviye
Mcsafe —— Mesafe —lp

Sekil 2.5. Alici ve verici yariiletkenler i¢in Fermi enerji seviyesinin sicaklikla
degisimi.
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3. TERMOLUMINESANS TEORISi

3.1. Liiminesans

Liiminesans, fosfor olarak adlandirilan bazi katilardan 1s181n yayimmidir. Kara
cisim 1g1mast icermeyen bu yayimm kati elektronik sistemin 6nceki uyariminin bazi
cesitleri (6rnegin, goriliniir, infrared (IR) ya da ultraviyole (UV) 151k ve iyonlastirici
radyasyon) vasitasiyla kati igindeki depolanan enerjinin serbest kalmasidir.
Radyasyon, madde iizerine diistligli zaman enerjisinin bir kismi sogurulabilir ve daha
uzun dalgaboylarinda 151k olarak tekrar yayinlanabilir. (Stoke’s Kanunu). Bu
liminesans  yontemidir. Yayilan 1s18mm  dalgaboyu liiminesans maddenin
karakteristigidir. Genellikle liminesans maddeyle birgok c¢alismasi goriinen 1s18in
yaymmiyla ilgilidir fakat ultraviyole ya da kizilotesi (infra-red) gibi diger
dalgaboylarinda da yayinlanabilir. Radyasyon enerjisini depolama yetenegi
liiminesans dozimetrede Onemlidir ve genellikle aktivatorlerin varligiyla ilgilidir.
(6rnegin, safsizlik atomlar1 ve yapisal kusurlar) Sekil 3.1 liiminesans olayinin bazi

cesitlerini ve uyarma yontemlerini gésteriyor (Furetta ve Weng, 1998).

Liiminesans Olay1 \ Uyarma Yontemleri

Bioltiminesans - Biyokimyasal reaksiyonlardan olan enerji
Katodoliiminesans = Katod 1sinlair
Kemiliiminesans - Kimyasal reaksiyonlardan olan enerji
Elektroliiminesans = Elektrik alan

Fotoliiminesans = Optiksel fotonlar (UV, goriiniir ve infrared 15181)
Piezoliiminesans - Basing (10 ton m ™)
Triboliiminesans = Siirtiinme
Radyoliiminesans - Iyonlastiric1 radyasyon
Sonoliiminesans = Ses dalgalar
Floresans
Fosforesans } - Iyonlastirici radyasyon, UV, goriiniir 151k
Termoliiminesans

Sekil 3.1. Liiminesans olay1 ve uyarma metodlari

14
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Is1gin yayimi radyasyonun sogurulmasindan sonra 1, karakteristik zamaninda

meydana gelir ve bu parametre bizim liiminesans yontemini alt siniflara ayirmamizi
saglar. (Sekil 3.4’ bakiniz) Bu yiizden biz 7, = 107%s olan floresansi ve 1, = 107 °s
olan fosforesansi ayirt edebiliriz. (Garlick,1949; Curie,1960)

1T, = 107%s degeri aslinda floresans yaymminin dogal bir yontemidir. Bu
yiizden Sekil 3.5’de floresans yayimi radyasyonun sogurulmasiyla es zamanli olarak
meydana gelmis gibi ve radyasyon kesildiginde hemen durmus gibi anlatilabilir.
Diger taraftan fosforesans tam bir yogunluga ulasmak ic¢in radyasyon sogurulmasi ve

T..a- arasindaki gecikme olarak tanimlanabilir. Bundan baska uyarma kaldirildiktan
sonra belirli bir slire devam ediyor olarak goriliir. Agikca gecikme zamani 7, 1 S

mertebesindeyse, yayimi fosforesans olarak siniflandirmak kolaydir. Fakat daha kisa
gecikmeler icin floresans ve fosforesansi ayirmak ¢ok zordur. Fosforesansin kendisi
uygun bir sekilde iki ana ¢eside tekrar boliinebilir (Garlick & Wilkins,1945; Randall
& Wilkins, 1945a,b; Curie,1960) yani, kisa periyot (1< 107%s) ve uzun periyot

(Tc = 107"s) fosforesans. Pratik bakis agisindan floresans ve fosforesansi ayirmanin

acik bir yolu liiminesansin azalmasi lizerinde sicakligin etkisini ¢aligmaktir.
Floresansin bozunum zamani sicakliktan bagimsizdir. Bu uyarilmig seviye

E.’den temel seviye E;’a gecis olasiligiyla belirlenir. Bu yontem Sekil 3.2°de

gosteriliyor (Furetta ve Weng, 1998).
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~affif v

Eo

Sekil 3.2. Floresans olay1

Fosforesansin bozunma zamani sicakliga baglidir. Sekil 3.3’e bakilarak bu

durumun elektron temel seviye E,"dan yarikararli seviye E,,’ye (elektron tuzagi)

uyarildigi zaman arttig1r gozlenebilir, (6rnegin, iyonlastirici radyasyonla) buradan

elektron bir fotonun yayimlanmasiyla temel seviyeye donemez (6rnegin E,,, ’den £;’a

gecis) clinkii bu tamamen ya da kismen sec¢im kurallar tarafindan yasaklanmistir.

dffor v

Eo

Sekil 3.3. Fosforesans olay1
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Eger daha yiiksek seviye E_’nin, sogurma enerjisi E, — E,, tarafindan
arttirtlan ve radyoaktif gegis E. — E,.ye izin verilen sistem i¢in mevcut oldugu
varsayilirsa, oda sicakliginda E, — E,, enerjisi termal yollarla saglanabilir. Bundan

sonra devam eden liiminesans yayimi (fosforesans) kaynak kaldirildiktan sonra bile
devam eder. Bu yayim yarikararli seviyede artik hicbir yiik olmayana kadar azalan
yogunlukla devam eder. Kisa bir gecikme siiresi i¢in, buna 107*s’den daha kisa
diyelim, floresans ve fosforesansi ayirmak ¢ok zordur. Bunun tek yolu olayin
sicakliga bagli olup olmadigin1 kontrol etmektir. Sayet sistem daha yiiksek sicakliga

yiikseltilirse E.’den E;’a gecis artan oranda meydana gelecektir, sonu¢ olarak

fosforesans daha parlak olacaktir ve yarikararli seviyenin daha hizli bosalmasindan
dolay1 bozunma zamani daha kisa olacaktir. Fosforesans daha sonra termoliiminesans
olarak adlandirilacaktir. Uyarma ve 151k yayimi arasindaki gecikme simdi dakikadan

10%° yila kadar degisiyor.

Liiminesans etkileri iyonlagtirict radyasyon dozunun o6l¢liimii i¢in kat1 hal
dozimetrelerinde kullanilabilir; baslica liiminesans dozimetrik teknikleri:

a) Radyo-termoliiminesans (RTL): 1sitildig1 zaman iginlanan katidan 1s1g8in
kisa siireli bir yayimina baglhdar.

b) Radyo-lyoliiminesans (RLL): suda ya da diger ¢oziiciilerde eriyen
1sinlanmig katidan kisa siireli 1s1k yayimina baghdir.

¢) Radyo-fotoliiminesans (RPL): UV-1siniyla uyarilan 1iginlanmis katidan 1s1k
yayimina baghidir.

a) ve b) teknikleri {i¢ olguyla birbirine baglidir:

- Hepsi asil fonun (backround) {izerine konulan kisa siireli etkiler gosterir.

- Bunlar bir bellek onerirler fakat kalici bir radyasyon doz kaydi degil.

- Biitiin teknikler i¢in temel bellek mekanizmasi verilen inorganik madde i¢in

benzerdir, sadece radyasyonun neden oldugu sinyal iki farkli teknik i¢in farklidir.
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(Foto-,Radyo- katot-,Kimyasal-,

Elektro-,Biyo-, Ses)

Liminesans
Floresans Fosforesans
T .<10%s T210%
Kisa Periyod Uzun Periyod
1107 210

Termoliminesans

Dakika< 1,<4.6x10° yil

Sekil 3.4. Liiminesans olayinin soy agaci. Uyarma ve yayim arasindaki gecikme T
floresans ve fosforesansi ayirirken, liiminesans terimindeki 6nek uyarma
modlarini ayirir.

Uyanimis
Radyasyon
Siddeti

Floresans
Siddeti

Fosforesans
Siddeti

Termoliiminesans

Siddeti

Sicaklik, Ty

Sicaklik, To

;

Sicaklik, Ty

Sicakhk, T=To+f3t

AR

Zaman, t

Sekil 3.5. Radyasyon sogurma ve floresans, fosforesans ve termoliiminesans
arasindaki iliski: T; 1sinlamanin oldugu sicaklik; B 1sitma orani (heating

rate); t 1sinlamanin sona erdigi ve fosforeans bozunumunun (decay of
fosforesans) basladig1 sicaklik.
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Genel olarak liiminesans yayimi radyasyondan katinin elektronlara enerji
transferi olarak acgiklanir, bu yiizden elektronlar temel seviye g’den uyarilmis seviye
e’ye uyarilir. (Sekil 3.6 a’daki gecis (1)) )Liiminesans fotonunun yayimi uyarilmis
elektron temel seviyeye donerken meydana gelir (gegis (i1)) Bu yiizden floresans igin

(i) ve (ii) gegisleri arasindaki gecikme 107®s’den azdir ve bu yontem sicakliktan

bagimsizdir. Uyarilmis seviyedeki omiirler ¢ok kisa olabilir ya da sayet ge¢is hem

spin hem de kismen yasaklanmis ise,CaF,; Mn’deki Mn”" iyonlarindaki d-elektronu
pariteyi iistlenir ve °4, s (°S) temel seviyeden 41"12(4G) ilk uyarilmis seviyeye spin

yasak gecisi 15181in sogurulmasidir. Foton yayimmiyla (dalgaboyu A=500 nm) geriye
temel seviye g’ye gecis yapmadan once uyarilmis seviye elektronu =5 ms olan émre
sahiptir.

Chen & Kirsh’e gore (1981) Jablonski (1935) fosforesansin sicakliga
bagliligimin ilk aciklamasini verdi. Burada (Sekil 3.6 b) enerji seviyesi diyagrami e
ve g arasindaki ‘yasak’ enerji araliginda yar1 kararli seviyenin varligiyla belirlenir,
g’den e’ye uyarilan bir elektron e’ye, buradan da sonraki 151k yayimiyla normal
gecise ugrayabildigi g’ye geri donmesi i¢in yeterli enerji E verilinceye kadar kalacagi
m’de tuzaklanir. Bu yiizden fosforesansta gozlenen gecikme elektronun elektron
tuzagt m’de harcadigr zamana uyar. Termodinamik tartigmalardan T sicakliginda
tuzakta harcanan ortalama zamanin

1= s Yexp (E/kT) (3.1)
oldugu gosterilebilir. Burada s bir sabittir ve E, m ve e arasindaki enerji farkidir;
(tuzak derinligi olarak adlandirilir.) k Boltzmann sabitidir. Bu yiizden fosforesans
yontemi sicakliga eksponansiyel olarak baghdir. ,

Katilarin enerji band teorisine dayanan fosforesansin bu basit resmi bir¢cok
fosforun liiminesans O6zelliklerini agiklamada basariyla kullanilmistir (8rnegin;
Johnson, 1939). Fakat Randall & Wilkins’in (1945a) ¢alismasina kadar teoriye tam
bir bicim verilmedi. Bu yazarlar elektronun tuzagindan serbest kaldigi zaman
(6rnegin; Sekil 3.6.b’deki m-e gecisini yaptiginda) m’ye donme olasilifinin temel
seviye g’ye donme olasiligindan daha az oldugunu varsaydilar. Herhangi bir anda

fosforesans yayiminin yogunlugu yeniden birlegsme oraniyla orantilidir (6rmegin; e-g
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gecislerinin orani). Bu durumda e-g gecisleri basitge m-e gegisleri tarafindan
yonetilir ve bu ylizden I(t) elektronlarin serbest kalma oraniyla orantilidir. Bu
nedenle,

I(t) = —Cdn/dt= —Cn/1 (3.2)

dir. Burada C orantililik sabitidir ve n, m’de tuzaklanan elektronlarin sayisidir.
/3.2)’yi integre etmek

I(t) = Iyexp (—t/1) (3.3)
verir. Burada © denklem (3.1) ile verilir, t zamandir ve I, t=0’daki yogunluktur.

Denklem (3.3) 1isinlamanin bitisini takip eden sabit sicaklikta fosforesansin bozunma

denklemidir, 6rnegin; sekil 3.5’de t>t; i¢in. Sabit sicaklikta bozunma bu yiizden

basit bir eksponansiyel, ya da birinci derece bozunmadir.

T

) (ii) @  m

UQ
oQ

a) b)

Sekil 3.6. a) Floresansi b) Fosforesansi igeren enerji gegisleri

Fakat pratikte sik sik fosforesansin bozunmasi lineer olmayacak sekilde
bulunur. Bunun bir sebebi birgok birinci derece olusumlarin {ist liste binmesi
herhangi bir sicaklikta boylece her biri farkli E enerjili birgok tuzagin denenmesi
olabilir. Ikinci bir sebepte Randall & Wilkins tarafindan da ele alinan tuzaklardan
serbest kalan elektronlarin hem m’ye geri donme hem de g’de yeniden birlesebilme
olasiligtyla ilgilidir. Bu durumda yeniden birlesme orani sadece elektron sayilartyla
degil ayrica uygun yeniden birlesme yerleriyle de orantilidir. Bunlarin esit olmasi

varsayimi
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I(t) = —Cdn /dt = on? (3.4)
verir. Burada a sabit T de bir sabittir.

Denklem (3.4)’iin denklem (3.2) ile karsilastirilmasi fosforesans
yogunlugunun n yerine n~ ile orantili olmasini saglar ve integrasyonu

I(t) = I/ (ngot + 1)° (3.5)
verir. Bu ¢esit bozunma ikinci-derece olarak adlandirilir. o sabiti ortalama Omiir t ve
m’de elektronlarin yeniden tuzaklanmasinin ve onlarin g’de yeniden birlesmesinin
goreli olasiliklarini tanimlayan terimle ilgilidir.

Denklem (3.1) ortalama Omiir T’nun sicaklia eksponansiyel olarak bagh
oldugunu gosterir. Fosforesans i¢in E ve T’nin bagli degerlerinde t ¢ok kiigiiktiir ve

liminesans 1sinlamanin meydana geldigi T, sicakliginda kolaylikla gozlenir. Fakat
tuzak yeterince derinse E ve T, degerleri Oyle bir deger alir ki ki E>T;’dir ve bu

yiizden 1t ¢ok biiyiiktiir. Aslinda bu m seviyesinde elektronun belirsiz bir sekilde
tuzaklanmis olarak kalmasi demektir ya da daha dogrusu tuzaklanmis elektronlarin

serbest kalma orani dn/dt = —t/t T,’da ¢ok kiiciiktiir. Ornegin E=1.5 eV tuzak

1

derinligi icin ve s = 10™s™! varsayarak T=298 K’de t = 7.3 x 10° yil bulunur.

Pratik bakis acisindan bu liminesansin T, = 298 K’de bu tuzaktan asla
gozlenmeyecegi demektir. Fakat sicaklik yiikseltilerek liiminesans yayimina sebep
olunabilir. Ornegin sicaklik lineer oran B = dT/dt’da yiikseltilirse burada gdzlenen
termoliiminesans i¢in I(t) = t/1 yeterince biiylik olan bir sicaklik olacaktir. T
artarken t diiser ve sonug olarak elektronlar tuzaklardan serbest kalirken yogunluk
artar ve yeniden birlesme meydana gelir. Sonugta tuzak bosaltilirken I(t) azalmaya
baslar ve sicaklik egrisine karsi ortaya ¢ikan yogunluk tepe seklindedir. Ciinkii
1sitmayla uyarilan liiminesans termoliiminesanstir. Bir termoliiminesans tepesinin
floresans ve fosforesans yayimiyla karsilastiriimas: Sekil 3.5’de gosteriliyor. Verilen
sekilde bu olay £ = dT/dt ile sicakliga bagh olarak zamana kars1 ¢izilmistir. Uygun
sekilde derin tuzak icin 1sinlama kesildikten sonra termoliiminesans belirsiz bir

zamanda baslatilabilir. Bu zaman dakikalardan yilara kadar siralanabilir. Isinlama ve
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termoliiminesans okumasi arasindaki zamandaki pratik bir limit 4.6 X 107 yilda

sadece giines sisteminin yasiyla ayarlanir. (Sekil 3.4)

3.2. Kristaller ve Kusurlar

Termoliiminesans dozimetresinde iletkenlik elektronlarinin  tamamiyla
sogurulan radyasyon dozundan dolayr oldugu ilgilenilen maddeler c¢ogunlukla
yalitkanlardir. Boyle yalitkanlara 6rnek LiF ve NaCl gibi alkali halojeniirlerdir.

Bir kristal atomlarin ya da molekiillerin toplandigi 3-boyutlu yapiyla
nitelendirilir. Kristali tamamen tanimlamak i¢in tek bir birim hiicredeki atomlarin (ya
da molekiillerin) konumlarim1 tanimlamak gerekir. Keyfi orjinli {i¢ vektor

a, (i=1,2,3) olusturulur. Kristalin tiim atomlar1 t doniisiimleriyle tek bir birim
hiicrenin atomlarindan elde edilir.
t=1X a.a, (3.6)
Burada «; tiim pozitif ve negatif tamsayilari gosterir.

Denklem (3.6) ile tanimlanan kristal ideal olarak adlandirilir. Termal
titresimler periyodikligi bozar ve kristali denklem (3.6)’ya uymaya imkansiz hale
getirir, boylece kristal kusurlu olarak adlandirilir. Denklem (3.6) icin diger bir kanit
sonlu kristal boyutudur. Kristaller kristal kusurunun ilk sekli olan serbest yiizeyler
tarafindan sinirlandirilir. Serbest yiizeylere ve muhtemelen diger kusurlara sahip olan
bir kristal gergek bir kristaldir.

Alkali halojeniirler ve kusurlar1 6zellikle liiminesans olayin1 anlamada uygun
oldugu i¢in, bunlar gergek kristalin davranisini ele almak icin kullanilacaklardir,
bunlarin tiin kusurlar1 1s1nlama siiresince ikinci derecede yiiklii pargaciklar tarafindan
olusturulan yiik tasiyicilart i¢in potansiyel olarak tuzaklar gibi davranirlar. Alkali
holojeniir yapisi tiim ii¢ yonde degisen alkali ve halojeniir iyonlarinin diizenli olarak

yerlesmesinden meydana gelir. Sekil 3.7 ideal bir kristali gosterir, 6rnegin, LiF.
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Sekil 3.7. Ideal kristalin ii¢ boyutlu yapisi, a) LiF ‘iin yapist ( #Li, @ F); b)
CaF,’in yapisi (# Ca, © F)

T

"
Cy

3.2.1. Asil ya da Yerel Kusurlar

a) Bosluklar ya da kagan atomlar (Schottky kusurlari adi verilir.). Bosluk
atomun kendi bolgesinden c¢ikarilmasi ve yerine gegmedigi zaman elde edilen bir
Kusurdur.

b) Frenkel kusuru, bu kristalde araya giren X atomuna baglidir. X uygun
olmayan orgii yeridir.

c¢) Yerdegistiren kusurlar; alkali yerlerdeki halojentir iyonlar:

d) Ustteki kusurlarim bir araya gelmis bigimi,

Sekil 3.8 onceden bahsedilen kusurlar1 anlatiyor.
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Sekil 3.8. Icsel kusurlariyla birlikte gercek kristallerin yapisi, drnegin LiF + alkali

iyon (Li™), - halojeniir iyonu (F~) Halkali iyon boslugu, E halojeniir

iyon boslugu,

i¢sel alkali iyonu,

© i¢sel halojentir iyonu

3.2.2. X-Kristalindeki Y-Kimyasal Safsizhiklar1 gibi, Harici ya da

Safsizlik Kusurlar

a) Yer degistirme safsizlig1; Y atomu X atomunun yerini alir.

b) Interstisyel (arada olan) safsizliklar; Y atomu miikemmel kristale ait

olmayan ekstra bir bolgeye yerlestirilir.

