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FiZIK ANABILIM DALI
Yil: 2011, Sayfa:72
Danigman: Dog. Dr. Mustafa TOPAKSU

Bu c¢alismada Hakkari civarindan alinmis dogal kuvars orneklerinin dozimetrik
malzeme olarak kullanimmin arastirilmasi amaciyla dozimetrik karakteristikleri
termoliiminesans yontemi kullanilarak incelenmis ve kinetik parametreleri hesaplanmistir.
Kuvars rneklerinin termoliiminesans (TL) 6zelliklerinin incelenmesi sirasida *°Sr/*’Y beta
kaynag1 kullamilmistir. Yapilan caligmada kuvarsin dozimetrik 6zelliklerinin belirlenmesi
amaciyla kuvarsin TL 1s1mma egrileri lizerine etkisi, uygun tavlama sicakliginin ve siiresinin
belirlenmesi, 1g1nlama oncesi tavlama sicakligmin TL hassasiyetine etkisi, farkli 1sitma hizlar
yontemi ile tuzak parametrelerinin hesaplanmasi, doz cevabi, deneyleri gergeklestirilmistir.
Yapilan hesaplamalar sonucunda aktivasyon enerjisi ve frekans faktOriinlin literatiirde
yayinlanan degerlerle uyum icerisinde oldugu, dogal kuvars 6rneklerinin ~66 Gy ile ~400 Gy
arasinda lineer bir doz cevap egrisine sahip oldugu goriilmektedir. Sonug olarak, bu
calismada kullanilan dogal kuvars 6rneklerinin yiiksek doz uygulamalarinda kullanilabilecegi

sOylenebilir.

Anahtar Kelimeler: Kuvars, Tavlama, Doz Cevabi, Termoliiminesans, Beta Isini, Isitma

orani.



ABSTRACT
MS Thesis
THERMOLUMINESCENCE PROPERTIES OF NATURAL QUARTZ AND
CALCULATION OF KINETIC PARAMETERS

Raziye AKKAYA
ADIYAMAN UNIVERSITY
INSTITUTE OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES
DEPARTMENT OF PHYSICS
Year: 2011, Page:72
Supervisor: Dog. Dr. Mustafa TOPAKSU

In this study the dosimetric characteristics of some natural quartz samples collected
from Hakkari are investigated by using thermoluminescence technique for the purpose of
determining the suitability of them as dosimetric materials and calculation of kinetic
parameters. *°Sr/*’Y beta source is used to analyse the TL glow curves. In this study, various
experiments have been carried out for the investigation of the dosimetric properties of quartz
samples. Briefly, these experiments can be outlined as: analyzing TL glow curves of natural
quartz, determining the annealing conditions, the effects of pre-irradiation annealing
procedures on TL sensitivity, the investigation of the characteristics of TL glow curves
obtained after annealing the samples, determination of trap parameters with the Various
Heating Rate Method and the dose response. The obtained results show that trap depths and
frequency factor values are consist with literature. The studied samples have linear dose
responses for the absorbed doses ranging between ~66 Gy and ~400 Gy . Consequently, we

examined that quartz samples can be used as dosimetric materials in high dose applications.

Keywords: Quartz, Annealing, Dose Response, Thermoluminescence, Beta Rays,

Heating Rate
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1. GiRiS Razive AKKAYA

1. GIRIS

Teknolojinin ilerlemesiyle birlikte radyasyon ve radyasyon Ol¢iimii gittikce
onemli bir hal almaktadir. Bu onemin artmasiyla birlikte yapilan calismalar da hiz
kazanmis ve pek ¢ok alanda kullanilir hale gelmistir. i¢inde bulundugumuz cevrede
sirekli olarak radyoaktif i1smnlara maruz kalmaktayiz. Maruz kalman bu radyasyon
miktarmin 6l¢iimii gerek saglik alaninda gerekse fizik gibi diger bilim dallarinda 6nemli
bir yere sahiptir. Radyasyon dozunu Ol¢meye yarayan aletlere dozimetre denir.
Dozimetreler, tiim radyasyon uygulama islemlerinde doz ve doz hizinin belirlenmesi
amaciyla kullanilmaktadir. Liiminesans iglemi, insanlarin maruz kaldig1 radyasyonun
saptanmasi i¢in radyasyon dozimetresinde ve arkeolojik eserlerin tarihlendirilmesinde
kullanilmaktadir.