Bu safsizliklar diger evredeki erimeden ya da yayilmadan ya da implanttan

(radyoaktivite sokma) kristal yapisinda meydana getirilmistir. Sekil 3.9 LiF i¢indeki

iki degerlikli Mg~ katyonunun davramsini gosteriyor, bu Li™ iyonunun yerine

geger.
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Sekil 3.9. Yerdegistiren iki degerlikli katyon safsizligt M g*~

Sekil 3.10 (a)’da gosterildigi gibi kimyasal safsizliklarin mekanizmasini
anlamak i¢in bosluk konsantrasyonundaki iki degerlikli iyonun etkisi gozlenebilir.
Pozitif yiik fazlalig1 safsizliklarii karsilamak i¢in bir alkali iyon yayinlanmalidir,
ayrica iki degerlikli katyon safsizlig1 lokal pozitif yiik oldugundan ve katyon boslugu
lokal negatif yiik oldugundan ikisi de Sekil 3.10 (b)’de gosterildigi gibi kompleks
olduklarindan dolay1 birbirlerinden etkilenirler.

-+ - 4+ - + - + - o+
+ - 4+ - 4+ -+ - o+ -
S

-+ - o+ - + o= N+
I’f—i_‘} \\ ’ \\

- ll\.—t)l - + — -+ [ N \) —

-+ -+ - + -+ - 4+

+ - + - 4+ _ o+ 4
(a) s

Sekil 3.10. a) Kacan alkali iyonu b) bilesik bir yap1 olusturmak {izere iyonlarin
¢ekimi
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3.2.3. Alkali Halojeniirlerde Daha Fazla Kusur Ureten Iyonlastirici
Radyasyon

Bu kusurlar, sogurma merkezleri, renklendirici iyonik kristaller olan renk
merkezleri olarak adlandirilirlar. Ornegin, negatif iyon bosluklar1 lokalize olmus
pozitif yiiklerin bolgesidir, ¢linkii bir bolgeyi isgal eden negatif iyon kacar ve
cevredeki iyonlarin negatif yiikleri normalize edilmez. Iyonlastirici radyasyonun
sonucu, elektron kristal iginde serbesttir ve lokalize olmus pozitif ylike dogru
coulomb kuvveti tarafindan ¢ekilebilir ve bosluklarda tuzaklanabilir. Bu sistem ya da
merkez F-merkezi olarak adlandirilir. Benzer sekilde pozitif bir iyon boslugu holleri
gosterir ve sistem V-merkezi olarak adlandirilir fakat bunun hakkinda higbir
deneysel veri bilinmiyor. Hol merkezlerinin diger ¢esitleri de miimkiindiir.

- Hol bir negatif iyon ¢ifti tarafindan tuzaklandigi zaman bir ', merkezi elde
edilir.

- Dogal halojen molekiilde bagli bulunan, hidrojen iyonunun yerini isgal eden

I; merkezi: aslinda tuzaklanan iki holle birlikte iki holejeniir iyonudur.

Tiim onceki kusurlar Sekil 3.11°de gosteriliyor.

Radyasyon siiresince kusur {iretiminin Oneminin altin1 ¢izmemiz gerekir,
clinkii yiiksek doz seviyeleri TL maddelerinde termoliiminesans dozimetrik sistemin
kurulumunda ve siirdiiriilmesinde (6rnegin; duyarliliktaki azalma, doyum
(saturasyon) etkisi vs.) Oonemli olan, radyasyon hasari olarak bilinen istenmeyen
etkilere neden olabilir. Ayrica, cesitli liiminesans tekniklerini kullanarak renk
merkezlerini ¢aligmak, Ornegin, fotolliminesans, termoliiminesans olayiyla ilgili
bilgileri gelistirebilir.

Bu sebeple kristallerdeki radyasyon hasarinin goriingiisel (fenomenolojik)

kiiciik bir 6zelligi asagida veriliyor.
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Sekil 3.11. Gergek bir kristaldeki V, V,, ve 1; merkezleri

Fotonlar, elektronlar, nétronlar, yiikli ve yikli olmayan parcaciklar

yerdegistirmeyle kusurlar olusturabilirler, yani radyasyonla bombardiman etmek

bosluklar ve iggal edilmemis holler iiretmek 6rgiideki normal konumlarindan kristal

atomlarinm yerini degistirir. Uertilen kusurlarin sayis1 1sinlama akisiyla ve 1silama

zamaniyla orantilidir. Fakat uzun 1sinlama siiresince iiretilen kusurlarin sayis1 yavas

yavas azalacaktir ¢linkii bosluk-isgal edilmemis hol yeniden birlesme olasilig1 artar.

3.3. Termoliiminesans Nedir?

Termoliiminesans 1sitildig1 zaman yalitkan ya da yariletkenden 15181n

yayimidir. Termoliiminesans (TL) radyasyondan enerjinin ilk sogurulmasini takip
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eden katinin 1sitilmasi siiresince meydana gelen 151k yayimidir (15181n termal olarak
uyarilmis yaymmudir, ¢ogunlukla goriiniir 151k yaymmudir.-6rnegin ultraviyole ya da
yiiksek enerjili radyasyon). Bu, ger¢ekte dnceden sogurulan enerjinin 151k seklinde
yayimidir. Bu olay akkorluga kadar isitildigi zaman maddeden kendiliginden
yayinlanan 1sikla karigtirllmamalidir. Ciinkii termoliiminesans yiiksek sicakliklarda
1sitilan kaynaktan akkor 151k yayimindan oldukga farklidir.

Yalitkan ve yariiletkenlerde TL’in meydana gelmesi icin baslica kosul
maddenin Onceden radyasyona maruz kalmasidir. TL yaymmi goézlendigi zaman,
Ornegi Dbasitge soguttuktan ve tekrar 1sittiktan sonra madde bunu tekrar
gostermeyecektir, lakin tekrar TL elde etmek igin tekrar radyasyona maruz
birakilmalidir. TL diger liiminesans yontemleri gibi ayni temel prensiplere dayansa
da, 1s1 radyasyonu sadece uyaran oldugu ve uyarici ara¢ olmadigi i¢in geleneksel
olarak yanlis adlandirilir.

Bu ifadede termoliiminesans iiretimi i¢in ii¢ 6nemli icerik bulunabilir. Tlk
olarak madde yalitkan ya da yariiletken olmali-metaller liiminesans 0Ozellikleri
gostermezler. Ikinci olarak madde radyasyona maruz kalma siiresince uzun bir siire
enerji sogurmus olmahdir. Ugiincii olarak liiminesans yayimi maddeyi isitmayla
baglatilmalidir. Ek olarak bu ifadelerden ¢ikarilamayan termoliiminesansin bir
onemli 6zelligi vardir. Isik yaymak i¢cin madde 1sitildigi zaman, basitce sogutmayla
ve tekrar 1sitmayla bir kez daha termoliiminesans yayilimi yapilamasidir. Tekrar
liiminesans gostermesi i¢cin madde tekrar radyasyona maruz birakilmalidir, madde
tekrar radyasyona maruz kaldiginda sicakligi yiikseltmek tekrar 1sik yayim
olusturur.

Termoliiminesansin {iiretimini arttiran belli basl ilkeler tiim liliminesans
yontemlerini arttiran sebeplerle gergekte aynidir, ve boylece termoliiminesans sadece
liiminesansin genis ailelerinden biridir.

Termoliiminesas verisini gostermenin uygun bir yolu liiminesans siddetinin
sicakligin bir fonksiyonu olarak grafigini ¢izmektir-bu 1s1ma egrisi olarak bilinir. En
cok caligilan termoliiminesans fosforlarindan biri olan LiF igin tipik bir 1s1ma egrisi
Sekil 3.12°de gosteriliyor. Tepe maksimumunun gorildiigi sicaklik tuzak

derinligiyle ilgilidir. Sekil 3.12’de gosterilen 4 pik (2-5) tuzagmn 4 farkl tiirii i¢in bu
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belirli sicaklik orami iginde aktive edildigini gosterir; her birinin kendi E ve s
degerleri vardir (genel olarak E degeri ne kadar biiylikse, piklerin goriilecegi sicaklik
da o kadar yiiksektir. Fakat bu her zaman dogru degildir.).Her bir tepenin altindaki
bolge baslangicta 6rnege verilen radyasyon miktariyla ilgili olan dolu tuzaklarin

sayistyla ilgilidir.

Termoliiminesans (keyfi birimler)

] | I
100 150 200 250

=
b—

o
wn
o

Sicaklik (°C)

Sekil 3.12. Oda sicakliginda 250 rad y-isinlartyla 1ginlamayi takip eden Mg ve Ti
ile katkilanmis LiF termoliiminesans 1s1ma egrisi. Isitma orani
f=3°Ccs?

Urbach (1930) tuzak-seviyesi analizleri i¢in potansiyel olarak yararli bir
arastirma olarak TL’1 oOnerdi. Arkeoloji, jeoloji, saglik fizigi, tip ilmi, klinik
dozimetre gibi radyasyon dozimetresinde ve katilardaki kusur yapilarini analiz
etmeye (Townsand, 1994) ek olarak, kisisel ve ¢evresel kontrol igin begeni
kazanmaya bagladiktan sonra,TL’in temel bir matematik isleyisi ilk kez Randall ve
Wilkins (1945) ve Garlick ve Gibson (1948) tarafindan verildi. Daniel ve ark. (1953)
radyasyon dozimetresinde radyasyon Olc¢limleri igin termoliiminesanst bir teknik
olarak kullanan ilk kisilerdir. Onlarin Onerileri arkeolojik ve jeolojik Grneklerin

yasini belirlemede kullanimina rehberlik etti.
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Cok sayida mineralleri, kayalari, inorganik yari iletkenleri ve yalitkanlari,
camlar1 ve seramikleri, organik bilesikleri, biyolojik maddeleri ve biyokimyasallar

igeren dielektrik maddeler TL yayimi gosterirler. Lif, CaS0,, CaF,, BeO, Al, 0.,
Li,B,0- gibi maddeler, dozimetredeki uygulamalarindan dolay:r en yaygin olarak
calisilan TL maddeleridir.

Termoliiminesansin ana prensipleri fosforesans olglimleriyle aym 6zelliktedir.

Ciinkii termoliiminesans liiminesans ailesinin bir {iyesidir

3.4. Termoliiminesansin Temel Teorileri
3.4.1. Termal Uyarmal Yontem Olarak TL

Fosforesans icin aktivasyon enerjisinin £ = E, oldugu durumda iletkenlik
bandinin altinda  E. enerjisinde tuzaklanan bir elektron goz Oniine alalim.
E. = 1.5 eV ve 10%°571 jle tuzaklanan, tim elverisli durumlar i¢in 298 K’de p’nin

hesaplanmasi1 tuzagin kendi tuzaklanmis elektronunu asla termal olarak serbest
birakmayacagint ve fosforesansin bu sicaklikta goézlenmeyecegini gosterir. Fakat,
sayet sicaklik yiikseltilseydi, p elektron yayiminin meydana gelmesini ve
liminesansin  gozlenmesini saglamak i¢in yeterince yiiksek oldugu degere
ulastirilabilirdi. Burada p termal uyarim i¢in her bir birim zamandaki olasiliktir ve,

p = sexp(—E/kT) (3.7)
ile verilir. Burada s zamanin tersi boyutunda bir sabittir.

5 = dT /dt gibi baz1 keyfi durumlarda sistemin sicakligini arttirdigimizi géz

Oniine alalim. T artarken p arttirilmis liiminesans yayimi tireterek yiikselir. Genellikle
sabit sicaklikta meydana geldigi varsayilan fosforesanstan farkli olarak, bu durum
izotermal olmayan durum olarak uyarilir ve bu yilizden termoliimnesans (TL ya da
TSL) olarak adlandirilir. Daha fazla sicaklik artisiyla TL yogunlugunun azaldig:
noktada yarikararli seviyedeki tuzaklanmis elektronlarin yogunlugunun yeterince
azaldig1 tiim zamana kadar sicaklik artmaya devam ettikce TL yogunlugu da bu

nedenle artar. Maksimum tepedeki sicaklifin tuzak derinligi E,, frekans faktorii s ve
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uyarma orani B ile ilgili oldugu TL tepesi (piki) i¢in, sonug karakteristik bir TL
pikidir. Randall ve Wilkins yiilk yayimi igin olasiligin p=1 oldugu T; olarak

adlandiracagimiz bir sicaklik tanimliyor, 6rnegin,

sexp (—j—T] =1 (3.8)

Maksimum tepe sicaklig olarak T, ile Randall ve Wilkins T, ve T, arasinda
bir iliski tanimladilar, boylece

T, = Tu[1+ f(s B)] (3.9)
dir. Burada f (=, £} birle karsilagtirildig1 zaman degeri kiigiik olan bir fonksiyondur.

Bu denklemleri birlestirmek,

E. =T, [L+f(sfF)]klns (3.10)

TL’in yukaridaki tanimlamasin takip eden ifadede bigimlendirilebilir-termal
olarak en ¢ok uyarilmis relaksasyon (gevseme) olayini tanimlayan ifadedir. TL yar1
kararli seviyedeki dis enerjinin sogurulmas: yoluyla termodinamik denge
durumundaki sistemin diizensizligini onarir. Bunu daha sonra denge durumuna geri
donen sistemin termal olarak uyarilmis relaksasyonu izler. Termal olarak uyarilmis
(TSP) yontemin tanimlamasi olarak bu durum olduk¢a geneldir. TL’in belirli bir
durumunda  diizensizlik  genellikle 1iyonlastirici  radyasyondan  enerjinin
sogurulmasidir ve termal olarak uyarilmis relaksasyonun dengeye geri donmesini
serbest yiiklerin temel seviyeye ge¢isi siiresince sistemden liiminesansin yayiminin
gozlenmesi izler. Yayinlanan liiminesansin yogunlugu sistemin dengeye dondiigii
oranla ilgilidir. Sonu¢ sematik olarak ornek sicakligina karsi liiminesans grafigindeki
liiminesans tepesinden (ya da tepelerinden) meydana gelen karakteristik ‘’151ma
egrisidir’’. Diger TSP’lerde diizensizligin sekli 1sitma siiresince dogru bir sekilde
izlenmeyle birbirinden ayrilabilir. Ornegin, Termal Olarak Uyarilmis iletkenlikte
(TSC) 1iyonlastirici radyasyon hala uyarici1 kaynak olarak kullaniliyor, fakat
delokalize uyarilmis seviye boyunca serbest yiiklerin gecisini izleyerek dengeye geri
gelen termal relaksasyon tespit edilebilir (6rnegin elektronlar i¢in iletkenlik bandi,
holler i¢in valans bandi). Termal Olarak Uyarilmis Egzoelektron Yayimi (TSEE) igin
relaksasyon yontemi siiresince genellikle yiizey tuzaklarindan elektronlarin yayimi

izlenebilir. Alternatif olarak hem Derin Seviye Kisa Siireli Spektrometre (DLTS)
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hem de Termal Olarak Uyarilmis Siga (TSCap) i¢in uyarma hem iyonlastirici
radyasyonla hem de elektriksel enerjiyle olabilir ve sigadaki tuzaklanmis yiikiin
tuzaklardan delokalize bandlara termal olarak uyarilmis gecisi siiresince, hem pn yari
iletken baglant1 noktas1 hem de metal yariiletken baglanti noktasi boyunca yiik

izlenir. Yontemler arasindaki fark sematik olarak sekil 3.13’te gosterilmistir

i [ Toex |

L,
@

l’__’——" ; T . Ey
—— — )

Sekil 3.13. TL, TSC, TSEE, TSCap ve DLTS arasindaki ayrimin sematik gosterimi

Yukaridaki yontemlerin her biri ve tiim ilgili yontemler ¢alisma halindeki
maddedeki Fermi Seviyesi dengesinin diizensizligine gore tanimlanabilirler. 0 K’de

ve termodinamik dengede Fermi-Dirac istatistiklerinden, E.’nin altindaki tim
durumlar doluyken Fermi Seviyesi E.’nin iizerindeki tiim durumlarin bos oldugu

belirtilebilir. Bu durum sekil 3.14°te gosteriliyor. Burada termal olarak uyarilmisg
genisleme denklemi siiresince uniform tuzak dagilimi i¢in enerji seviyelerinin dolu

F.(E) oldugu biyiikligi gostermek i¢in Braunlich tarafindan tanimlandigi gibi

“’dolgu diyagrami’’ kullaniliyor. Sol taraftaki sekille baslarsak 0 K’de Fermi-Dirac

dolum fonksiyonu gériiriz. Diizenszlikten sonra E,’nin lizerindeki band araliginda
lokalize olmus seviyelerde tuzaklanan ve E.’nin altinda tuzaklanan hollerin es

konsantrasyonunu gosteren yeni bir dolum fonksiyonu (filling function) bulunur.
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Elektronlar igin E;_ ve holler igin E;_olan birer Sanki-Fermi Seviyeleri tanimlanr.

Bunlar tuzaklanmis elektron ve hol yogunlugunun kendi uygun enerji seviyeleri
civarinda termal dengede oldugu varsayimi yapilarak denge istatistiklerine gore
diizensizlikleri izleyen dengede olmayan seviyeleri tamimlamak i¢in faydali
yontemlerdir. Termal olarak uyarilmis relaksasyon siiresince, Ornegin 1sitma

stiresince dolum fonksiyonlar1 F,, (E) ilk diizensizlik seviyesine yavas yavas geri

donerler. Yontem siiresince tuzaklanms yiik konsantrasyonlar1 geriye kendi denge
seviyelerine bozunurken Sanki-Fermi Seviyeleri kendi denge degerlerine yavas
yavas dengedeki Fermi Seviyesi yoniinde geriye dogru hareket ederler. Sekil 3.14°te
isitma T(t) = T, + St fonksiyonuna gore gerceklestirilmistir. Burada T, baslangic
sicakligidir, 6rnegin yukaridaki 6rnekte 0 K ve B (sabit) 1sitma oranidir. Fakat,
prensipte baska bir 1sitma fonksiyonu kullanilabilir. TL’in tek bir tanimlamasindaki
resmi gelistirmek i¢in bir¢ok ilave tanimlamalar ve varsayimlar yazilmistir.

a) Lokalize olmus enerji seviyelerinden ya da lokalize olmus enerji
seviyelerine tiim gegisler lokalize olmayan bandlar boyunca yiikiin (elektronlarin ya
da hollerin) gecisini gerektirir-drnegin su an i¢in lokalize olmus seviyeler arasindaki
gecisler direk olarak dahil edilmiyor.

b) Ayri ayn lokalize olmayan banddaki seviyeden termal uyarma olasiliginin
z1t isaretli serbest ylik tasiyicisiyla tuzaklanmis yiikiin yeniden birlesme olasiligindan
daha biiyiik olanlar1 olan “’tuzaklanma’’ seviyelerinin alisilmis tanimlar1 benimsenir.
Aksine “’yeniden birleme merkezi’’ tektir. Burada zit isaretli yiik tasiyicisiyla
yeniden birleme olasilig1 tuzaklanmis tagiyicinin termal olasiligindan daha biiytiktiir.
Bu ylizden ayirma seviyesi bu iki olasiligin esit oldugu enerji seviyesinde olarak

tanimlanir. Bu yiizden elektronlar i¢in E; ~ ve holler i¢in Ej_ ayirma seviyeleri

vardir.

¢) Elektronlarin fononlar yayarak iletkenlik bandindan (E = E,),
E. > E = Ep_ olan E enerjili elektron tuzaklarina gegisi radyoaktif degildir. Benzer

sekilde £ = E, ‘den Ep = E > E, deki hol tuzaklarma hol gegisleri de radyoaktif
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degildir. Burada E. ve E,, sirastyla iletkenlik bandinin tabani ve valans bandinin
tepesidir.

d) Serbest elektronlarin E = E_.’den Ey = E > Ej_’deki tuzaklanmis hol
yeniden birlesme merkezine gegisi ya da serbest hollerin foton yayarak, £ = E,’den
Ep = E > Eg’deki tuzaklanmis elektron yeniden birlesme merkezlerine gegisleri

radyoaktiftir.
e) Tuzaklar bosaltildig1 zaman serbest birakilmis tasiyicilar ve ayni g¢esitteki

tiim diger tuzaklar artik birbirlerinden ayirt edilemez.