Termoliiminesans dozimetri (TLD) belirli bir zaman araliginda radyasyon
dozunu 6l¢gmek i¢in kullanilan cihazlardan biridir. Bu yontemle, giinlimiizde radyasyon
sartlarinda calisan insanlarin daha gilivenli ¢alisabilmeleri i¢in, maruz kalinan radyasyon
dozlarim 6l¢iimii yapilmaktadir. Bununla birlikte hastanelerde teshis ve tedavi amach
kullanilan radyasyon kaynaklarinin, niikleer ila¢ iireten firmalarm ve diger niikleer
uygulama yapan kuruluslarin denetim, kalite kontrol ve kalibrasyon islemleri yine TLD
kullanilarak yapilmaktadir. Bu teknik yardimiyla niikleer kazalar, niikleer silah
denemeleri ve niikleer silahlarin kullanilmasi sonucu g¢evreye yayilan radyasyonun
miktarmin 6l¢limii de yapabilmektedir.

Ayrica termoluminesans radyasyon seviyesinin Olgiilmesi ve yas tayini i¢in
kullanilmaktadir. Termoluminesans tepesi oda sicakligmin iizerinde genellikle 200
derecenin iizerinde gdzlenen malzemeler tercih edilmektedir. Bu amagcla kullanilan
malzemeler arasinda Mg-Ti ile katkilandirilmis LiF; veya Mg, C, P, ile katkilandirilmig
LiF; Mn veya Cu ile katkilandirilmis Li,B407; Dy veya Tm ile katkilandirilmig CaSOy;
Tb ile katkilandirilmis Mg,Si04; ve Dy ile katkilandirilmis CaS en ¢ok calisilan
malzemelerdir.

Uygulama alan1 bu kadar genis olan TLD konusunda bu giine kadar bir¢ok
calisma yapilmistir. Bu calismalar 06zellikle TLD’lerin termoliiminesans (TL)
ozelliklerini iyilestirmeye yoneliktir. Iyi bir dozimetrik malzemeden aranan bazi temel

ozellikler vardir. Bunlar; lineer bir doz araliginda olmasi, pahali olmamasi, yiiksek



1. GiRiS Razive AKKAYA

verimlilikte bir 151k yaymimina sahip olmasi, ¢evre kosullarina dayanikli olmasi,
tekrarlanabilirlik  6zelliginin olmasi, basit tuzak dagilimina sahip olmasi gibi
ozelliklerdir (Soliman ve ark. 2009). TLD malzemelerinin 6zeliklerinin bu sekilde
gelistirilmesi bu dozimetrelerin hassasiyetini ve giivenilirligini arttirmaktadir.

Termoliiminesans dozimetre malzemesi olarak kuvars mineralleri gibi pek ¢ok
dogal malzeme incelenmistir ve bu konu hakkinda pek cok c¢alisma yapilmistir.
Kuvarsin ¢esitli uygulamalar1 arasindan termoliiminesans (TL) dozimetresi (de Lima ve
ark. 2002; Hashimoto ve ark. 1998), tarihlendirme (Huntley ve ark. 1988; McKeever
1991) ve elektronik enstriimantasyon sayilabilir. Dogal kuvars, dozimetrik materyaller
arasinda en ¢ok incelenen malzemelerden biridir. Dogal kuvarsin TL 1s1ma egrisi 100
°C ile 450°C arasinda gozlenen bir¢ok tepeden olusmaktadir ( de Lima ve ark. 2002;
Santos ve ark. 2001).