7 . =

L 2

N

Fn

N1

N\

[ Fn
Ev O N1 Io N1 Fn
Ec
Ef l
|
Ev I Fn
O N1

Sekil 3.14. Diizgiin bir tuzak dagiliminda uyarilma Oncesi ve sonrasi tuzak dolum
fonksiyonlari
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Sekil 3.14’te uniform tuzak dagilimi i¢in dolum diyagramlar1 gosteriliyor.
Durum fonksiyonlart N{E)’nin herhangi bir keyfi yogunlugu i¢in Adirowitch

Haering, ve Adams, ve Halperin ve Braner denklemlerini genellestirebiliriz ve denge
icin termal uyarimli glizergah siiresince lokalize olmayan enerji bandlarinin i¢inde ve

disinda yiiklerin akisini tanimlayan oran denklemi serileri yazabiliriz, bu yiizden,

dn /dt =
s 2n (EIN(Ef(B)dt = v, [° o, (EIN(E)(1~ f(ED)dE —

nv, [F o N 1- d
oV [57, O (EIN(E)(1 — £ (ED)dE @11)

ve
dn, /dt =
%% p, (E)N(E)(1— f(E))dE — n,v, [- % o, (E)N(E)f(E)dE —

I v
| =

1,0y Jo ™ Oy (E)N(E)f(E)AE

(3.12)

Burada 2, (E) ve p,(E) denklem 3.7°de verildigi gibi tuzaklardan termal
uyarma olasiliklaridir; N(E) durum fonksiyonlarmin yogunlugudur, f(E) isgal yada
dolum fonksiyonu, n.iletkenlik bandindaki serbest elektron konsantrasyonu, .,
valans bandindaki serbest hollerin konsantrasyonu, v. ve v, hiz olarak adlandirilan
serbest elektronlar ve holler, o,.(E) ve a,(E) serbest yiiklerin yeniden tuzaklanmasi
igin yakalama enine-kesiti ve ., (E) Ve g, (E) serbest yiikler i¢in yeniden birlesme

enine kesitidir. Bircok yazar sadece iki ¢esit lokalize olmus seviyeyi varsayarak

yukaridaki denklemi basitlestiriyor-yani E. = E, > E; oldugu E, enerjisinde ayrk
elektron tuzagi ve E;_ > E = E, oldugu E ayrik yeniden birlesme (tuzaklanmus hol)

merkezi.

Yukaridaki sartlarla tuzaklanmis elektron konsantrasyonu basitlestirilir, boylece;

=
!

Jes N(E)f(E)dE —n (3.13)

Bos tuzaklarin konsantrasyonu
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[ N(EYL—F(ENE~N—n (3.14)

olur ve mevcut hol seviyelerinin konsantrasyonu (yeniden birlesme igin)

Is, N(EY(1— F(E))dE = m (3.15)

o

olur.
Ayrica tuzak enerjisinin ve yeniden birlesme merkezinin her ikisi de tek

degerli olduguna gore o, ve o,,de tek degerlidir. Son olarak termal uyarma

stiresince sadece tuzaklanan elektronlarin termal olarak serbest kaldigi varsayilir

(0rnegin p, = 0); bu sirastyla n, =0 demektir (Takip eden muamelede daima

tuzaklanmis elektronlarin serbest kalmasiyla TL sinyalinin uyarildigi varsayilir.
Alternatif olarak hollerin termal olarak kararsiz yiik tasiyici ¢esitleri oldugu su an
i¢cin siiphesiz kabul edilebilir. Fakat bu durumda denklemin sekli takip edenlerle
aynt olacaktir ve sadece terimlerin tamimlamasit degistirilecektir.). Bu

sadelestirmelerle birlikte Denklem 3.7’yi kullanilarak Denklem 3.11 ve 3.12

% = nsexp [—%] —n.(N—n)d,n.m4d,, (3.16)

.

ve
e =0 (3.17)

olur.
Burada 4,, = v,,0,, yeniden tuzaklanma olasiligidir ve 4,,.,, = v, 7,.,, yeniden

birlesme olasiligidir (her ikisi de her bir birim zamanda hacim biriminde ifade
edilir.). Ayn1 notasyonlarla ayrica,

in

% =n,(N—-n)d, — ﬂSEl’fG(—;if_j (3.18)

ve

Jm

= =n_md,, (3.19)

(i
yazilir. Buradan dn_/dt = dm/dt — dn/dt oldugu goriiliir. Ayrica yiik notralligi
n,+n=m (3.20)
olmasmi gerektirir. Son olarak denge seviyesine sistemin geri donmesi siiresince

yayinlanan TL yogunlugu

36



3. TERMOLUMINESANS TEORISi Halime TUGAY

dm

I, = N (3.21)

ile ifade edilir. Burada n radyoaktif etkinliktir. Sayet tiim yeniden birlesme
olaylar1 foton iiretirse ve tiim fotonlar tespit edilirse n=1dir. Ozel olarak ifade
edilmedikge takip eden tartigmada n=1 alacagiz. 3.16-3.19 denklemleri baslangicta
dengeden bozulan sistemin i1sitilmasi (B oraninda) siiresince elektronlarin degis
tokusunu tanimlayan oran denklemi sistemini gosterir. Bunlar birinci-derece lineer
olmayan diferansiyel denklemle birlestirilmistir ve genellikle bunlar analitik olarak

¢ozillemez. 7., n ve m konsantrasyonlari digerlerinden {istiindiir ve t ve T
bagliligiyla sicaklik orani fonksiyonu T=T(t) ile baglantilidir (Gergekte n., n ve
m’nin her biri 7, (T(t)), n(T(t)) vs. sistemin ge¢misine bagl oldugu i¢in fonksiyonel
olarak g6z Oniine alinmalidir. Bunlar diferansiyel denklemin ¢ézlimleridir ve bunlar

t, T ve n., 1y ve m, baslangic degerlerine baghdir.). Yazilista yukaridaki

denklemlerde sistemin dengeye geri gelmesi siiresince izin verilen gegisler iizerinde
ve sistemdeki uygun olan enerji seviyeleri lizerinde fazla sinirlamalar verildi. Tek-
tuzak/tek-merkez modeli olarak bilinen bu basit diizen Sekiil 3.15’te
gosterilmektedir. Belirli sinirlamalara ragmen TL yogunlugu ve sicaklik arasinda
acik bir sekilde iliski veren bir analitik ifade gelistirmek icin dogrulugunu
kanitlamada bu kullanilir-6rnegin {;; (T )’nin sekline karar vermek igin. Boyle
yapilirsa, cesitli gegis oranlarmmin goreli biiyiikliikleriyle ilgili olan bir¢ok
basitlestirilmis varsayim denklemlerde tanitilmalidir. Farkli varsayimlarin ¢esitliligi

onerilmistir ve literatiirde kullanilmistir ve bunlar su an tanimlanacaktir.

Sekil 3.15. TL i¢in basit tek tuzak/tek merkez modelinde izin verilen gecisler
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3.4.2. Sanki Denge

Muhtemelen tiim bu varsayimlarin en 6nemlisi sanki dengenin (QE) oran
denkleminde iiretilmesidir. QE varsayimi,

dm

dn

dt

LR

<

dt it (3.22)

ile ifade edilir. Bu varsayimm biiylik bir 6nemi vardir ve basitge ifade
edilmistir. Bu iletkenlik bandindaki serbest elektron konsantrasyonunun sanki
dengede olmasint gerektirir. Bu 3.16-3.19 denklemlerinin sadelestirilmesine izin
veren esitsizliktir. Sayet baslangigtaki serbest tasiyici konsantrasyonunun kiigiik

oldugunu (6rnegin, ., = 0) belirten ilavelerle birlestirilirse, bu termal uyarma

stiresince yiikiin yalitkanlik bandinda asla yer almamasi demektir. Yukaridaki

esitsizlikleri uygulamak,

bl 5 (3.23)
denklemine ulastirir ve bu,
nsexp (—Ep /T Moy
I = 5 (3.24)

[(N-ndey+meomy]

ya da

[r; = nsexp (—i] [l -

L '
h [

P .
LN TR Ty

(3.25)

(N —nlay +M e,

Denklem 3.24 ve 3.25 TL yaymmi i¢in “’Genel Tek Tuzak’’ ifadesi (General
One Trap-GOT) olarak adlandirilmigtir. Denklem 3.25°de kare parantez igindeki
terim termal olarak serbest kalan elektronlarin yeniden tuzaklanmayacagina dair bir

olasiliktir ve (N — n)a, +ma,,, yeniden birlesme olasilig1 i¢in yeniden tuzaklanma

olasilig1 oranidir (Chen ve McKeever, 1997).

3.4.3. Birinci Derece Kinetikler (Yavas Yeniden Tuzaklanma)

Randall ve Wilkins termal uyarma periyodu siiresince ihmal edilebilir

yeniden tuzaklanmalar1 varsaydi, drnegin ma,,, > (N —n)og, oldugunu varsaydi.

Bunun n(t) ve m(t) fonksiyonu arasindaki bir durum olduguna dikkat ediniz ve bu
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yiizden tepenin baglangicinda dogru olabildigi zaman, bunun daha sonraki
basamaklarda ilerledikce dogru olmamasi olasiligt bulunur. Bu “’yeniden

tuzaklanma’’ sartlar1 altinda GOT denklemi,

I;; = nsexp (—E—: ] (3.26)

olur. Denklem 3.23’ten ayrica — dn/dtan oldugunu goriiriiz ve bu ylizden bu
birinci derece tepkimesidir. f = dT /dt sabit 1sitma oranini kullanarak t=0’dan t’ye
integre etmek I(T);, fonksiyonu i¢in Randall-Wilkins birinci-derece denklemini
verir, yani

I;; = nysexp (—f—T] exp {— (é] j:; exp (—f—g] df} (3.27)

Burada 7, n’nin t=0’daki degeridir ve 0 sicakligi gosteren iki degerli bir
degiskendir. Fonksiyonun &zellikleri (a) sabit E, ve B i¢in, n, ile degisimleri, (b)
sabit 1, ve B icin, E, ile degisimleri, (c) sabit E, ve 7, i¢in, B ile degisimleri, sekil
3.16’da gosteriliyor. Sekil 3.16 (a)’da B 1sitma oram 1.0 K/s, s 10*s7* ve E 1.0
eV’tur. Tepe yiiksekligi 7, parametresi 2’den 8’e kadar keyfi birimlerle degigirken
bu parametreyle birlikte degisir (Bu sekildeki tiim cizimlerde tepe yiiksekligi,
yiikseklige 1 yogunluk birimi verilerek ve n, =1 derisim birimi i¢in normalize
edilmistir.). Tepe yiiksekligi (direk olarak bolge ile orantili) n, ile Olgiiliirken, tepe
konumunun sabit olduguna dikkat edilmelidir.Bu tiim birinci derece TL egrilerinin
en onemli karakteristigidir. Diger karakteristik 6zelligi tepenin asimetrisidir, bu

diisiik sicaklik bolgesinde yiiksek sicaklik bolgesine gore genisler. Sekil 3.16 (b)’de
1.0’da n, sabit tutulur ve E. 0.8 eV’tan 1.2 ¢V’a degisir. Burada tepenin, E. artarken,

yiikseklikteki azalma ve genislikteki (bdlgeyi sabit tutarak) artmayla birlikte, yliksek
sicakliklara kaymasina dikkat edilmelidir. Sekil 3.16 (c)’de tepe bicimindeki ve
1sitma oranit B’nin fonksiyonu olarak konumdaki degisimi goriiriiz. [ artarken
(0.25’teen 4.0 K/s’ye), tepe daha yiiksek sicakliklara kayar ve tepenin boyutu artar.
Tepe bolgesinin (sicaklik ekseni iizerinde) B ile ol¢iildiigiine dikkat edin, fakat

zamanin fonksiyonu olarak ¢izilirse sicaklik orani degisirken bolge ayn1 kalacaktir.
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Sekil 3.16. Randall-Wilkins birinci-derece TL denkleminin ozellikleri (a) n, ile
degisimi (b) E. ile degisimi (c) P ile degisimi gosteriyor.
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3.4.4. ikinci Derece Kinetik (Hizh Yeniden Tuzaklanma)

Garlick ve Gibson mag,,, << (N —mn)g, yoluyla yeniden tuzaklanmanin

baskin oldugu alternatif bir olasiligi géz Oniine aldilar. N>>n ve n=m ile birlikte

GOT ifadesine bu esitsizligi uygulayarak

Gn

_ _ dn - -

Irp = —— St.x-'n—w_jﬂ exp (—7) (3.28)
Birinci-derece durumuna karsit olarak me,,,, << (N —n)ag, esitsizligi sayet

baslangicta sabit ise, TL piki boyunca sabit kalacaktir. Su anda

dn/dt an’ olduguna dikkat ediniz ve bu yiizden bu ikinci-derece reaksiyonu

gosterir. oy = e olan ilave varsayimlarla denklem 3.28’in integrasyonu,

Iy = () sexp{—Z} 1+ &) [} exp(-2) de) (3.29)

Burada tiim terimler kendi Onceki degerlerini koruyor. Bu ikinci derece
kinetikler i¢in  Garlick-Gibson ~TL  denklemidir. n=m oldugu siirece
g, = O,.,varsayimi kullanilarak 3.24 denkleminden de direk olarak bu denkleme
ulasilabilir.

Denklem 3.29’un o6zellikleri sekil 3.17°de gosteriliyor. Sekil 3.17 (a)’da
tepelerdeki degisimi sabit E.ve B i¢in 7;’1n fonksiyonu olarak gorebiliriz. Garkick-
Gibson ikinci-derece TL pikinin davramisinin birinci-derece Randall-Wilkins
tepesiyle karsilastirilmasi sonucu, ikisi arasindaki bariz farklar, tepenin hemen
hemen n, ile orantili olarak biiyiimesidir-ve n, artarken daha diisiik sicakliklara
kaymasidir. Bu yeniden asagidaki gibi bicimlendirilen Denklem 3.29°un

incelenmesinden anlasilabilir.

I, = nfs exp(— 2] [1+ ) jrz exp (-5 d6] 2 (3.30)

Burada s =s/N (yada o, =g, iS¢ s =sg,/Na,,, “etkin” ilk-deneysel
faktor (s~'m® birimlerinde) olarak tanimlandi. Denklem 3.30 n,s ile yer
degistirilerek s™ ile de yazilabilir, burada =™ (s~ birimlerinde) birinci-derece
durumunda s’ye (birimsellikte) esittir. Ciinkii TL tepesinin konumunun E. ve s’nin

(ya da s™ ) her ikisine birden bagli oldugu goriilebilir, ikinci derece tepe igin
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artarken s™ de artar, bu sirasiyla TL tepesinin diistik sicakliklara degismesine sebep

olur. Ikinci-derece TL tepesinin ek karakteristikleri birinci-derece tepeden daha
genis ve daha simetrik olmasidir. Bu ikinci-derece kinetigin reaksiyonlar1 géz 6niine
alinmasiyla anlagilabilir, tekrar yeniden birlesmeden once serbest elektronlarin kayda
deger konsantrasyonlart yeniden tuzaklanirlar bdylece, liminesans yayiminda
gecikmeye ve daha yliksek sicaklik oranlari civarinda yayimin dagilmasina neden

olurlar.  Yiiksek sicaklik bdlgesinde sicaklikla birlikte TL  bozunumu
birinci-derece tepesi icin exp[—(a'__.-"',S)Jj__ exp(—E,/k#) df] seklindeyken ve ikinci-
derece tepesi i¢in [c+(d /) J': exp(—E, /k8) d8]™ seklindeyken, birinci-derece ve
ikinci-derece tepelerinin her ikisinin de diisik sicaklik bolgesinde —E./kT
fonksiyonuyla tanimlandigina dikkat edin (burada a, a, ¢ ve d sabitlerdir).

Sekil 3.17 (b) ve (c) sirasiyla E, ve 5 ‘nin fonksiyonu olarak ikinci-derece

pikinin biyiikligi ve konumundaki degisimi gosterir. Sapma kiicilk olmasina
ragmen, tepe yiiksekliginin tepe bolgesiyle artik direk olarak orantili olduguna dikkat
edin (Chen ve McKeever, 1997).
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Sekil 3.17. Garlick-Gibson ikinci-derece TL denkleminin a) n, ile deegisimi b) E,
ile degisimi c¢) B ile degisimi goriilmektedir. Sekiller, 5 = K /=,
E., =1lel" ve n;=N=1 almarak elde edilen TL siddeti birimi olarak
normalize edilmistir.
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3.4.5. Genel Derece Kinetikler

TL denkleminin Randall-Wilkins ve Garlick-Gibson formlar1 yeniden
tuzaklanma ve yeniden birlesme Ozelliklerinin goreli biiyiikliikleriyle ilgili olan
belirli varsayimlarin kullanimiyla elde edilmistir. 3.26 ve 3.27 denklemlerinden
belirli bir sekilde iiretilen ifade seklini gbz Oniine alarak, May ve Partridge genel-

derece TL kinetikleri i¢in deneysel bir ifade yazdilar. Yani,

Iry = ﬂbS-E'l'TG(_E_;:' (3.31)

Burada s , m “*7¥'s7! boyutlarindadir ve b genel-derece parametresi olarak

tanimlanmistir ve mutlaka 1 ve 2 degildir. & # [ igin 1 ve 2’nin integre edilmesi

Iy = s'npesp (- 2) 1+ (b - D) [} e (- E) 48] (3.3)

. L x )

verir. Burada s" = 5":‘2;&,_; ! <dir. May ve Partridge yukarda kullanilan esitsizliklerin
uygulanamadig1 durumlara bunu uygulamak i¢in bu ifadeyi gelistirdiler. Gergekte N,
n, m, g,,.ve g, icin birgok degerin kombinasyonu kolaylikla tasavvur edilebilir,
bunlar i¢in birinci-ya da-ikinci derece varsayimlar gegersiz olabilir, 6zellikle bu
parametrelerin her birinin sicakliga bagl oldugu hatirlanirsa gecerli olan Randall-
Wilkins ya da Garlick-Gibson ifadeleri igin ilgilenilen tim sicaklik oranlarina karsi
uygulamak i¢in bu terimlerin goreli biytikliikler: ile ilgili sinirlamalara gerek
duyulur.

Genel derece TL denkleminin deneysel gelisimindeki zorluk s’
parametresinin anlaminda yatar, bunun boyutlar1 kinetik dereceleriyle degisir. Bu
problemin iistesinden gelmek i¢in Rasheedy denklem 3.31°1 asagidaki sekildeki gibi

yeniden diizenlemeyi 6nerdi, boylece

Iy = — 2 = (35) sexp(— ) (332)

ifadesi elde edildi. Bu sirasiyla b=1 ve b=2 ile siiphesiz birinci ve ikinci

derece formlara azaltilir. Integrasyon

I]".’_ — ’J‘E;E:S'EXTG [_ f_;_;l _.".,":‘I_':"-.' [f =il “5; -1 J,;' exp [_ f—;ljl dﬁ]_f (333)
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Bu ikisinin deneysel ifade oldugu vurgulanmalidir fakat degisiklik boylelikle
s"niin anlammi yorumlama zorlugunu ortadan kaldirir. Ne denklem 3.31’in ne de
denklem 3.33’{in b=1 i¢in gecerli olmadigina dikkat edin fakat her ikisi de b=1 i¢in
Randall-Wilkins denklemine (denklem 3.27) indirgenir.

B=1.3 ve b=1.6"y1 kullanarak iiretilen TL tepeleri Sekil 3.18’deki birinci ve
ikinci derece TL tepeleriyle karsilastiriliyor. Orta-dereceli tepelerin iki u¢degerinin

her birini bazi karakterlerini devam ettirdigi goriilebilir.
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Sekil 3.18. Birinci derece (b=1), ikinci derece (b=2) ve ara derece (b=1.3 ve b=1.6)
kinetiklerinin karsilastirilmas1 E. = I eV, n, = N = I Kkonsantrasyon
birimi ve § = 1 K /= kullanilarak TL tepeleri. Birinci derece tepe i¢in
sekiller 1 yogunluk birimine normalize edilmistir.

Son olarak May ve Partridge denklemindeki = ’niin anlami ve kinetik-derecesi
parametresi b’nin yorumlanmasi sorusu, tek bir aktivasyon enerjisi durumunu,
birinci-derece kinetiklerini ve frekans faktorii s’deki dagilimi (6rnegin n(s)) goz
Oniine alan Christodoulides tarafindan ¢alisildi. Sayet s’de bir (gergekte In(s)’de) I'-

dagilim fonksiyonu varsayilirsa ve birinci derece kinetikler durumunda buna
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uygulanirsa ’genel-derece’” denklemi- 6rnegin denklem 3.33 elde edilebilir. Bu

actklamayla s ve b, s i¢im olan dagilim fonksiyonlarmin Karakteristik

parametreleridir (Chen ve McKeever, 1997).

3.5. Termoliiminesans Modelleri

Stireye bagli olarak liminesans-floresans ayrilabilir. Ayirma ¢izgisi gaz

halindeki uyarilmis atomun Omrii olan yaklasik [0 “s’dir. Fosforesans ve

termoliiminesans tek ve ayni yonteme baghdir, tek fark 1simanin gozlendigi zaman
sliresince yayim yapan maddenin sirasiyla sabit ve artan sicakligi olmasidir.

Genel olarak konusursak, ana orgilide termal olarak meydana gelen safsizlik
belirtilerinin ve yapisal kusurlarin varhigi (aktivator) liminesansa neden olan,
radyoaktif yeniden birlesme araciligiyla maddenin yasak araligindaki farkli enerji
seviyelerini olusturur. Bu kusurlar "liminesans merkezleri" adim1 alir. Bos orgii
yerlerinin ya da diger safsizliklarin, 6rgii kusurlarinin ve/ya da ana orgiide isgal
edilmemis seviyeleri (tuzaklar) saglayan diizensizliklerin varligi liiminesans
merkezleriyle radyoaktif birlesmeden Once yiik tasiyicilarini (elektronlar/holler)

engelleyerek (tuzaklanmayi) liiminesansi (fosforesans) geciktirir (Vij, 1998).

3.5.1. Jablonski Modeli

Jablonski modeline gore (1935), katmin liiminesans merkezleri (yayim
sistemi) onlarin uyarilmig seviyeleri e’ye radyasyondan sogurulan enerjiyle (bunlar
ultraviyole, goriiniir, x-1sinlari, gama isinlari, agir iyonlar, kozmik isinlar vs.
olabilir.) yikseltilir. Temel seviye g’ye geri donme floresans adi verilen 151k
yayimiyla meydana gelir. (Sekil 3.19.a’ya bakiniz.) Uyarilmis seviyedeki sistem
yarikararli seviyeye (tuzak olarak da adlandirilir) de gecis yapabilir. Burada yeterli
enerji E alip (hem termal hem optiksel) tekrar e’ye doniinceye kadar burada kalabilir
ve sonu¢ olarak fosforesanstan (gecikmis yayim) dolay1 temel seviye g’ye geri
gidebilir. Floresans sicakliga bagliyken fosforesans degildir. Fosforesans yayimi

yarikararli tuzaklanmis seviyede harcanan zamana esit olan t zamaninda

46



3. TERMOLUMINESANS TEORISi Halime TUGAY

durdurulabilir. Sistemi m seviyesinden e seviyesine yiikseltmek igin gerekli olan

enerji E’nin termal oldugu durumda asagidaki bagint1 gegerli olur.
: = sexp [;—fj (3.34)
Burada s bir sabit, k Boltzmann sabiti ve T mutlak sicakliktir. Bu durumda

r = t’dir. Burada t uyarilmis seviyede harcanan zamandir ve yaklasik .-Tff»'_fg’ye

esittir.
e
e
m
$OGURMA 1 ¥ YAYIM 1 Y
g g
(a) (b)

Sekil 3.19. a) Floresans b) Fosforesans i¢in Jablonski modeli.

3.5.2. Konfigiirasyonel-Koordinat Modeli

Konfigiirasyonel-koordinat (CC) modeli ilk kez Hippel (1936) tarafindan
onerildi ve liminesansin taniminda Seitz (1939) tarafindan uygulandi. Sekil
3.20°daki egri safsizlik atomu ve en yakin komsusu arasindaki uzakligin fonksiyonu

olarak liiminesans merkezinin potansiyel enerjisini gosterir. Ornegin T!™ iyonumnun
K7™ nin yerini aldigi, TI7 iyonunun altt komsu CI~ iyonu tarafindan ¢evrelendigi
KCLTI fosforlarinda, T1™ iyonuyla etkilesen €I~ iyonu tarafindan zayiflatilan bu

sistem seviyesi konfigiirasyonel koordinat adi verilen uzaklikla nitelendirilebilir.

Konfigiirasyon diyagrami TI7 sisteminin U(x) potansiyel enerjisini ve X

koordinatmin fonksiyonu olarak orgiiyii tanimlar. ki egri (Sekil 3.20) TIT
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iyonlarmin temel seviye U, (*s;) ve uyarilmis seviyesi U_(*P,)’dir. (Curie, 1960).

Organik molekiiller i¢in yayim merkezinin temel ve uyarilmis seviyelerindeki

titresim seviyelerini gostermek amaciyla egrilerde titresim seviyeleri belirtiliyor.

—Potansiyel Enerji

—Konfigiirasyonel yerdegistirme, X

Sekil 3.20. Yariletkenlerdeki/yalitkanlardaki safsizlik atomlar1 i¢in konfigiirasyonel
koordinat diyagrami

Isinlama/uyarma (enerjinin sogurulmasi) siiresince merkez U, uyarilmig

seviyesine yiikseltilecektir (AA’ gegisi). Burada sistem daha yiiksek titresim
seviyesinde olacaktir ve bu yiizden 6rgiiye 1s1 seklinde fazla enerjiyi dagitarak kararl
yap1 B’ye doner. BB’ gecisi boyunca merkez 151k yayacaktir ve tekrar kendi temel

seviyesi U, de olacaktir. Temel seviyede hala daha yiiksek titresim seviyesinde olan

merkez daha fazla radyoaktif olmayan enerji kaybiyla A minimum enerji
pozisyonuna gelecektir. Stokes kanunuyla agiklanan bu durum (6rnegin, yiiksek
dalgaboylu sogurma bolgesine yakin meydana gelen yayim) da bu modelle
aciklanabilir. Uyarilmis merkez de CC' boyunca T’de tuzaklanabilir. Burada belli bir
1 stiresinde kalip C’C ’den gecerek uyarilmis seviyeye, 151k yayarak BB' ‘ye gecerek

buradan kagabilir.
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T’den C’C yoluyla uyarilmis seviyeye merkezin tekrar atlamasi her bir birim
zamanda agagida gosterilen p’den kagis olasiligina dayanmaktadir.

p=I/1t = sexp(—E/kT) (3.35)

s saniyenin tersi (1/ saniye) boyutuna sahip olan frekans faktoriidiir ve E tuzaktan
uyarilmis seviyeye ulagmasi i¢in merkezin yayiminda gerekli olan enerjidir. Yayim
(fosforesans) tasiyicinin tuzakta harcadigi Tt zamanina bagli olan zaman siiresince
geciktirilir. Derin tuzaklarda oda sicakligindaki i1sitma enerjisi merkezi uyarilmis
seviyeye yikseltmek icin yeterli olmayabilir. Burada isinlama bittikten sonra
liiminesans maddenin (fosforun) 1sitilmasi tasiyicinin tuzakta harcadigi T zamanina
bagli olan zaman siiresince geciktirilir. Derin tuzaklarda oda sicakligindaki isitma
enerjisi merkezi uyarilmis seviyeye yiikseltmek icin yeterli olmayabilir. Burada
1sinlama bittikten sonra liiminesans maddenin (fosforun) 1sitilmasi BB' ge¢isi yoluyla
(Sekil 3.20) yayima yol agarak C'C giizergah1 vasitasiyla tuzaklanmis merkezi
arttiracaktir. Bu TL adi verilen 1sitma siiresince yayimdir ve sicakliga karsi
liminesans yogunlugunun grafigi is1ma egrisidir. (Sekil 3.21)

Sogurulan enerjinin soniimii ya da radyoaktif olmayan yayimi bu modelle de
aciklanabilir. (Dexter et al, 1955) Merkez radyasyonsuz enerji vererek, sogurulan
enerjiyl kristal Orgiisiine titresim enerjisi olarak transfer ederek CC’B’A yoluyla
temel seviyeye donebilir. Williams (1955) sogurma ve yayim spektrometresini,
bozunum sabitlerini, bunlara ek olarak onlarin genis oranda sicakliga bagliligimn

Olcerek liiminesans merkezleri i¢in CC’ egrilerini basarilt bir sekilde belirledi.
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TI. Siddeti (ARB.

Sicaklik (1C)

Sekil 3.21: Isima egrisinin sematik gosterimi

3.5.3. Enerji Band Modeli

Enerji band modeline gore 1s1 muameleleriyle ana maddenin orgiilerinde
ortaya cikarillan katilardaki liminesanstan sorumlu olan yabanci safsizliklarin ve
kusurlarin varligi yasak enerji aralifindaki ayrik enerjiyi olusturuyor olarak
(verici/alict seviyeler) farz edilebilir. Diger safsizliklar ve bos orgii yerlerinin ya da
diger yapisal Orgii kusurlarmin varligi, liminesans merkezleriyle yeniden
birlesmeden Once yiik tastyicilarini geciktirme kapasitesine sahip olan, boylelikle
liiminesansi erteleyen (6rnegin; fosforesans) isgal edilmemis enerji seviyeleri (tuzak
olarak adlandirilir.) verirler. Bu tuzaklar hol tuzaklari ya da elektron tuzaklar
(tuzaklanmis tastyicilarin holler ya da elektronlar olup olmadigina bagli olarak)
olarak gosterilirler.

Basitlestirilmis enerji band modelinin sematik bir gosterimi Sekil 3.22°de
gosteriliyor. Isinlama siiresince, sayet liiminesans merkezi C iletkenlik bandina
gitmeden kendi C’ uyarilmig seviyesine ylikseltilirse temel seviyeye donerken

floresans (1 ve 2 geg¢isi sirasiyla sogurma ve yayim i¢indir.) yayinlar. Diger taraftan,
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sayet elektron hem valans bandindan (gecis 3) hem de gecis 4 yoluyla liiminesans
merkezi C’den iletkenlik bandina yiikseltilirse, elektronlar tuzaklanma konumu T’de
(gecis 5) tuzaklanma olasilig1 ¢ok muhtemel olarak hareket edecek sekilde serbest
kalacaklardir. Elektron C-bandindan (gegis 6) serbest birakilmadan 6nce fosforesansi
gosteren liiminesans merkezi C ile radyoaktif yeniden birlesme i¢in tuzakta uzun bir
T siiresi harcayabilir. Holler tuzaklandiklar1 zaman (gegis 7) elektronlar gibi ayn1 rolii
oynarlar ve yeniden birlesme merkezlerinde radyoaktif olarak (gecis 9) yeniden
birlesmek i¢in serbest birakilirlar (gegis 8) (Schon, 1942; Prener ve Williams, 1956;
Lambe ve Klick, 1955; Klasems, 1953). Band aralig1 boyunca elektron ve hollerin
dogrusal yeniden birlesmesi dolayli birlesmeden, Ozellikle genis-aralikli yari

iletkenlerden ya da yalitkanlardan daha az olasidir.

HLETIM BANDI
* = —» =~
i f 3
e E] 51 6 :
-IVWVWWQI
! ’
ISINLAMA l___IL__ ¢
e A ATAYA S o !
: YAYIM 3
1 L ]
|
|
| C g
4
ISINLAMA  § H
I P ES P |
VALANS BANDI

Sekil 3.22. Enerji band modelinin sematik gosterimi

Dar tuzaklar durumunda, tuzaklanmama ya da yeniden birlesme oda
sicalikgindaki TL hari¢, onemli olmayan fosforesanstan dolay1r oda sicakliginda
(genellikle maddenin 1sinlandig1 sicaklik) biiyiikk oranda olabilir. Sayet tuzaklar
yeterince derinse yiik tastyicilart (elektronlar/holler) uzun bir zaman periyodu
boyunca hatta 1ginlama kaldirildiktan sonra bile durdurulacaklardir. Sayet liiminesans

madde (fosfor) siirekli olarak artan 1s1 enerjisiyle saglanirsa, yiik tasiyicilart kendi
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tuzaklarindan serbest birakilacaklardir ve TL’den dolay1 liiminesans merkezleriyle
birlesebileceklerdir. TL yaymminin yogunlugu sicaklik yiikseltilirken artar, (yiik
tagtyicilar1 olarak tuzaklarindan ka¢gmaya baglar.) maksimuma ulasir, tuzaklar
bosaltilirken azalmaya baslar ve tiim tuzaklar bosken sifira diiser. Isima egrisinin
maksimum gosterdigi sicaklik (Sekil 3.21°¢ bakiniz.) sirastyla C-bandinin/V-
bandinin sinirinin agagistyla/yukarisiyla ilgilidir. Isima egrisinin altindaki alan dolu
tuzaklarin sayisiyla ve bu yiizden baslangigta maddenin maruz kaldig1 radyasyon
miktariyla orantilidir.

Isima egrisindeki tek bir maksimum C-bandinin siiriin asagisindaki
(elektron tuzaklar) ya da V-bandinin yukarisindaki (hol tuzaklari) sabit bir E
enerjisinde bulunan tuzaklanma seviyelerini bildirir. TL egrisindeki birden fazla
maksimum tuzaklarin ayr1 guruplarda, farkli derinliklerde dagildigini ortaya ¢ikarir.
Her bir maksimum tuzaklanma seviyelerinin belirli bir gurubunu gdsterir. Tuzak
derinligi maksimum TL’in meydana geldigi sicaklik bilgisinden hesaplanabilir.
Iyonlastiric1 radyasyon kullanmanin bir sonucu olarak ve yiiksek etkinlikte fotonlar
belirlenmesinin bir sonucu olarak, TL olayr radyasyon dozlarin1 gézlemlemede
duyarli bir teknik olusturur.

TL ile es zamanhi olarak meydana gelen iletkenlik olaymi incelemek
amaciyla (Hagebeuk ve Kivits, 1976; McKeever, 1985; Lewandowski et al, 1994;
Castiglioni et al, 1994; Bindi et al, 1994; Bohm et al, 1994; Mandowski ve Swiatek,
1994) basit enerji band modelini tanimlamak icin ve iletkenlik gdstermeyen fakat TL
gosteren ornek icin (Chen ve Kirsh, 1981; Braunlich, 1979; Halperin ve Braner,
1960; Hagekyriakou ve Fleming, 1982; ) bircok teorik ve deneysel uygulamalar
yapildi. Gasiot ve Filland (1977) elektronlarin termal yayimlanmasina ve onlarin
hollerle yeniden birlesmesine ek olarak tuzaklanmis hollerin termal yayimlanmasinin
ve bunlarin tuzaklanmis elektronlarla yeniden birlesmesinin sonucu olarak meydana
gelen TL yontemi i¢in de modeller tanimladilar. TL’e ve fototransfer edilmis TL
(Pradhan et al, 1984, Sunta, 1979) gibi TL ile ilgili olaylara uygulanabilen, yarisan-
tuzak modeli (competing-trap model) (Maybugh et al, 1968; Fain et al, 1994), iz
etkilesimi modeli (track-interaction model) (Claffey et al, 1968), dipol modeli (Grant
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ve Cameron, 1966) Mayhugh modeli (1970) ve z-merkezi modeli (Nink ve Kos,
1980) gibi diger modeller degisik maddeler i¢in Onerilmistir.
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4. CaF,’NiIN TERMOLUMINESANSI

Caf,;’nin 6nemli bir avantaji dogal olarak meydana gelmesi /florit minerali

olarak) ve bu yiizden gelismekte olan iilkelerde ucuz bir sekilde elde edilebilmesidir.
Bu su an siirdiiriilmemesine ragmen kullanilan standart bir dogal florit MBLE,
Belgika, tarafindan pazarlandi. Dogal floriti kullanmanin baslica bir problemi 1g1ma-
egrisinin karmasikligidir. (Schayes et al, 1967) Bu dogal mineral genelde nadir
topraklar olarak gozlenen birgok aktivator igerir. (Becker et al, 1973, Sunta 1979)
Kalsiyum florit katkilanmis sentetik nadir toprak dedektorleri Binder & Cameron
(1969, CaF,:Dy) ve Lucas & Kaspur (1977, CaF,:Tm) tarafindan ortaya ¢ikartildi

Ginther & Kirk (1957) CaF,: Mn’yi olugturdu. MBLE floriti, CaF,: Dy ve CaF,: Mn

Sekil 4.1°de gosteriliyor.
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Sekil 4.1. MBLE Caf.’nin (dogal) normalize edilmis 1s1ma egrileri; B, CaF,: Mn
(Fowler& Attix, 1966)C, CaF,:Dv (115°C:’de 10 dakika tavlandiktan
sonra 1sinlanan, McCurdy, Schaiger & Flack, 1969)

CafFy’deki 1s1ma tepelerinin soldurulmasi (fading,), E ve s hesaplamalarindaki

tahmin edilen yari-Omiirlerini goz oniine alarak sasirtict bir sekilde yiiksektir (Adam
& Katriel, 1971) ve bir¢ok soldurma oranlari rapor edilmistir. Alkali halojeniirlerde

izotermal tavlama siiresince meydana gelen yontemler géz oniine alinarak CaF,’deki
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termoliiminesanst etkilemek i¢in de gézlenmis olan (Bangert et al, 1982b) safsizlik
kiimelerini animsamak yararlidir.

CaF, ile ilgili sik sik olan bir problem depolama periyotlar1 siliresince

fosfordaki kaydadeger cevabin olusturulmasidir. Bu muhtemelen kendi dozundan
dolayidir. (Brinck et al, 1977; Nambi, 1982)

CaF,’nin ultraviyole cevabi, ayni islem iyonlastiric1 radyasyon igin
duyarliligt kaydadeger bir sekilde azaltirken, 900°C’de tavlayarak yedi kat
azaltilabilir. Pradhan & Bhatt (1983) bunu daha fazla incelediler ve yiizey

oksidasyonu igin arttirilan ultraviyole duyarliligini anlattilar ve y-cevabindaki
azalmanin 1sinlamadan Once nadir toprak safsizliklarinin yiikk konumunun

azalmasiyla ilgili olabilecegini diisiindiiler. Nadir toprak-katkili CaF;’deki
termoliiminesans iretiminin 1sinlama siiresince RE°T~ +e~ — RE-~ ve 1sitma
siiresince RE°™ + h™ — RE“™* bicimindeki bir denklemi icerdigine inanilir. Burada
RE“** liiminesans yayimiyla temel seviyeye bozunan uyarilmis seviyedir.

CaF, kiibik kristal yapistyla florit olarak mineral formdadir ve Mn gibi iki

degerlikli metal iyonlarmin gegisine ve Sn, Ce, Th, Tm ve Dy gibi nadir-toprak
iyonlarina baglanabilen radyasyonun neden oldugu giiclii bir TL gosterir. Dozmetre

icin TL fosfor olarak ilk kez Schayes et al (1967) tarafindan gelistirilen saf CaF-

kristallerinde TL’in her zaman ticari olarak uygun kristallerde bulunan zerre
safs1zl1g1 (trace impuruty) olduguna inaniliyor.

Nadir toprak safsizliklariyla katkilanan CaF,’nin tek kristalleri gegmiste

yatay biiylimeyle, kristal ¢ekimiyle ve Stockburger metodlariyla meydana
getirilmistir (Guggenheim, 1963). Bangert et al (1982) Ce, Dy ve Mn iyon katkili
CaF, elde etti. Mathur (1993) HF (250 ml su, 25 ml 48%’lik HF) ile Cal0:u

reaksiyona sokarak CaF,:Mn hazirladi. Cokeltilmis-CaF; siiziilerek yikandi ve

herhangi bir hidrolizden kag¢inmak i¢in diisiik sicaklikta vakumda kurutuldu. Mn,
MnFy’nin NH,F ile g¢oktirilmesiyle NH,MnF; seklinde elde edildi. Bu floridler

bastan sona kuru-karisimdi ve platin kap igerisinde ve saf He ya da Ni soygaz

atmosferinde yaklasik J200°C’de 1sitildi.
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Sentetik CaF,:Mn 260°C civarinda tek bir TL (dozimetrik) tepesi ve 450

nm’den 600 nm’ye kadar uzayan 500 nm maksimumlu TL yayim spektrometresi
sergiler. (Cameron et al, 1968, Dekker, 1976) TL tepesinin konumu hem Mn’ye hem
de diger yabanci iyonlarin varligina baghdir. Dogal CaF. yaklagik 70-180°C ve 150-

190°C arasinda ikiden fazla 1s1ma egrisi gosterir (Schulman et al, 1960). CaF;:Dv
(TLD-200) 120, 140, 200, 240, 340 ve 400°C’de alt1 1s1ma tepesi sergiler, bunlar 460,

484 ve 577 nm’de keskin yayim bandlar1 gosterirler (Binder ve Cameron, 1969). TL
spektral yaymmi belirli nadir-toprak safsizliklarmin bir karakteristigi olmasina

ragmen, nadir toprak safsizliklariyla katkilanan CaF,durumunda TL tepe konumunun

nadir-toprak iyonlarindan bagimsiz oldugu bulunurken (Upadeo et al,, 1994; Holgate
et al, 1994), Dubourg et al (1989) dozimetrik tepeyi oksijenle bagl Ce”*’ya atfetti.