Bu calismalar termoliiminesans olaymin ilk defa 1663 yilinda Sir Robert Boyle
tarafindan elmas kristalinde gozlenmesiyle baslamistir. Sir Robert Boyle elmas
kristalini 1sitt1ig1 zaman, karanllk oda da elmas kristalinin bir 151k yaydigmi
gozlemlemistir.

Termoliiminesansin radyasyon Ol¢me yetenegi, TL 1s1ma egrisinin altinda kalan
alanin alman radyasyon ile orantili olmasi1 ilkesinden kaynaklanmaktadir. Bir
1sinlamadan alinan enerji ile valans bandindaki elektronlar enerji kazanmakta ve tuzak
seviyelerinde yakalanmaktadir. Tuzaklarin dolmasimna radyasyondan alinan enerji neden
olmaktadir. Alinan doz ise zamanla ilgilidir. Dolayisiyla termoluminesansda salinan 151k
miktar1 radyasyon ile orantilidir. Hesaplanmasi miimkiin olan bu doz miktarindan,
dozun alinmasi i¢in gegen siireyi de hesaplamak miimkiindiir. Termoluminesans
yardimi ile yas tayini, Ozellikle C-14 yOnteminin yetersiz kaldigi uzun yaslarda iyi
sonuglar vermektedir. Bu uygulamalar1 hayata gecirmek i¢cin degisen doz miktarmin,
tavlama isleminin ve ¢esitli 1sitma hizlarmin 1si1ldama egrisi lizerine etkilerini inceleyen
arastirmalar yapilmistir.

Bu calismada Dogu Anadolu bodlgesinden alinan dogal kuvars Orneginin
dozimetrik Ozelliklerinin belirlenmesi amaciyla termoliiminesans Ozelliklerinin ve
kinetik parametrelerinin (tepe saysi, tepe sicakligi (Tm), aktivasyon enerjisi (E),
frekans faktorii (s) vs.) belirlenmesi amaglanmistir. Boylece bu calismada kullanilan

dogal kuvars Orneginin dozimetrik malzeme olarak kullanilmasmnin uygun olup
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olmadigr ve hangi calisma alaninda kullanilabilecegi incelenmistir. Bu ¢alismalar
sirastyla; tavlanmamis kuvars kristalinin dogal TL 1s1ma egrilerinin incelenmesi,
tavlama sicakligina bagh olarak dogal kuvarsin TL hassasiyetindeki degisimin
belirlenmesi, uygun tavlama sicakliginin belirlenmesi, Farkli Isitma Hizlar1 yontemi ile
tuzak parametrelerin hesaplanmasi (aktivasyon enerjisi, frekans faktorii vs.) ve kuvars
kristalin farkli oranlardaki beta dozuna tepkisinin belirlemesidir. Bolim 5°te yapilan

deneysel ¢alismalarda elde edilen sonuglar ayrintili olarak verilmistir.
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2. KURAMSAL TEMELLER

2.1. Termoliiminesans Tarihc¢esi

Is1 uyarmali liiminesans yontemi olarak bilinen termoliiminesans yontemi ile
ilgili ilk arastirmalar elmas, dogal mineraller ve feldispat lizerinde gergeklestirilmistir.
Termoliiminesans olayi ilk defa 1663 yilinda elmas kristalinde gdzlemlenmistir.

19. ylizyilda thermoliiminesans, minerallerin yapisinda c¢esitli nedenlerle
tuzaklanmis elektronlarin 1s1yla uyarilmasi olarak tanimlanmistir. 1885 yilinda Bequerel
radyum 1s1masi1 altinda fluorit kristalindeki TL etkisini incelemistir (Bequerel 1885).
Wiedemann ve Schmidt (1895) katot isinlar1 ile 1gmlanmis maddelerin TL etkisini ilk
olarak ortaya ¢ikarmiglardir. Wiedemann ve Schmidt katot 1sinlari, X-1sinlar1 ve dogal
radyoaktivitenin kesfi, dogal ve sentetik minerallerin TL 6zelliklerine olan etkilerini
incelemislerdir.