Hem 450°C"ye kadar okunan hem de 450°C’de 1 saat tavlanan CaF;

fosforlar1, kaynak fosforlar olarak g6z oniine alinabilir ve duyarliliklar: degistirilmez
(Chandra et al, 1981). Duyarlilik {iizerine sicaklik muamelesinin etkileri ve

ultraviyole ve iyonlastirici radyasyon i¢in CaF;:Dy (TLD-200) ‘in TL yayim1 Bassi
et al, (1977) ve Pradhan ve Bhatt (1981) tarafindan gozlendi; 450°C’de 30 dakika

tavlamay1 takip eden y-151m1 1smnlamast (~1000 Gy) TL duyarhiliginda artigla
sonuglanir. CaF,:Dy de nemli havada yiiksek sicaklikta (~900°C) tavlandiktan sonra

ultraviyoleye-duyarli hale gelir (Bassi et al, 1977). Yaklasik 260°C’deki dozimetrik
tepe diisiik sicaklikli tepeler 100°C’de 15 dakika tavlanildigi zaman ihmal edilebilir
soldurmalar (fading) sergiler (ilk 16 saatte 6-10%). Dogal Caf; igin ana tepenin
soldurulmasi 9 ayda 3%’den daha az olarak bildirilmistir.

CaF,: M#n’ nin (60C0 v-151n1 i¢in) 260°C tepesi i¢in doz cevabi SmR’den 10
mR’ye kadar olan oranlarda lineerdir, (Marron ve Attix,1964; Schulman et al, 1960)
bundan sonra doz cevabi lineer degildir. CaF; fosoforlarinda iist lineerlik

(supralineerlik) derecesi vardir, bunun biiyiikliigii fosfor konfigiirasyonuna ve okuma
metoduna bagldir. Ornegin okuma siiresince fosfor tabakasi ne kadar inceyse
10° R’nin komsulugunda goriilen st lineerlik (supralineerlik) daha ¢ok sOylenir

(Gorbics et al, 1973). Yiiksek 1s18a maruz kaldiktan sonra CaF,:Dv’de hicbir hasar
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etkisi bulunmadi ve 2 x 20°R ilk 1s18a maruz kalmaya kadar cevap (response)

degismedi (Burgkhardt, et al, 1977). Bu nedenle bu oldukga duyarli dedektor her iki
daha diisiik ve daha yiiksek doz oranlarinda tercihlerden biri olabilir.

CaF;:Mn dokuya esdeger madde degildir (Caf; igin Z_..= 16.57 dir; doku
igin Z_. - =7.4’tiir) ve enerjiye bagimli cevap (energy-dependence response) sergiler.
Her bir rdentgen cevabi 40 keV’de ®Co y-isinlarindan yaklasik 13-kat daha

biyiiktiir, fakat bu yaklagik oranlardaki enerjilerde ince bir filtre esasen ®°Co
cevabindan 30%’den fazla farkli olmayan diizgiin bir cevap (flat response) iretir

(Schulman et al, 1960). CaF;: Mn’nin diisiik nétron duyarliligi onun karma alanlarda

(nty) y-dozimetresi olarak kullanilmasini miimkiin kilar. En azindan 10 mR/dk’dan
7000 R’ye kadar hi¢bir doz oran1 bagimliligi gézlenmedi. (Schulman et al, 1960).

Dogal CaF,;’de ultraviyole doz Ol¢limleri i¢in potansiyel bir teknik olarak

yararlanilabilen PTTL gosterir (McCullough et al, 1972; Jain, 1984; Sunta, 1979,
1984). Diisiik ultraviyolelere maruz kalma icin cevap lineerdir ve 1s18a maruz kalma
stiresince ornegin sicakligina baghdir.

Sogurulan doz optik uyarmali liminesans (OSL) olarak bilinen diger bir
teknikle de dlciilebilir, soguk yontem olarak adlandirilir, burada 6nceden 1518a maruz
kalan fosfor uygun dalgaboyunda ultraviyole radyasyonla isinlanir ve TL
durumundaki gibi 1sitilmaz. Bu 1sinlama tasiyicilari matrsilerde bozunma olmadan
tuzaklamaz (Henninger et al, 1982). Sogutulmus OSL (COSL) adi verilen
degistirilmis OSL tekniginde, CaF;: Mn fosforundaki TL fosforu oda sicakliginda vy-

1sinlartyla 1sinlayarak ve sivi nitrojen sicakligina sogutarak okutulabilir. Bu fosfor
ultraviyole 1sinlarina daha ¢ok maruz birakilir ve daha sonra oda sicakligina 1sitilir,

1s1itma sirasinda yayinlanan 1s1k y-dozuyla orantilidir (Miller et al, 1988).
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Enerji cevabi

=1

Foton enerjisi (keV)

Sekil 4.2. Cesitli TLD fosforlarinin enerji cevabi
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5. ONCEKI CALISMALAR

5.1. Dogal Floritlerin Termoliiminesansiyla llgili Onceki Cahsmalar

Sunta (1970) "Gama ile Ismlanmis Dogal Kalsiyum Floritin
Termoliiminesans Spektrumu" adli ¢alismasinda dogal kalsiyum florit kristallerinin
termoliiminesans 1s1ma egrisinin oda sicakligi ve 350°C arasinda ii¢ farkli 1s1ma
tepesi gosterdigini gozledi. 200’den 1000 nm’ye kadar oranlarda her bir 1s1ma tepesi
icin yayim spektrumunu arastirdi. Bu 1s1ma tepeleriyle ilgili yayim spektrumu
benzerliginden bunlarin farkli tuzaklanma bolgelerinden hem hollerin hem de
elektronlarin ayrilmasiyla ilgili oldugu ve serbest kalan tasiyicilarin ayni yayici
merkezlerle tekrar birlestigi sonucuna vardi. Nadir-toprak safsizliklari iyonlarinda
tuzaklanan elektronlarla yeniden birlesen hollerden dolay1 olan 1s1ma tepelerinin
onlarin karakteristik spektrumlarina neden oldugu sonucuna vardi.

Emice ve Shigueo (1972) 10 dakika 580°C’de daha sonra 400°C’de 2 saat
tavlanan Brezilya’daki farkli ¢esitte yesil floritleri 365 nm uv 1s1gma maruz
buraktilar. Bu derin tuzaklardan diisiik sicaklikli tuzaklara transfer edilen TL "I, II ve
III" tepelerini igeren 1s1ma egrisine yol agmusti. III ve IV 400°C’ye kadar olan
okumalardan dolayiydi. Bu TL cevabi uv’ye maruz kalma zamani t’nin fonksiyonu
olarak Ol¢iildii ve sonu¢ doyma (saturation) egrisi degildi fakat TL es zamanh
agartma (bleaching) etkisini gosteren daha biiyiik t i¢in sifira gitme egilimindeydi.
Isiga maruz kalma-okuma dongiisiindeki dongii sayist n ile ilgili TL egrisi her bir
dongtideki 1s18a maruz kalma-farkl: siireleri i¢in elde edildi. Biiyiik n icin log (TL)’in
diisiis oran1 her bir dongiideki uv. 1s1nina maruz kalma siiresinden bagimsizdi. Gama
radyasyonu tiizerinde transfer edilmis TL bagliligina ek olarak TL iizerinde zaman
araliginin ve 6n 1sitma sicakligiin etkisi arastirildi. Son olarak bir matematik model
oOnerildi.

Brovetto, Delonas, Floris, Mazia, Murgia ve Spano (1989) kalsiyum floritiin
X-151n1 uyarimli termoliiminesans yayimini sicaklik ve dalgaboyuna kars1 kaydettiler.
Farkli kokene fakat iyi kimyasal safliga sahip ornekleri muamele etmeden ve 1100

ve 1300°C’de muamele ederek incelediler. Cesitli termoliiminesans modelleri elde
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ettiler, fakat 1300°C’de muamele edildikten sonra tiim Ornekler pratik olarak ayni
modeli gosterdi. Gozlenen yayimin ozelliklerini termolliiminesans yoOntemi igin
kinetik modellerinin temeli iizerinde kolayca yorumladilar. Elektron tuzaklarinin ve
luminesans merkezlerinin kaynagi olan 6rgii kusurlarinin varligr ve dogasi ile ilgili
bazi bilgiler elde ettiler.

Sobrabi, Abbasisiar ve Jafarizadeh (1999) irandaki yedi madenden elde edilen
dokuz florit grubunun termoliiminesans karakteristiklerini radyasyondan korunma
dozimetresi i¢in calistilar, bunlarin ilk sonuglarii gosterdiler ve tartigtilar. Dogal
dozu silmek i¢in baslangi¢ termal muamelesini 500°C’de 24 saat olarak belirlediler.
Ikisi haric, tiim gruplar yaklasik 120, 180 ve 270°C’de (p=3 °C/s) farkli yogunluklu
ic belirgin tepeyle birlikte ayni 1s1ma egrisi yapilarini gosterdi. Daha yiiksek tepe
bolgeli bir madendeki bir grup toz halindeki TLD-100’den 8.7 kez daha biiyiik bir
duyarlilik gozterdi ve 100 Gy’e kadar olan dozla birlikte TLD-200 gibi ayni
duyarlihg: gosterdi. ilk giin siiresince 15%, 1 ay siiresince 17% termal soldurma
(fading) elde edildi, her bir aydaki soldurma (fading) 110°C de 20 kakika
1sinlamadan sonra elde edildi. Bu fosfor i¢in minimum o6l¢iilebilir doz (MMD)
I8uGymg™ olarak belirlendi.

Balogun, Ojo, Ogundere, Fasasi ve Hussein (1999) Nijerya’nin Orta Benue

Vadisi’nden dogal olarak meydana gelen florit (CaF;) kiimesinin termoliiminesans
(TL) o6zelliklerini detayli olarak caligmigtir. 119, 144 ve 224°C’de 10°C/s 1sitma

oraninda TL 1s1ma egrileri gozlendiler. 20.65-123 mGy doz orani civarinda
umuldugu gibi TL cevabmin artan dozla arttigim gozlediler. Oda sicakliginda
depolamayla 1s1ma egrilerinde cesitli 151ma tepelerinin degisimlerini gozlediler. Daha
diisiik sicaklik tepelerinin bozundugu gozlenirken, dort tepe i¢in, depolandigl zaman
224°C 1smma tepesi igin TL sinyalinin artisin1  gozlemiglerdir. Diislik seviyeli
radyoaktivite 6l¢iimii dogal olarak meydana gelen radyoniiklitlerden kendiliginden
olan 1sinlamayla ilgili hicbir kanmit gostermedi. Go6zlenen TL cevabinda giines
1s1gindan  uzak tutma ve UV igmlamasina maruz kalma siyahla kaplanmis

konteynirda engellendi. Diisiik sicaklikli 1s1ma tepelerinde sinyal kaybina rehberlik

60



5. ONCEKi CALISMALAR Halime TUGAY

eden, miimkiin olan giizergah igin, depolama siiresince biiylik kusur komplekslerinin
olusumunu igeren bir plan 6nerilirdi.

Ogundere, Balogun ve Hussein (2005) "Floritin Termoliiminesans1 Uzerine
Isitma Orani Etkileri" adli c¢alismlalarinda ise termoliiminesans (TL) 1sima tepe
sicakligl, yiiksekligi ve Nijerya florit 6rneklerinin yiiksek sicaklikli 1s1ma tepelerinin
“integre edilen TL yogunluklar’’’ (tepeye karsi fonun (background) iizerindeki
integre edilen TL yogunlugu ya da yogunluklarin toplami) lizerinde farkli 1sitma
oranlarmin etkisini arastirdilar. Sonuglar iki tepenin 1s1ma tepesi sicakliklarinin
1sitma orantyla arttigini gosterdi. Isima-tepesi yiiksekligi integre edilen 1sitma orani

araliginda tepe 3 igin 10 ve 20°Cs~‘!de ve tepe 4 igin 10 ve 25°Cs~!’de iki

maksimum gozlendi. Isitma oraniyla birlikte iki tepenin integre edilen TL
yogunluklarinin davranisini gruplama ve termal soniime gore agikladilar. Sonuglar
tepe 3 i¢in olan termal soniimiin tepe 4 i¢in olan termal sonlime gore daha biiyiik
oldugunu gosterdi.

Ogundere, Balogun ve Hussein (2006) termoliiminesans isima egrilerinden
Tuzak derinligi E, kinetik parametresi b ve frekans fakorii s’nin hesaplanmasin
calistilar. Metod 1s1ma egrisindeki herhangi  bir {i¢ nokta i¢in siddetleri ve
sicakliklar1 kullanmaya dayanmaktaydi. Frekans faktori i¢in higbir ifade saglamayan
bezer tekniklerden farkli olarak, su anki formiil her bir ifadeyi sagladi. Ifade
maksimum siddetin meydana geldigi sicakligi gerektirmemekteydi, parametre
genellikle deneysel 1s1ma egrisi  verisinden kesin olarak bilinmemekteydi.
Siddetlerin, maksimum siddetlerin 10%’undan daha az oldugu yerlerde 1s1ma
egrisinin artan kismindaki noktalarin kullanimi1 dogru degerlere en yakin degerler
verdi. Noktalar bolgenin disinda alindigi zaman daha az kesin sonuglar elde etme
sebeplerini tartistilar. Mevcut teknik kullanilarak hesaplanana aktivasyon enerjisi
degerleri dogru degere daima yakindi. Fakat frekans faktorii sadece ornege verilen
doz doyuma (saturation) ulastigi zaman gercek degerlere yaklasiyordu. Ug veri
noktas1 baglangic-doz bolgesinde secildigi zaman, E’yi hesaplamak icin makalede
tanimladiklar1 metod baglangic artis metodunun iki nokta versiyonu haline geliyordu.

Baslangig-artis1 civarindaki mevcut teknigin avantaji b ve s’yi de vermesiydi.
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Metodu, [jero Ekiti, Nijerya’dan almman gama 1sinlanmis 6rnegin TL 1s1ma egrisini
analiz etmek i¢in kullandilar.

Topaksu ve Yazici (2007) "B-Isinlamasindan Sonra Dogal CaF,;’nin
Termoliiminesans Ozellikleri"adli ¢alismada dogal CaF;’nin B-1sinlamasindan sonra
oda sicakliginda (RT) termoliiminesans ozelliklerini arastirildilar. 0.015 Gy ve =
2kGy doz seviyeleri arasindaki [ 1smmlamasindan sonra dogal CafF;’deki
termoliiminesans (TL) 1sima tepelerini analiz etmek i¢in ilave doz (AD), T,,(E,]) -

T

stop

yinelenen baslangi¢ artis1 (RIR) ve bilgisayarli ters evrisim 1s1ma egrisi
(CGCD) metodlart kullanildilar. Bu metodlar1 dogal CaF;’’nin termoliiminesans

(TL) 1s1ma tepeleriyle ilgili tepelerin sayisina ve kinetik parametrelerine (kinetik

dereceleri b, aktivasyon enerjisi E,, kagmaya calisma frekansi s) karar vermek igin

kullandilar. E_ — T

stop

CGCD metodlart bu maddenin 1s1ma egrisinin oda sicakligi
(RT) ve 400°C arasindaki sicaklik oranlarinda P1-P6 olarak ele alinan en az alti
tepenin tist iiste binmesi oldugunu gosterdi. Doz degisimi deneyleri dogal CaF;’nin
TL 1s1ma egrisinin birinci ve genel derece kinetiklerinin her ikisine birden sahip
oldugunu ortaya ¢ikardi. :Bu maddenin TL tepelerinin radyasyon dozimetresinde ¢ok
yararli olan doz cevaplar1 (dose response) ve soldurma yontemlerini (fading process)
de incelediler. Ek olarak dogal CaF,’nin dozmetrik 1s1ma egrilierinin cevaplari
tizerinde 1sitma oranlarimin (heating rates) etkilerini de galistilar. Isima tepesinin
toplam bolgesi ve tiim 1s1ma tepelerinin tepe siddetlerinin artan sicaklik oraniyla

stirekli olarak azaliyor oldugunu gozlediler.

5.2. Sentetik Floritlerin Termoliiminesansiyla flgili Onceki Cahsmalar

M. Schlesinger ve P. W. Whippey (1967) termoliiminesans teknigini

kullanarak CaF,’deki Gd™ enerji-seviyesi semasini arastirdilar. Cok sayida ¢izgiyi
farkli  bolge  spektrometresine  bagladilar.  Ist1  muamelesinin  yayim

spektrometresindeki etkisi ve kristallerin farkli orjinlerini gosterdiler. Ornekler

arasindaki spektrum farkliliklarinin ¢esitli nadir toprak iyon yerlerinin miktarimdaki
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degisimlerden ileri geldigini gosterdiler. Miktar1 baslica biiyliime sartlarindan ve
safsizlik konsantrasyonlarindan belirlediler.
M. Schlesinger ve P. W. Whippey (1968) termoliiminesans ve diger optiksel

tekniklerini kullanarak, CaF. kristallerindeki €e™"iin 4f-5d gegislerini arastirdilar.

Termoliiminesans, liiminesans ve sogurma spektrometresi lizerinde 1s1 muamelesinin
ektisini gosterdiler. Gelen sekliyle ve 1si-islemi yapilmis olan ornekler arasindaki
spektrum farkliligmmin ¢esitli nokta simetrilerinin nadir toprak iyon yerlerinin
miktarindaki degisimden ileri geldigini gosterdiler. Bu degisim 1s1 muamelesi
stiresince kristallere yayilan oksijenden dolayiydi. Sivi-azot sicakligini sogutmada,
yapt bu spektrumun bircogunda gelisti. Bunu tartistilar ve gegici bir agiklama ileri
stirdiiler.

Sunta (1977) CaF,:Dy"deki (TLD-200) termoliiminesans 1sima tepelerinin
birgok sicakliktan 450°C’ye kadar genisledigini, Dy"’nim tiim 1s1ma tepeleri igin
yayict merkez oldugunu gozledi. Fakat Dy°T yaymmina ek olarak 325°C’nin

tizerindeki 1s1ma tepeleri 250-600 nm bolgesinde asir1 bandlar gostermisti. Bunlarin
liclinii Th°* iyonuyla iliskilendirdi ve dérdiinciisiiniin ana 6rgiiyle ilgili oldugunu
diistindii. Tim Liminesans merkezlerinin tuzaklarla uygun olarak rastgele
dagilmadigr sonucuna vardi. Bunlarin bazilari tuzaklarin bir araya gelmesi ve
liiminesans merkezi seklindeydi. Bir araya gelmis merkezler arasindaki lokalize
olmus yeniden birlesmelerin sonucu olan termoliiminesans bir 1s1ma tepesinden
digerine farkli spektrum degisimlerine rehberlik etmekteydi.

Furetta ve Lee (1983) CaF,.Tm’nin (TLD-300) tavlama ve solma (fading)

karakteristiklerini arastirmislardir. Bu 6rnek i¢in en 1yi tavlama sicakligini ve zamani
belirlerdir. Isinlamaya maruz kalmadan once ve kaldiktan sonra termal muameleyi de
calistilar. Ayrica karanlik ve 151k kosullarinda solmay (fading) da ¢alismuslardir. Iyi
ayrilmis 151ma tepelerinin kararliligini da ¢alismislar ve tartismiglardir.

Hsu, Jaot ve Weng (1984) 1s1ma egrisinin tepe yiiksekligi oranini, toplam
termoliiminesans (TL) verimini veya duyarliligini ve farkli tavlama sicakliklarinda

ve siirelerinde artakalan TL’i ¢alisarak CaF,.Tm’nin (TLD-300) tavlama
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Ozelliklerini arastirmiglardir. Bu kristal i¢in 400°C’de 90 dakika tavlamanin en
uygun tavlama sicakligi ve siiresi oldugu sonucuna varmisglardir.

McMasters, Jassemnejed ve McKeever (1987) "CaF,: M»’nin

Termoliiminesnas1 ve Optiksel Sogurmas1 Uzerinde Fon (background) Nadir Toprak
Safsizliklarinin Etkilerini Dikkate Alan Bazi Gozlemler" baslikli ¢alismalarinda

Diisik Mn konsantrasyonlarinda 1smmlanan CaF,:Mn’nin  optiksel sogurma

spektrometresinin nadir toprak (RE) safsizliklarinin varligindan giiclii bir sekilde
etkilenmis olabilecegini, fotokromik tastyicilar (PC) ve iyonize olmus PC merkezleri
olarak bilinen RE sogurma merkezlerinin ¢ogunlukla hem yalitilmig hem de F
merkezleriyle ilgili olan iki degerlikli RE iyonlarindan dolayr oldugunu (6rnegin

anyon bosluklu Re“™ iyonu), bu merkezlerin bazilarinin diisiik termal dengeye ve
oda sicakligi ve 200°C arasinda tavlamaya sahip oldugunu, merkezlerin tavlanmasi

stiresince Mn ile ilgili sogurma tepelerinin yogunlukla arttigini, bu artistan sonra,
spektrumun Mn-katkili kristallerin karakteristigi oldugunu, Mn-miktar1 artarken Mn
ile ilgili sogurma 6zellikleri civarinda sicakliklarin kayboldugunu, tavlama siiresince
kuvvetli termoliiminesans (TL) gozlendigini, bu yiizden Mn bileseni arttirilirken
TL’in en siddetli olarak gozlendigi sicakligin daha yiiksek degerlere kaydigini, bu
artistan sonra, spektrumnun Mn-katkili kristallerin karakteristigi oldugunu, Mn-
miktart artarken Mn ile 1ilgili sogurma Ozellikleri civarinda sicakliklarin
kayboldugunu, tavlama siiresince kuvvetli termoliiminesans (TL) gozlendigini, bu
yiizden Mn bileseni arttirilirken TL’in en siddetli olarak g6zlendigi sicakligin daha
yiiksek degerlere kaydigini gézlemlediler.

Yazict ve Haciibrahimoglu (1998) "CGCD Metodunu Kullanarak
CaF,: Dy’nin (TLD-200) Tuzak Parametrelerine Karar Verilmesi" adh
caligmalarinda CGCD metodunu CaF;:Dv’deki (TLD-200) sayisina, kristal dizisi
h’ye, aktivasyon enerjisi E’ye ve frekans faktorii s’ye karar vermek icin kullandilar.
Isima egrisi analizleri oda sicaklig ile 250°C arasindaki sicaklik bolgesindeki 1s1ma
egrisinin 6 tepenin siiperpozisyonu olarak en iyi sekilde tanimlanabilecegini
gdstermistir. Ilk olarak 5 tepe birinci derece kinetiklerle ve alti tepe genel derece

kinetiklerle tanimlanmstir. Belirli 1s1ma tepeleri i¢in tuzaklanmis elektronlarin sayisi
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aktivasyon enerjileri ve frekans faktorii takip eden sekilde bulunmustur: (Tepe
1)2 % 107, 1.27 ve 2.13 x 10", (Tepe 2) 6.3 x 10, 1.01 ve 0.2 x 10", (Tepe 3)
33% 10,07 ve 62 x 107, (Tepe 4) 2.4 x 10", 1.13 ve 3.2 x 10", (Tepe 5)
1.3 x 10" ,0.84 ve 2.56 x 10°, (Tepe 6) 2.4 x 10*%,0.98 ve 1.70 x I0F

Bir Termoliiminesans Isabet Dedektorii (One Hit Detector) olarak CaF,:Tm

adli calisma Pawel Olko (1998) tarafindan yapildi. Mikrodozimetrik isabet-
Dedektorii Modeli X-1sinlar1, gama 1sinlari, alfa pargaciklari ve protonlardan sonra
Harshaw-tiretimli TLD-300 CaF,:Tm seritlerindeki (0.9%3.2x3.2 nm ) tepe 3 ’iin
termoliiminesans cevabini analiz etmek icin basvurulmustu. Model X 1sinlari, alfa
pargaciklar1 ve protonlar i¢in goreli TL etkinligine ve gama-isinlart i¢in doz cevabi
egrilerine uyabilmekteydi. Model 2 parametre kullanmaktaydi, kiiresel ¢ap, duyarl
hacim (hedef) d, enerji depolama olayini takip eden TL etkilerinin olasiligina karar
veren doyma katsayis1 z; CaF:Tm’nin goreli TL etkinliginin deneysel degerlerin
takimina uyum Lakshmanan (1981), Shachar ve Horowritz (1988), Prathan ve
Rassow (1987), Hoolfman ve Predger (1984), ve 3.54 g.cm™ CaF,’de d=14 cm ve
7=3.47x107 Gy elde eden Loncol et al (1996) tarafindan yayinlandi. Tahmini hedef
boyutlar1 Lif, Mg, Cu, P Tl dedektdrlerinde bulunan 24 nm hedef bolgesindeki gibi
ayni biyliklik derecelerinden birindeydi. Kuramsal hedef muhtemelen yeniden
birlesme merkezlerini ve ylk tuzaklarin1 kapsayan CaF,:Tm’deki genis kusur
kompleksligiyle ilgiliydi. Deneysel verilerle model iretiminin iyi bir uyumu TLD-
300°deki tepe i¢in dedektdrde depo edilen enerjinin ilk uzaysal dagiliminin
dedektorde depo edildigini ve 1sitma oranini degistiren ve 1sitma basamagi siiresince
ileriki TL olay1 i¢in model olusturan hipotezleri desteklemekteydi.

Yazici, Bedir ve Sokiicii (2007) "B Isinlamasindan Sonra CaF.:Mn’nin
Dozimetrik Termoliiminesans Isima Tepelerinin Analizleri" adli ¢alismada 6rnekleri
tince 400°C£1’de yarim saat tavlamislar sonra 6rnekleri =0.015 Gy ve =110 Gy

arasinda 1ginlamuslardir. ilave doz (AD), T, (E,) — T

stop

tekrarlanan baslangi¢ artisi

(RIR), tepe bicimi (PS) ve bilgisayarli 1s1ma tepesi ters evrisim (CGCD) metodlarn

doz oran1 D=0.015 Gy ve D=110 Gy arasinda B-i1sinlamasindan sonra CaF;: Mn’nin

termoliiminesans (TL) dozimetrik 1s1ma tepesini analiz etmek i¢in kullandilar. PS, ,
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E,-T

n stop’

ve CGCD metodlar1 bu maddenin 1s1ma tepesinin birden fazla tepenin iist

iiste binmesi hari¢ tek bir tepe olmadigini gosterdi. CGCD ve E, — T metodlar

bu maddenin dozimetrik pikinin P; — F: olarak gosterilen en az bes 1s1ma tepesinin

iist liste binmesi olduguna gostermisti. Doz degisimi deneyi bunlarin hepsinin birinci
derece kinetikler oldugunu gosterdi. IR ve PS metodlariyla bulunan aktivasyon

enerjileri T,, — T

top deneyindeki durdurma sicakligini arttirarak dozimetrik 1s1ma
tepesindeki distik sicaklikli uydu tepelerini (satellite peaks) temizledikten sonra ¢ok

yakin degerler vermisti. Diger taraftan T, — T deneyinin uygulamasindan 6nce

stop

tiim uygulanan metodlarin sonuglari arasinda hicbir uyusma yoktu. E, — T, . Ornek

stop
tizerinde termal soniim etkisinin etkinligi 300°C’nin iizerinde etkindi. Bu parametre

dozimetrik tepenin deger bicilen kinetik parametreleri lizerinde de belirgin bir etkiye

sahipti. CaF,: Mn’nin dozimetrik 1s1ma tepesinin cevabi {lizerinde 1sitma oranlarinin

etkileri CGCD teknigi kullanilarak tepe yiliksekligi ve tepe bolgesi metodlariyla da
calisilmigti. Tepe yogunluklart ve 1sima tepesinin toplam bdlgesinin artan 1sitma
oraniyla siirekli olarak azaldigini gozlemlediler. Bu tepenin doz cevabi olan diger bir
dozimetrik karakteristigi tepe yliksekligiyle ve bolge metodlariyla da incelenmisti.
Massilon, Gambon-deBuen Buenfil, Monroy-Rodriguez ve Brnadan (2008) y
isinlart ve iyonlar1 tarafindan indiikklenen CaF,:Tm (TLD-300) termoliiminesans
cevabr ve 1s1ma egrisi adli ¢alismalarinda 0.44 Gy’den 8.75 kGy’ye kadar olan
dozlarda ®Co gama 1sinlarina ve 25 ve 40 MeV 'H, 75 ve 120 MeV He 180, , 300
ve 480 MeV 'C, 400 MeV 'O ve 800 MeV ®Ne iyon igmnlarin diisiik
akizamanlarina (105~1O8 Cm'z) maruz kaldiktan sonra, yaklasik 500keV/um’ye kadar
LET araligina yayilan CaF,:Tm’nin doz cevabi arastirmiglardir. Belirli tepelerle ilgili
bilgi elde etmek i¢in 1g1ma egrisinin dikkatli bir CGCD analizini yapmuslardir.
Iyonlar i¢in tiim doz araligin1 igeren (1.3 Gy’ye kadar) ¢alismalara ragmen gamalar
igin lineer cevabin bolgesinin ~1Gy’ye kadar genisledigini gozlemislerdir. Isima
egrisinde yiiksek ve diisiik sicaklik yapilari arasindaki oranin radyasyon niteligiyle
baglantili oldugunu ve LET’in yaninda iyon kimligine baghiligin veri tarafindan

onerildigini bulmuslardir. ®°Co 1sinlariyla 1sinlamaya gore iyona maruz kalmada
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termoliiminesans etkinliginin her bir tepe i¢in farkli LET’e baglilik gosterdigini
tespit etmislerdir. Genel ifadeyle etkinligin 6keV/um civarinda 1.2 ve 1.4 arasinda
maksimuma ulagtigin1 ve daha yiiksek LET ler i¢in diistligiinii gozlemlemislerdir.
Fukuda (2008) Th,0- ve Gd,0: Kko-katkili sinterlenmis CaF,’deki
termoliiminesanst UV ve X-1sm1 1smlamasi igin arastirdi. Ornegi oda sicakliginda
UV ve X-1s11 1sinlamasindan sonra 20 K.min™' oraninda 1sitarak 353, 435K (X-
1sin1 i¢in 437K) ve 523K civarinda CaF;:Th,Gd Ornegi igin TL 1s1ma tepeleri
gdzledi. Ikinci tepe (435K) siddetinin (terbiyum ya da gadolinyum ile katkilanmis
ornekten daha giiclii oldugunu buldu. Th°F iyonlarii1 TL’inin Gd“* iyonlarmin
varligiyla duyarli hale getirildigi sonucuna vardi. 435K TL tepesinin dozimetre

olarak kullanmada uygun olabilecegini diisiindii.
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6. MATERYAL VE METOD

6.1. Materyal

Bu ¢aligmaya konu olan florit 6rnegi (CaF;) Orta Anadolu Kristalin Masifi

icerisinde yer alan Akgakent bolgesinden elde edilmistir. Bu bolgede damar tipli {i¢
florit cevherlesmesi goriliir. Orta Anadolu florit yataklarinin degisik oranlarda
gelismesi bunlarin nadir toprak elementleri (RE) igeriklerini de degistirmektedir.
CaF,’nin TL sinyalleri kristallerde tuzaklanan nadir toprak iyonlarina dayanir. Bu
calismanin amaci Orta Anadolu Akgakent (Cicekdagi-Kirsehir) floritlerinin
termoliiminesans (TL) o6zelliklerinin belirlenmesidir. Caligmada kullanilan florit

Ornegi yesil renkte olandir.

YESIL FLORIT
ORNEGI BEYAZ FLORIT
ORNEGI

Sekil 6.1. Cigcekdag1 masifi florit 6rnekleri

6.1.1. Florit ve Florit Yataklar1

Bircok dogal ve sentetik kristal termoliiminesnas oOzellikleri sergilerler.
Kararli TL 1s1ma tepeli dogal mineraller radyasyon dozimetresine istirak ederler.
Yaygin olarak flouspat, fluorspar, florit veya kalsiyum florit olarak bilinen dogal

CaF, iyi bilinen bir termoliiminesans maddesidir ve bu yiizden radyasyon

dozimetresinde genis Ol¢iide kullanilir. Florit iyonlastirici radyasyona maruz kaldig:
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zaman ¢ok miktarda termoliiminesans sinyali veren, yaygin olarak meydana gelen bir
mineraldir (Schayes ve ark, 1967). Fluorsparin gesitli kaynaklarinin ve kristal
yapisinda atomik yer degistirmelerle gevsemelerin (ease) meydana gelmesinin
sonucu olarak bu mineralin elementel 6gelerinin jeolojik yer degistirmeye dayanan
depolamadan depolamaya degisiklik gostermesi dogaldir (Mangala ve Patel, 1966;
Balogun 1967). Florit ger¢ekte TL dozimetresinde kullanilan en eski maddelerden
biridir (Kharita ve ark., 1995). Dogal florit diinya ¢apinda bir¢ok jeolojik bigimlerde
bulunur (Balogun ve ark., 1997). Cok fazla ¢esitte renge (renk merkezine) sahip olan
bu mineral tavlama altinda goreli olarak kuvvetli 151k yayimi sergiler (Dantas ve ark.,
1996).

Floritlerin bir¢cok ornekleri ¢ok c¢esitte renge sahiptirler ve renkler florit
kristalinin bi¢imine uygun bandlarda veya boélgelerde diizenlenmistir. Floritlerin
yaygin renkleri mor, mavi, yesil, sari, renksiz kahverengi, pembe, siyah ve
kirmizimsi turuncudur. Floritler kimyasal bilesenlerine, kokenlerine, safsizlik
bilesenlerine ve jeolojik tarihlerine dayanan TL 6zelliklerine sahiptirler.

Termoliiminesans (TL) fosforlar1 yiik tasiyicilart serbest birakildigi zaman bir
veya ¢ok tepeli TL 1sima egrileri gosterirler. Isima egrisi minerallerdeki band
araliginda yer alan farkli tuzak seviyelerinin karakteristigidir.

Fluorit kalsiyum ve fluor bilesigi olup, formiilii CaF , *diir. Kalsiyumun atam

agirhigt 40, fluorun 19°dur. Saf fluorit iginde % 51.3 kalsiyum ve % 48,7 fluor
bulunur. Floresans ve renk 6zelligini etkileyen nadir toprak elementleri genel olarak
fluoritin i¢inde bulunur. Fluorit ince kesitte ¢cogunlukla renksizdir. Bazen igerdigi
uranyum (U) ve toryumun (Th) parcalanmasi sonucu ortya ¢ikan, belirgin mor mavi
bir renk de gosterebilie ve bu durumda renk koyulugundaki farklar sonucu ortaya
¢ikan zonlu bir yapiya da rastlanilabilir. Ender olarak yalniz ve bazi kuvarsitlerde, 6z
sekilli kiibik kristallerine rastlanir. Genellikle 6z sekilsiz olup diger mineraller
arasmdaki bosluklart doldurur. Yiizeyine gére c¢ok iyi dilinimlidir. Ince kesitte
birbirini 70° ve 110° agilarla kesen iki yonde, bazen birbirini 60°-120° agilarla kesen
tic yonde dilinim izinin varligr gozlenir. Isik kirma indisi tipik olarak c¢ok kiigiiktiir.
Belirgin negatif bir optik engebe gosterir. Diger silikat minerallerinden ayrimi1 HF

asit ile yapilabilir. Fluorit bu asitte ¢dzlinmez. Isik kirma indisinin ¢ok kii¢iik olusu,
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cok iyi dilinim gdstermesi ve izotrop olusu ile fluorit diger minerallerden kolayca
ayirt edilebilir. Kayaclarda ender olarak ve ¢ok az miktarlarda bulunur. Granit ve
gnayslarda, pegmatitlerde, hematit, topaz, turmalin ve kuvars gibi tipik pnomatolitik
mineraller ile beraber bulunur. Fluoritin renk ve floresansi arastirmalara konu
olmustur. Fluoritin bir¢ok renkte olmasi organik bilesiklerden veya kristallesme
sirasinda kristal ylizeylerindeki ince seritlerde biriken nadir toprak bilesiklerinden
meydana gelir. Floresans o0zelligi de bitiimlii yabanci maddelerle nadir toprak
elementlerinin bulunmasimna gore degisir. Eger icinde iterbiyum varsa yesil ve
eropyum varsa mavi renk alir. Floresans 6zelligini ortadan kaldiran madde demirdir.
Fluorit CaF, bilesiminde, saydam veya yari saydam, sari, yesil, mor, mavi, kirmizi,
kahverengi veya renksiz bir mineraldir. Fluorit en fazla renk c¢esitliligine sahip
minerallerden biridir. Birgok maden yataginda ya gang minerali ya da cevher
minerali olarak olusan fluorit kursun ¢inko yataklarinda genellikle birinci mineral
olarak ortaya ¢ikar. Fluorit baritle hemen hemen ayni olusum sartlarinda ortaya ¢ikar
ve yatak meydana getirir. Fakat barit kadar yaygin degildir. Fluoritle birlikte bulunan
diger mineraller ise kuvars, kalsit, zirkon, hematit, topaz, titanit, dolomit, biyotit,
hornblend, plajiyoklaz, feldispat, granodiyorit ve granitik kayaclar ve bunlarin
degisiminden meydana gelen minerallerde bulunur. Ayrica galen, blend, pirit
mineralleri de bulunur. Fluorit yataklari pegmatit-pnomatdjen, hidrotermal ve
sedimanter olmak tizere ii¢ ¢esittir (MTA, 1979).

Fluoritlerin kokenlerinin incelenmesinde en 1iyi kayitlar nadir toprak
elementleri igerikleri ve dagilimlaridir. Periyodik sistemde II. Grubun atom
numaralart 57°den 71°e kadar olan 15 elemente ‘’Nadir Toprak Elementleri veya
Lantanitler’” denir. Bunlar La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu, Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb
ve Lu elementleridir. Nadir toprak elementleri (Lantanitler) benzer kimyasal
ozellikler gosteren bir elementler grubunu olustururlar. Bu elementlerin alterasyon,
sedimantasyon ve kristallenme gibi jeokimyasal olaylarin karsisinda pasif kalmalari
en 6nemli 6zellikleridir (Oziis ve Yaman, 1986).

Fluorit yataklari; fluorit CaF, bilesiminde, saydam veya yar1 saydam, sart,

yesil, mor, mavi, kirmizi, kahverengi veya renksiz bir mineraldir. Fluor elementinin

yer kabugundaki miktar1 625 ppm’dir. Fluor elementi, karbinatit ve alkali kayaglarda
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yiiksek miktarda fluor apatit seklinde bulunurlar. Fluor miktart magmatik kayaglarin
baziklerinde 370 ppm, asidiklerinde 850 ppm, sistlerde 500 ppm, karbonatlarda 330
ppm, fologofit ve kimberlit tiirii kayaglarda 8500 ppm’e kadar ¢ikmaktadir. Fluoriin

kimberlit ve fologofit i¢erisinde bulunmasi manto kokenli bir element oldugunun

gostergesidir. Kayaci olusturan minerallerde; F ™ yalnizca OH yerini alir. Boylece
mika, amfibol, apatit, kil ve diger su i¢eren mineraller 6nemli miktarda fluor
elementi icerirler. Volkanik gazlar Onemli miktardaki fluorii HF seklinde
bulundururlar. Bu arada volkanik gaz cikiglariin oldugu bolgelerde yer alan
kayaclarin yogun bir sekilde alterasyona ugramasina neden olur. Fluor igeren
hidrotermal c¢ozeltiler asidik oOzellikte olup, kiregtaglar1 vaya kalsiyum iceren
minerallerle reaksiyona girmesi sonucunda pH degerini yiikselterek (bazik) fluoriti
olustururlar. Arastirmacilar fluoritlerdeki sivi kapanim c¢alismalarinda OSnemli
miktarda Na-Ca-Mg-Cl igeriklerini tespit etmislerdir. Fluoritler ayrigmaya karsi
dayanikli olduklart i¢in dogada yiikseltiler seklinde ortaya ¢ikmaktadirlar.

Fluorit yataklarinin olusumlarinin biiyiik bir kismi belirgin bir sekilde
magmatik olaylarla iligkilidirler. Bu tiir yataklar genellikle intriizyonlarin (pliitonlar)
tavan kisimlarinda ganglar seklinde bulunurlar. Ganglar bazen mono mineraller
seklinde bazen de fluoritlerle birlikte siderit, kuvars, klorit ve sfalerit icermektedirler.
Pegmatit ve grayzenlesme sonucu olusan kayaglarda fluorit tali olarak bulunur.

Ayrica kriloyit (Na, AlF ) olarak da saginimli fluorit tanelerine rastlanmaktadir. Bu

tir olusumlar ekonomik olarak Onemli degildirler. Bu tiir yataklarda yiiksek
miktarlarda uranyum (U) ve nadir toprak elementleri igerirler. Fluorit yataklari
pegmatit-pnomatdjen, hidrotermal ve sedimanter olmak iizere {i¢ ¢esittir(Duran,
2002).

Bu calismada kullanilan florti 6rnegi Akcgakent Cigekdagr masifinden
almmistir. Cicekdag1 masifi, volkanik fasiyeste gelismis Ust kretast yash birimler ile
bunlar1 kesen asit ve bazik platonik kayaglardan olusur. Paleosen yasi verilen
platonik kayaclar granit, siyenit ve gabro tiirevlerinden meydana gelmistir. Masif,
Eosen, Oligosen ve Neojen yash sedimanter formasyonlarla ¢epe c¢evre ortiiliidiir

(Ketin, 1999). Bazik ve asit karakterli platonik kayaclar cogu kez birbirlerine gecisler
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gosterirler. Gabro tirii kayaglarin anklavlar seklinde bazen siyenitler igerisinde

goriilmesi masifin ilk sokulumundan oldugunu gosterir Yaman, 1985).

Sekil 6.2. Florit 6rneginin alindig1 Kirsehir masifi

6.2. Metod

6.2.1. Termoliiminesans TL Sistemi

6.2.1.1. Tavlama Firim

TL caligsmalartyla ilgili tiim tavlama islemleri i¢in bir firm ve bir etiiv
kullanilmistir. Tavlama deneylerinde kullanilan firin, mikro islemci kontrollii, 6zel
olarak tasarlanmig Nabertherm GmbH tipi elektrikli firinla yapildi. Firmmin igi
tuglayla kaplandig: i¢in ge¢ 1sinma ve gec soguma 6zelligi mevceuttur. 0°C ile 300°C
arasindaki sicaklik araliginda firinin sicaklik hassasligr £2’dir. Bu firin 300°C ile
3000°C arasindaki yliksek sicaklik 1sitma islemlerinde kullanilirsa sicaklik hassasligi
+5’tir. Her 1sitma isleminde ornek Once aliiminyum diskler igerisine konulur.
Icerisinde 6rnek bulunan aliiminyum disk petra kutusuna konularak 1sitma yapilir.
Sogutma isleminde ise 6rnek firindan masa yardimiyla ve eldivenle cikarilarak bir

tepsinin lizerine konularak oda sicakliginda sogumaya birakilir.
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Sekil 6.3. Tavlama firini

Diistik sicaklikli tavlama isleminde (40-100°C) ve bundan sonra gelen tiim
islemlerde LABART marka dijital ekranli etiiv kullanilmistir. Bu etiiviin sicaklig
sabit olup sicaklik hassasligi yoktur. Isitma isleminde Ornek aliiminyum disk
igerisine konulur. Ornekle birlikte aliiminyum disk petra kutusuna konularak 1sitma
yapilir. Sogutma isleminde ornek firindan eldivenle g¢ikarilarak metal tepsinin

tizerine konulmak suretiyle oda sicakliginda sogumaya birakilir.
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Sekil 6.4. Etiiv

6.2.1.2. Riso TL/OSL Liiminesans Okuyucu Model TL/OSL-DA-20

Birlestirilmis TL/OSL okuyucusu Riso Ulusal Laboratuvarlarinda (Model
Riso TL/OSL-DA-20) tasarlanmig olup yeni jenerasyon liiminesans okuyucusudur ve
uzun siiren aragtirma ve gelistirme calismalarinin sonucunda {iretilmistir. Riso
TL/OSL okuyucusunun baslica ii¢ ana bileseni vardir.

1) Isik algilama sistemi

2) Liiminesans uyarma sistemi (termal ve optiksel)

3) Isinlama kaynagi
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Sekil 6.5. Riso TL/OSL-DA-20 model TL/OSL okuyucu sistemi

Riso TL/OSL manyetik 6l¢iim sistemi hem TL hem de OSL olgiimlerini
yapabilmektedir. Sistem, 48 6rnegin (Sekil 6.5-6.6) ayn1 anda:

1) Oda sicakligiyla 700°C arasinda herhangi bir sicakliga kadar bagimsiz
olarak 1sitilmasini saglamakta,

2) Siirekli dalgada (CW) lineer modiilasyonlu OSL’de (LM-OSL) ve pulsel
OSL (POSL) modunda degisik 151k kaynaklari kullanarak optiksel uyarilma
saglamakta,

3) Radyoaktif beta (B") ve alfa (o) kaynaklari (°Sr/ °Y ve 2 Am) veya mini x
1s1n1 jeneratorleri vasitasiyla orneklerin her birinin bagimsiz olarak radyasyona
tutulmasini saglamaktadir. Burada sisteme *°Sr/ *°Y beta kaynagi monte edilmistir.

Yapilan liiminesans, bir fotokatlandirici tiip ve uygun algilama (deteksiyon)
filtreleri bulunduran bir 151k algilama sistem tarafindan dl¢iilmektedir. Ornek odasi
vakum olusacak veya bir azot akisi tarafindan saglanacak azot atmosferine sahip

olacak bigimde programlanmaistir.
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Sekil 6.6. Ayni anda 48 6rnegin okunmasini saglayan doner levha

6.2.1.2.(1). Radyasyon Tutma

Ornege gonderilecek radyoaktif pargaciklar B~ kaynag tarafindan
saglanmaktadir. Radyasyon, tek bir radyasyona izin veren (minimum radyasyon
zamani | sn olacak sekilde) bir yazilim tarafindan kontrol edilmektedir. Okuma
sirasinda Ornek iizerine yapilan tiim islemler bir dijital kontrol paneli iizerinde

gozlenebilmektedir.

Sekil 6.7. Kontrol paneli
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6.2.1.2.(2). Beta (p") Radyasyonu

Bir sokiilebilir beta (B7) yayicisi, bir Ornek doner diizeni {iizerine
yerlestirilmistir (Sekil 6.8). Isinlayici piringten yapilmistir (dis c¢apr 10 cm).
Radyasyon tutucusu normal olarak 1.48 GBq (40 mCi) *Sr/Y B kaynag
bulundurur; bu kaynak maksimum 2.7 MeV’lik B~ parcaciklar1 yaymaktadir. Ornegin
konumunda, kuvars i¢in sogurulan doz oram1 0.1 Gy/s olarak verilmistir. Kaynak
donen bir paslanmaz ¢elik tekerlek icerisine monte edilmistir ve bu tekerlek basingh
havayla kontrol edilmektedir. Kaynakla &rnek arasindaki mesafe 7 mm’dir. Olgiim
¢emberi icin bir vakum ara yiizeyi olarak hareket eden 0.125 mm’lik bir Berilyum

(Be) pencere 1s1nlayici ve 0l¢iim ¢emberi arasinda yer almaktadir. .

kursun muhafaza

Piring kaplama
- karbon

ner 50& u
tekerlek i

-1
N\
s M
Be \pencere WSr/MY

kaaynagn

Sekil 6.8. Sr/*y B kaynaginin sematik goriiniimii
6.2.1.2.(3). Isik Algilama Sistemi

Isik algilama sisteminin baglica bilesenleri 1) fotokatlandirici tiip (PMT) ve 2)
uygun algilama filtreleridir. Algilama filtreleri hem PMT’yi sacilmis uyarici 1siktan
korumakla hem de spektrum algilama penceresini tanimlamakla goérevlidir. Riso
TL/OSL liiminesans okuyucusunda kullanilan standart fotokatlandirici tiip (PMT)

200 ve 400 nm arasinda maksimum algilama etkinligine sahip olan bir bialkali EMI
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9235QA’dir. PMT katodu ile 6rnek arasi 55 mm olup 0.4 siteradian’lik sagilmig
uyarilmis 15181 olugmasini engellemek i¢in algilama (deteksiyon) filtreleri kullanilir.
Standart Riso okuyucu 7.5 mm Huya U-340 deteksiyon filtreleriyle donatilmistir; bu

filtrelerin tepe gecisi 340 nm civarindadir.

6.2.1.2.(4). Isisal Uyarilma Sistemi

Isisal uyarma tam olarak PMT tiipiiniin altina yerlestirilmis bir 1sitilan
elemanin kullanilmasi ile gergeklestirilmektedir. Bu 1sitilan elemanin iki fonksiyonu
vardir: 1) Ornegi 1sitir, 2) rnegi 6l¢iim konumuna yiikseltir. Isitict band Kanthal’dan
(ylksek direngli alagim) yapilmustir. Isitma, 1sitilan elemanin bir kontrollii alternatif
akimla beslenmesiyle gergeklestirilir. Sicakligin geri bildirim kontrolii i¢in diisiik
kiitleli bir Cromel-Alumel 1sisal ¢ift (thermocouple) 1sitict bandin altina monte
edilmistir. Isitma 20 kHz’de ¢alisan ve agma kapamasi olmayan siirekli tam Siniis

dalgas1 jenaratorii ile kontrol edilmektedir. Isitma sistemi, ornekleri 1°C’den
20°C/s’ye kadar degigen lineer 1sitma oranlarinda, 700°C’ye kadar 1sitma giiciine

sahiptir. Isitma bandi azot akisiyla sogutulur. Bu akis ayni zamanda 1sitma sistemini

yiiksek sicakliklardaki oksidasyondan korur.

6.2.2. Deneysel Asamalar
6.2.2.1. Isisal islemler

Bu deney igin bir parca florit 6rnegi agat havanda toz haline getirildi. 90 ve
140 p’luk elekler kullanilarak elendi ve deney ic¢in 90-140 p arasi toz Ornekler
kullanilds. Tk olarak toz haline getirilen kristalden 10 tane 6rnek hazirlandi. Her bir
ormek hassas tart1 aletinde tartildi. Ik bes &rnek 400°C, 450°C, 500°C, 550°C,
600°C, 650°C ve 700°C’de yarim saat; sonraki 5 6rnek 1 saat tavlandi.

Daha sonra yeni iki &rnek alindi. ilki 500°C’de ikincisi 550°C’de 6 saat

tavlandiktan sonra 2 °C /s 1sitma oraniyla TL 1s1ma tepeleri elde edildi. Daha sonra

yeni iki drnek alindi. ilki 500°C’de ikincisi 550°C’de 12 saat tavlandiktan sonra
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2 °C /s 1s1itma orantyla TL 1s1ma tepeleri elde edildi. Son olarak iki 6rnek daha alindi.
Ilki 500°C’de ikincisi 550°C’de 24 saat tavlandiktan sonra 2 °C /= 1s1tma oraniyla TL

1s1ma tepeleri elde edildi.

6.2.2.2. Uygun Tavlama Siiresinin ve Sicakhiginin Belirlenmesi Deneyleri

6.2.2.2.(1). Tavlamasiz TL Okumasi

Burada ilk olarak bir CaF, kristali almmustir. Ornegin 6nce dogal dozu

Ol¢iilmiis ve higbir tavlama islemine maruz kalmadan, 1 Gy radyasyon dozu verilerek

1 °C/s 1sitma oraninda TL 6l¢timii yapilmustir.

6.2.2.2.(2). Degisik Tavlama Kosullari ile TL Okumasi

Baska bir CaF; kristalinin 1 °C /= 1sitma oraniyla dogal dozu 6l¢iildii. Sonra

fon (background) ol¢limii yapildi. Daha sonra farkli tavlama sicakliklarinda (400,
450, 500°C) 15 dakika tavlanan 6rnek 0.5 Gy B 1simasina tabi tutularak 1 °C/s

1sitma orantyla TL 1s1ma tepeleri elde edildi. Fakat elde edilen egrilerden herhangi
bir tanesi doza beklenen cevabi vermedigi i¢in ve egrilerin hepsi doza hemen hemen
ayni cevabi verdigi i¢in bagka tavlama sicakliklarin da denenmesine karar verildi.

Bir diger CaF, kristalinin 1°C/=s 1sitma oraninda dogal doz ve fon

(background) okumasi yapildi. Daha sonra farkli tavlama sicakliklarinda (300, 350,
400, 450°C) 15’er dakika tavland1 ve 0.5 Gy " 1s1masina tabi tutularak 1 °C /s 1sitma
orantyla TL 1s1ma tepeleri elde edildi. Fakat yine beklenen cevabi veren, en uygun
tavlama sicaklig1 belirlenemedigi i¢in tigiincii bir 6rnek hazirlandi.

Bagka bir kristalin once 1 °C /= 1sitma oraninda dogal dozu 6l¢iildii ve fon
(background) ol¢iimii yapildi. Sonra 6rnek farkli tavlama sicakliklarinda (100, 150,
200, 250, 300°C) 15’er dakika tavlandiktan sonra 0.5 Gy beta 1sinlamasina tabi

tutularak 1 °C/s 1sitma oraniyla TL 1s1ma tepeleri elde edildi. Fakat yine uygun
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tavlama sicakligi belirlenemedi. Bu nedenle bu kez doz oraninin arttirilmasina kara
verildi.

Yeni bir CaF, kristalinin 1 °C' /= 1sitma oraniyla dogal dozu 6lgiildii ve fon

(background) 6l¢limii yapildi. Daha sonra tavlamadan 1 Gy doz verilerek TL 151ma
egrisi elde edildi ve tekrar fon (background) Ol¢imii yapildi. Daha sonra farkli
tavlama sicakliklarinda (100, 150, 200, 250, 300, 350, 400, 450°C) 15 dakika
tavlanan 6rnek 1 Gy B 1simasina tabi tutularak 1 °C/s 1sitma oraniyla TL 1s1ma
tepeleri elde edildi. Fakat uygun tavlama sicakligi belirlenemedigi i¢in ikinci bir
ornek tartildi.

Yeni CaF, kristalinin 1 °C /s 1sitma oraninda dogal dozu okundu. Daha sonra
tavlamadan 5 Gy doz verilerek TL 151ma egrisi elde edildi ve tekrar fon (background)
Olctimii yapildi ve sonra farkli tavlama sicakliklarinda (50, 75, 100°C) 15’er dakika
tavlandi ve 5 Gy B 1simasina tabi tutularak 1 °C /s 1sitma oraniyla TL 1s1ma tepeleri
elde edildi. Fakat yine en uygun tavlama sicakligi belirlenemedigi icin altinct bir
ornek hazirlandi.

Son olarak alinan yeni bir CaF, kristalinin 6nce 1 “C /s 1sitma oraninda dogal
dozu olgiildii. Daha sonra tavlamadan 1 Gy doz verilerek TL okumast yapildi ve
tekrar fon (background) 6l¢iimii yapildi. Sonra 6rnek farkli tavlama sicakliklarinda
(40, 50, 60, 70, 80, 90, 100°C) 15’er dakika tavlandiktan sonra 1 Gy beta

1sinlamasina tabi tutularak 1 °C /= 1sitma oraniyla TL 1s1ma tepeleri elde edildi ve

uygun tavlama sicakligi 40°C ve uygun tavlama siiresi 24 h olarak belirlendi.

6.2.2.3. Degisken Doz Oranlar1 Deneyleri

Degisken doz oranlar1 asamasinda calisilan baska florit kristali 40°C’de 24

1

saat tavlandiktan sonra 0.5 Gy ile 50 Gy arasinda B~ dozu verilerek 1°Cs™" 1sitma

oraniyla TL okumalar1 yapildu.
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6.2.2.4. Farkh Isitma Oranlar1 Deneyleri

Bu asamada yeni bir florit 6rnegi 40°C’de 24 saat tavlandiktan sonra 0.5 Gy 3

dozu verilerek farkli 1sitma oranlarinda (1, 3, 5, 7, 10 “Cs™') TL 1s1ma tepeleri

kaydedilmigtir. Daha sonra 6rnege sirasiyla 1, 5, 10 ve 50 Gy doz verilerek yine ayni

1sitma oranlarinda sicakliga kars1 TL siddetleri 6l¢tilmiistiir.
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7. BULGULAR VE TARTISMA

7.1. Isisal islemler

Floritlerin olusumlarindan itibaren biriktirmis olduklar1 enerjiyi agiga
cikarmak ve sogurulan dogal radyasyonu silmek, uygun baslangi¢ 1sisal yontemini
(initial termal regime) uygulamak ve bu islem sirasinda kristal yapisinin zarar
gormesinden kaginmak amaciyla her biri 5’er adet olan toz haline getirilmis iki 6rnek
grubu hazirlandi. Ornekler sirasiyla 0.0145 g, 0.0138 g, 0.0267 g, 0.0405 g, 0.0272 g,
0.0352 g, 0.0216 g, 0.0265 g, 0.0974 g, 0.0191 g olarak dlgiildii. Once her iki &rnek
grubunun dogal termoliiminesans okumalar1 yapildi ve her bir 6rnek 350°C’den
700°C’ye kadar olan sicakliklarda, sicaklik 50°C’ser derece arttirilarak yarim saat
stireyle tavlandi. Diger 6rnek grubu yukarda belirtilen sicakliklarda bir saat siireyle

tavlandi. Her tavlama sonrasi 2 “C /s 1sitma oraninda TL okumasi yapilarak 1sima

tepeleri elde edilmistir. Bir saat tavlanan onuncu ornekte diisiik sicakliklardaki
pikleri gérmek igin 350°C’deki tavlamadan sonra farkli bir islem yapildi. Once
150°C’ye sonra 250°C’ve, sonra 350°C’ye ve sonra 450°C’ye kadar 2 °C /s 1sitma
oraniyla TL okumas1 yapildi. Daha sonraki tavlamalarda sadece diger Orneklerde

oldugu gibi 2 °C /= 1s1itma oraniyla 450°C’ye kadar TL okumasi yapildi.
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7. BULGULAR VE TARTISMA Halime TUGAY
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Sekil 7.1. Yarim saat tavlanan birinci 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 151ma egrisi,
(IT) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri,
(111 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri
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Sekil 7.2. Yarim saat tavlanan ikinci 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 151ma egrisi,
(IT) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrilert,
(IIT) 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri
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<0 100 150 200 250 oo 30 0o L] . 50 100 150 2m 250 0o =0
250107 T T T T : T T T 25010 1.8010 T T T T T T T
. o 350°C
1,6010° A a00°C
200107 4 RN a3 45070
_ —~ ¢ S00°C
=} 2 et
< . Y-
~— 15210 Ao 4 1510 N~ .
. p— ‘= 1,0010"
= .
© RoEN
o <
=S . . Lo} 30010
.= 1,0x10" 4 41,0010 (—/—4}
wr A 5.0510° 3
—
=~ :
= 5,0010° sor10 et
2,0010°
o0 - oo 0.0 3
o S0 100 150 200 250 300 350 oo 50 o S0 100 150 2m 250 oo
Sicaklik (°C), 3- (1) Sicaklik (°C), 3-(I1)
il 2| 100 150 200 250 3OO0 350 oo 450
2,500 T T . T T T T T 25010
1| 4 sso°c
[ &Oo0°C ﬁ
2,0010" 4 G50°C B 2,0010°
1| + 7oooc g
"\ E
= E
< k=
~ B F {4 s0i
5 E
[=
o [
o [+
= B
wr [ .
q :" 1.0:10
[
= 3
[~
F f
£,0:10
Jon 350 oo 150

250

200

150

Sicaklik (°C), 3-(111)

100

Sekil 7.3. Yarim saat tavlanan {igiincii 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 1s1ma egrisi,
(IT) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri,
(I1T) 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri

85



TL Siddeti (a.u.)

7. BULGULAR VE TARTISMA

Halime TUGAY
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Sekil 7.4. Yarim saat tavlanan dordiincii 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 1s1ma

egrisi, (II) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 151ma
egrileri, (IIT) 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma

egrileri
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Sekil 7.5. Yarim saat tavlanan besinci 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 151ma egrisi,
(IT) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri,
(I1I) 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri
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Sekil 7.6. Bir saat tavlanan altinci 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 1s1ma egrisi, (II)
350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri, (IIT)
550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri
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Sekil 7.7. Bir saat tavlanan yedinci 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 1s1ma egrisi, (II)
350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri, (I1I)
550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri
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Sekil 7.8. Bir saat tavlanan sekizinci 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 1s1ma egrisi,

(IT) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri,
(IT) 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 151ma egrileri
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Sekil 7.9. Bir saat tavlanan dokuzuncu 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 1s1ma egrisi,
(IT) 350, 400, 450, 500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri,
(IIT) 550, 600, 650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri
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Sekil 7.10. Bir saat tavlanan onuncu 6rnegin; (I) dogal doz (natural) 151ma egrisi,
(IT) 350°c’de tavlama ve farkli TL sicakliklarinda okuma, (I1T) 400, 450,

500°C’de tavlamadan sonra elde edilen 1s1ma egrileri, (IV) 550, 600,
650, 700°C’de tavlamadan sonra elde edilen 151ma egrileri

Grafiklerden de goriildiigii gibi tavlama sicakligr yiikseldikge TL siddeti

giderek azaldi. Yarim saat tavlanan birinci Ornekte 500°C, 550°C, 600°C ve

650°C’de dogal doz tamamen silindi. 700°C’de kristal yapis1 bozulmaya ve yeni

tuzaklar olugsmaya bagladi. Yarim saat tavlanan ikinci 6rnekte 500°C’de TL sinyali

tamamen silindi. 550°C de kristal yap1 bozularak yeni tuzaklar olugsmaya basladi.

Yarim saat tavlanan {igiincii 6rnekte 550°C’de kristal yap1 bozulmaya basladi ve

92



7. BULGULAR VE TARTISMA Halime TUGAY

600°C, 650°C ve 700°C’de TL sinyali tamamen silindi. Yarim saat tavlanan
dordiincii 6rnekte 500°C’ye kadar dogal doz silinmemistir. 550°C, 600°C, 650°C ve
700°Clik tavlamalarla TL sinyali tamamen silinmistir. Yarim saat tavlalan besinci
ornekte 500°C’de dogal doz tamamen silindi. 550°C, 600°C ve 650°C’de kristal yap1
bozulmaya ve yeni tuzaklar olusmaua basladi 700°C’de TL sinyali tamamen silindi.
Bir saat tavlanan altinci 6rnekte 550°C, 600°C ve 650°C’de sinyal tamamen silindi.
Bir saat tavlanan yedinci 6rnekte 550°C, 600°C ve 650°C’de sinyal tamamen silindi.
700°C2de kristal yapis1 bozulmaya ve yeni tuzaklar olusmaya basladi. Bir saat
tavlanan sekizinci 6rnekte 550°C, 600°C, 650°C ve 700°C’de sinyal tamamen silindi.
Bir saat tavlanan dokuzuncu 6rnekte 550°C, 600°C ve 650°C’de sinyal tamamen
silindi. Bir saat tavlanan onuncu 6rnekte 550°C, 600°C, 650°C ve 700°C’de sinyal
tamamen silindi. 500 ve 550 sinyali tamamen silebilen sicakliklar oldugu i¢in ve bu
sicakliklardan sonra kristal yapisi genelde bozulmaya basladigi icin daha sonra
hazirlanan 6, 12 ve 24 saat tavlanan 6rnek icin bu sicakliklarin kullanilmasina karar
verildi.

Daha sonra 6, 12 ve 24 saatte 500 ve 550°C’de tavlanmak iizere 6 tane Ornek
kullanildi. Bunun ig¢in ikinci bir florit kristali alinarak agat havanda toz haline
getirildi. Yine 90 ve 140 p elekler kullanilarak 6rnek elendi. Ornekler 500°C’de ve
550°C’de 6, 12 ve 24 saat tavlanarak 2 °C /s 1sitma oraniyla TL 1s1ma tepeleri elde

edildi.
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Sekil 7.11. 500°C’de 6 saat tavlanmis florit 6rneginin Termoliiminesans okumast
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Sekil 7.12. 550°C’de 6 saat tavlanmis florit 6rneginin Termoliiminesans okumasi
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Sekil 7.13. 500°C’de 12 saat tavlanmis florit 6rneginin Termoliiminesans okumasi
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Sekil 7.14. 550°C’de 12 saat tavlanmus florit 6rneginin Termoliiminesans okumast

95



7. BULGULAR VE TARTISMA

Halime TUGAY

100 150 200 250 Elili} 350 oo (]

.0 0
3.0:010 ; : . ; : : ; T oo’
2,5010° 4250107
1 | |
] |
1 ane = o,
200107 H el 5 20O0i0°
—~ 1 [ ]
S - q,'A.:I.,
] n
< : ] R
~ 1,510 'h. [ 415010
= ]
(<3}
3 ] .l“'
T 1,0010% A .-r- 4 100107
]
F
'] m L] 1
5.0010° 4 n _— 4{s.oi10
[ S
oo Jono
I D R rTTTTT T T T TTTT Tt
o 0 100 10 200 250 300 350 400 4SO
Sicaklik (°C)

Sekil 7.15. 500°C’de 24 saat tavlanmis florit 6rneginin Termoliiminesans okumasi
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Sekil 7.16. 550°C’de 24 saat tavlanmis florit 6rneginin Termoliiminesans okumast

Grafiklerden

de goriildiigii gibi 550°C’de 24 saat tavlama en uygun baslangic

1sisal muamele rejimi (initial thermal treatment regime) olarak secilebilir. Cilinkii TL

sinyali tamamen silinmistir. Buna benzer bir ¢alisma Sobrabi ve ark. tarafindan da
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yaptlmistir (1999). Ayni metodu kullanarak en uygun baslangi¢c 1sisal muamele

rejimi olarak kendi kullandiklari floritlerde 24 saat 500°C’yi se¢mislerdir.

7.2. Uygun Tavlama Siiresinin ve Sicakliginin Belirlenmesi Deneyleri

7.2.1. Tavlamasiz TL Okumasi

Bu deney icin dnce 0.071 g agirliginda bir kristal florit 6rnegi alindi. Ornegin

ilk olarak dogal dozu &lgiildii ve fon (bacground) okumasi yapildi. Daha sonra

1°Cs™! 1sitma oraninda 1 Gy doz verildi ve TL 6lgiimii yapildi ve tekrar fon

(background) okumasi yapildi.
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Sekil 7.17. Dogal 1s1ma egrisi ve tavlama yapilmadan 1 Gy’lik B dozuna maruz
birakilan florit 6rneginin TL okumasi.

7.2.2. Degisik Tavlama Kosullari ile TL Okumasi

Bu deney i¢in 0.0071 g agirhiginda bir florit 6rnegi alindi. Ornek herhangi bir

isleme tabi tutulmadan 6nce dogal 1s1ma egrisi elde etmek i¢cin TL okumasi yapildi.

Daha sonra yeni bir TL okumasi yapilarak fon (background) egrisi elde edildi. Ayn
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ornek sirasiyla 400°C, 450°C ve 500°C’de 15’er dakika tavlandiktan sonra 0.5 Gy

radyasyon dozu verilerek 1°C/s 1sitma oraninda TL 6l¢iimleri alindi.
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Sekil 7.18. Bir florit 6rneginin dogal TL 1s1ma egrisi ve farkli tavlama sicakliklarina
maruz kaldiktan sonra TL okumasi ile elde edilen TL 1s1ma egrileri.

(1) Natural 1s1ma egrisi, (II) Fon (background) 1s1ma egrisi, (III) Farkli
tavlama sicakliklarindaki 1s1ma egrileri.

Grafikte de goriildiigii gibi 102°C, 206°C, 310°C ve 336°C civarindaki 1s1ma
tepeleri 400°C’lik tavlama sicakliginda maksimuma ulastigindan dolayr en uygun

tavlama sicakligi belirlenemedigi i¢in 0.0090 g agirliginda yeni bir florit 6rnegi
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alindi. Yine once dogal ve fon (background) egrileri elde edildi. Daha sonra ayni
ornek sirastyla 300°C, 350°C, 400°C ve 450°C’de 15°er dakika tavlandiktan sonra

0.5 Gy B radyasyonu verilerek, 1°C/s 1sitma oraninda TL 6l¢timleri alindi.
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Sekil 7.19. Bir florit 6rneginin dogal TL 151ma egrisi ve farkli tavlama sicakliklarina
maruz kaldiktan sonra TL okumast ile elde edilen TL 1s1ma egrileri
(D) Natural 151ma egrisi, (II) Fon (background) 1sima egrisi, (III) Farkli
tavlama sicakliklarindaki 1s1ma egrileri

Grafikten de goriildiigii gibi 85°C, 192°C, 270°C ve 310°C civarindaki 1s1ma

tepeleri 300°Cl!lik tavlama sicakliginda maksimuma ulastigindan dolayr en uygun
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tavlama sicakligi belirlenemedigi i¢in 0.0084 g agirliginda yeni bir florit 6rnegi
alindi. Yine once dogal ve fon (background) egrileri elde edildi. Daha sonra ayni
ornek sirasiyla 100°C, 150°C, 200°C, 250°C ve 300°C’de 15’er fakika tavlandiktan

sonra 0.5 Gy P radyasyonu verilerek, 1°C/s 1sitma oraninda TL 6l¢timleri alind.
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Sekil 7.20. Bir florit 6rneginin dogal TL 1s1ma egrisi ve farkli tavlama sicakliklarina
maruz Kkaldiktan sonra TL okumasi ile elde edilen TL 1sima egrileri
(D) Natural 151ma egrisi, (II) Fon (background) 1sima egrisi, (III) Farkli

tavlama sicakliklarindaki 1s1ma egrileri

Grafikte de gorildiigii gibi 92°C, 190°C, 280°C ve 310°C civarindaki 1s1ma

pikleri 100 °C’lik tavlama sicakliginda maksimuma ulastigindan dolay1 en uygun
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tavlama sicakligi belirlenemedigi i¢in verilen dozun doz cevabi igin yetersiz
olabilecegi diisiinlilerek doz miktarmin degistirilmesine karar verildi. 0.0137 g

agirhiginda yeni bir florit 6rnegi alindi. Yine dnce dogal ve fon (background) egrileri
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Sekil 7.21. Dogal ve fon (background) okumasi sonucu elde edilen 1s1ma egrileri

(D) Natural 1s1ma egrisi, (II) Fon (background) 1s1ma egrisi

Daha sonra tavlamadan 1 Gy doz verilerek TL 1s1ma egrisi elde edildi ve

tekrar fon (background) okumasi yapildi. Daha sonra ayni 6rnek sirasiyla 100°C,
150°C, 200°C, 250°C. 300°C, 350°C, 400°C ve 450°C’de 15’er fakika tavlandiktan

sonra 1 Gy’lik P radyasyonu verilerek 1°C/s 1sitma oraninda TL 6l¢timleri alindi.
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Sekil 7.22. Tavlamadan 1 Gy B dozu verilerek ve daha sonra farkli sicakliklarda
tavlanarak elde edilen TL 151ma egrileri.

Grafikte de goriildigi gibi 100°C, 210°C ve 340°C civarindaki 1sima tepeleri
100°C!lik tavlama sicakliginda maksimuma ulastigindan dolayr en uygun tavlama
sicakligi belirlenemedigi i¢in doz arttirildi. 0.0129 g agirhiginda yeni bir florit drnegi

alindi. Yine 6nce dogal ve fon (background) egrileri elde edildi.
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Sekil 7.23. Dogal ve fon (background) okumasi sonucu elde edilen 1s1ma egrileri
(I) Natural 1s1ma egrisi, (II) Fon (background) 1s1ma egrisi

Daha sonra tavlamadan 5 Gy doz verilerek TL 1s1ma egrisi elde edildi ve

tekrar fon (background) okumasi yapildi. Daha sonra ayn1 6rnek sirasiyla 50°C, 75°C
ve 100°C’de 15’er fakika tavlandiktan sonra 5 Gy radyasyon dozu verilerek 1°C/s

1sitma oraninda TL 6l¢iimleri alindi.
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Sekil 7.24. Tavlamadan 5 Gy B dozu verilerek ve daha sonra farkli sicakliklarda
tavlanarak elde edilen TL 151ma egrileri
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Grafikte de gorildigi gibi 93°C, 1960°C, 295°C ve 322°C civarindaki 1s1ma
pikleri 50°Cllik tavlama sicakliginda maksimuma ulastigindan dolay1r en uygun

tavlama sicaklig1 belirlenemedigi i¢in 0.0197 g agirliginda yeni bir florit 6rnegi

alindi. Yine kristalin dogal ve (background) egrileri elde edildi
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Sekil 7.25. (I) Natural 1s1ma egrisi, (II) Fon (background) 1s1ma egrisi

Daha sonra 6rnege tavlamadan 1 Gy B dozu verilerek TL 1s1ma egrisi elde
edildi ve tekrar fon (background) okumasi yapildi. Daha sonra ayni1 6rnek sirasiyla
40°C, 50°C, 60°C, 70°C. 80°C, 90°C, 100°C ve 450°C’de 24’er saat tavland1 ve 1

Gy B radyasyonu verilerek 1°C/s 1sitma oraninda TL dl¢limleri alindu.
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Sekil 7.26. Tavlamadan 1 Gy B dozu verilerek ve daha sonra farkli sicakliklarda
tavlanarak elde edilen TL 1s1ma egrileri

Grafikte de goriildiigi gibi her iki 6rnek igin ise 80°C, 1960°C, 280°C ve
324°C civarindaki 1s1ma pikleri 40°C’lik tavlama sicakliginda maksimuma
ulastigindan dolayr en uygun tavlama sicaklifi ve zaman olarak bundan sonraki
deneyler i¢in 40°C’de 24 saat seg¢ildi. Tavlama sicakligr diisiik oldugu i¢in siire uzun
secildi. Benzer bir ¢alisma Holmes ve ark. (2006) tarafindan LiF kristali kullanilarak
yapilmistir.

7.3. Degisken Doz Oranlar1 Deneyleri

0.015 g agirh@inda yeni bir florit kristali alindi. Once 6rnegin dogal TL
okumas1 yapildi ve fon (background) egrisi elde edildi. Daha sonra doz vermeden
once 0rnek uygun tavlama sicaklig olarak belirlenen 40°C’de, 24 saat tavlandi. Daha
sonra 10 dakika sogumaya biraklidi. Soguduktan sonra 6nce 0.5 Gy P 1sinlamasina

tabi tutularak [ °C/C 1sitma oraninda TL o&lgtimii yapildi ve Olgiimiin hemen

ardindan fon (background) okumasi yapildi. Daha sonra bu islemler sirasiyla 1, 5, 10

ve 50 Gy i¢in tekrar edildi. Farkli doz oranlarindan elde edilen 1s1ma egrileri sekilde
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goriilmektedir. Grafikten de goriildiigli gibi tiim tepelerin TL siddetleri artan doz

orani ile artmaktadir. Ayrica termoliiminesans siddeti ve sogurulan doz arasinda 1

Gy’e kadar linner bir iliski goriilmektedir (Sekil 7.29 (a)) ve tepeler artan doz

orantyla birlikte saga dogru ¢ok az kaymaktadir (Sekil 7.29 (b))
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Sekil 7.27. Ornegin (I) Natural 1s1ma egrisi, (II) Fon (background) 151ma egrisi
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Sekil 7.28. (1) Dogal doz okumasi, (2) background 6l¢iimii, (3) Farkli doz oranlar1
deneyinden (0.5-50 Gy ) elde edilen 1s1ma egrisi
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Sekil 7.29. a) Tepe 1 i¢in (100°C) Termoliiminesans siddeti ve doz orami orani
arasindaki lineer iliski b) Farkli doz oranlar1 deneyinden elde edilen TL
siddetlerinin tepe noktalarinin kaymalari

7.4. Farkh Isitma Oranlar1 Deneyleri

Calisilan florit (CaF;) drnegine herhangi bir islem yapilmadan 6nce dogal TL

okumasi ve ardindan fon (background) o6l¢limii yapildi. Daha sonra 6rnek 40°C’de
24 saat tavland1 ve 10 dakika sogumaya birakildi. Soguduktan sonra 0.5 Gy B

radyasyonuna tabi tutularak 1 °C /s 1sitma oramiyla TL O6l¢iimii yapildi. Bu islem

3°%Cs™, 5°%Cs™1, 7°Cs™! ve 10°Cs™! 1s1itma oranlar ile tekrarlandi. Daha sonra ayni
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1sitma oranlart kullanilarak olgtimler sirasiyla 1 Gy, 5 Gy, 10 Gy ve 50 Gy i¢in
tekrarlandi ve Ol¢lim sonuglarma bagli olarak sicakliga karsihik TL 151ma
siddetlerinin grafigi ¢izildi. Grafiklerden de goriildiigii gibi TL siddeti artan 1sitma
oraniyla birlikte azalmaktadir (Sekil 7.32). En iyi doz cevabi 1 °C/= 1sitma oraninda
elde edilmistir. Doz biiyiidikce bu 0Ozellik daha da belirginlesmektedir. Tepe

noktalar1 artan 1sitma oraniyla saga dogru kaymaktadir (Sekil 7.31).
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Sekil 7.30. Ornegin (I) Natural 1s1ma egrisi, (II) Fon (background) 1s1ma egrisi
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8. SONUC VE ONERILER

Bu calismada I¢ Anadolu bélgesinde bulunan Kirsehir ilinin Akgakrnt
ilgesinin  Cigekdagi Masifinden alinan dogal florit (CaF,) kirstallerinin

termoliiminesans (TL) 1s1ma tepelerine tavlamanin etkisi g¢alisildi. Bu ¢alisma
sonunda asagidaki sonuglar bulundu.

Termal islemler sonucunda tiim dogal dozu silmek icin yapilan ¢alismalardan
550°C’de 24 saat tavlamanmn en uygun baglangic 1sisal muamele rejimi (initial
thermal treatment regime) olarak secilebilecegi gozlenmistir.

400°C’den 500°C’ye kadar 50°C’lik artiglarla 15’er dakika tavlandiktan sonra

0.5Gy doz verilerek 1 °C/s 1sitma oraniyla alinan TL 6l¢iimlerinde belli bir degere

kadar artis, sonra diisiis beklenirken, en yiiksek TL siddeti 400°C’de gbzlenmis ve bu
yiizden en uygun tavlama sicakligina karar verilememistir. 300°C’den 450°C’ye

kadar 50°C’lik artiglarla 15er dakika tavlandiktan sonra 0.5Gy doz verilerek 1 °C/s

1sitma oraniyla alinan TL Ol¢limlerinde de en yiiksek TL siddeti 300°C’de elde
edilmistir bu yiizden en uygun tavlama sicakligina karar verilememistir. 100°C’den
300°C’ye kadar 50°C’lik artiglarla 15°er dakika tavlandiktan sonra 0.5 Gy doz

verilerek 1°C/s 1sitma oraniyla alinan TL Olgtimlerinde en yiiksek TL siddeti

100°C’de gozlenmis ve uygun tavlama sicakligi belirlenememistir. Bu sefer dozun
degistirilmesine karar verilmis bdylece floritin doz duyarliligi da incelenmistir. Bu

amacla oOrnek 100°C’den 500°C’ye kadar 50°C’lik artiglarla 15’er dakika

tavlandiktan sonra 1 Gy doz verilerek 1 “C/s 1sitma oraniyla alinan TL dl¢iimlerinde

en yiksek TL siddeti 100°C’de gozlenmis yine uygun tavlama sicaklig
belirlenememistir. Yine doz degistirilerek 50°C’den 100°C’ye kadar 25°C’lik

artiglarla 15’er dakika tavlandiktan sonra 5 Gy doz verilerek 1 °C/= 1sitma oraniyla

alman TL olgiimlerinde belli bir degere kadar artis sonra diislis beklenirken, en
yiiksek TL siddeti 50°C’de gdzlenmis ve bu yiizden en uygun tavlama sicakligina
karar verilememistir. Daha sonra tekrar sicaklifin diisiiriilmesine ve dozun
azaltilmasina karar verilmistir. Cilinkii kristalin dozimetre olarak kulanilabilmesi i¢in

en kiigiik dozlar1 dahi 6lgebilmemiz gerekir.
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40?C’den 100*C’ye kadar 10°C’lik artiglarla 24’er saat tavlandiktan sonra 1

Gy sabit  dozu verilerek 1 °C/= 1sitma oraniyla alinan TL 6lgtimlerinden, 402C’lik

tavlama sicakliginda TL 1smma tepelerinin en yksek doz tepkisi verdigi tespit
edilmistir.

Bu sefer 40°C’de 24 saat tavlanan dogal florit kristaline 0.5 Gy ile 50 Gy
arasindaki degisik doz degerlerinin TL 1s1ma tepeleri arastirildi ve tiim 1s1ma
tepelerinin 1s1ma tepesi siddetlerinin artan doz orani ile 1 Gy’lik doz oranina kadar
dogrusal olarak arttig1 1 Gy’lik doz miktarinin {izerindeki doz degerlerindeki artisin
dogrusal olmadig belirlendi.

40°C’de 24 saatlik tavlama isleminden sonra dogal CaF,kristaline 0.5Gy doz
verilerek 1°C/s’den 10°C/s’ye kadar degisen farkli isitma oranlarinda sicakligin

fonksiyonu olarak TL 1sima tepelerinin grafikleri ¢izildi. TL 1s1ma tepesi
siddetlerinin artan 1sitma orani ile azaldig1 ve TL 1sima tepelerinin de artan 1sitma

orani ile yiiksek sicakliklara dogru kaydigi gézlendi. En iyi doz cevabi ise 1 °C/=s’lik

1sitma oraninda elde edilmistir.
Bu calismaya konu olan i¢ Anadolu Bélgesi Kirsehir ili Cigekdag ydresinden
alman dogal floritin (CaF;) 40°C’de 24 saat tavlandiktan sonra 1 Gy’lik doz

miktarina kadar 1 °C/s 1sitma oraninda termolminesans (TL) 6l¢iimleri yapilarak ¢ok

1yi bir termoliiminesans dozimetre (TLD) olarak kullanilabilecegi sdylenebilir.
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