Ik 151ma tepesi Viyana’da 1922- 1923 yillarinda Przibram tarafindan kaydedildi.
1922 -1923 yillarinda alkali halojeniir, kalsiyum karbonat ve florit ¢esitleri radyum
kaynagina ve X-iginlarina maruz birakildi, liminesans sonuclar1 arastirildi fotoelektrik
dedektorle dlgiildii ve kaydedildi.

1927 yilinda Frish tarafindan katod 1sinlarina tabi tutulan NaCl kristalinde 151ma
gozlenmistir. Ik kuramsal model 1945 yilinda Randall ve Wilkins tarafindan yapilmis
ve birinci mertebe 1s1may1 dikkate alan TL teorisini kurmuslardir. Daha sonra, Garlick
ve Gibson (1948) ikinci dereceden kinetik i1simayr dikkate alan TL ifadesini
genisletmistir. Bu arada caligmalar daha ¢ok jeolojik materyaller ve katkilanmig
maddelerin dozimetrik 6zelliklerinin gelisimi lizerinde yogunlasmistir. Sonraki yillarda,
TL yOntemi ile kayalarin, topraklarin, kabuklarm ve diger seramik gibi materyallerin
yas tayini yapilabilecegi fikirleri ortaya atilmistir. Farrington ve arkadaslar1 tarafindan
1953 yilinda ortaya atilan bu yontem 1960 yilinda Kennedy ve Knof tarafindan daha da
gelistirilerek yas tayini uygulamalarina devam edilmistir.

1966 yilinda Fleming termoliiminesans tarihlendirme yonteminde uygulamak
amaci ile kuvars katki tanecikleri yontemini ve 1967 yilinda Zimmerman ince tanecik
yontemini gelistirdi. 1968 yilinda Aitken ve arkadaslar1 termoliiminesans yontemini ilk

defa jeolojik kaynakli materyallere uygulamistir.
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Glinlimiizde ise TL yontemi daha da gelistirilip dozimetrik materyallerin
incelenmesi ve tuzak parametrelerin belirlenmesi gibi ¢aligmalarla birlikte tip alaninda

teshis ve tedavide kullanilmaktadir.

2.2. Liiminesans Olay1

Isildama veya Liiminesans, baz1 maddelerin, 1s1s1 degismeksizin elektromanyetik
1sin1m yaymasidir. Bagka elektromanyetik 1s1mnim kaynaklarindan temel farki, kaynagin
isisinda bir degisme olmamasidir. Bu yoOniiyle 1sildama, kara cisim 1simasindan
farklidir, "soguk 1s1k" olarak da adlandirilir. Isildama, herhangi bir cismin dis bir
kaynaktan herhangi bir sekilde aldigi enerjinin bir kismini elektromanyetik 1smim
olarak salmasidir.

Isildama, neon ve fluoresans lambalari, televizyon, yildirim, kutup isimasi,
atesbocekleri gibi bazi1 canlilardaki organik bilesikler ve baz1 sentetik boyalarda goriiliir.
Isildamaya yol agan enerji kaynaklari, elektron akisi, elektrik ya da manyetik alan,
morotesi 1smim, alfa pargaciklari salinimi seklindedir. Bu yolla uyarilmig atomlar,
kararlh hallerine donerken disariya 1s1 ya da elektromanyetik 1smim (ya da her ikisi
birden) yoluyla enerji verirler. Atomdaki bu uyarilma en distaki elektron kabugunda
olusur. Belirtilen sekilde uyarilan atomun en dis elektron kabugundaki elektron valans
ya da degerlilik elektronu, bir list enerji diizeyine yiikselir. Ancak, bu enerji diizeyi
kararsiz oldugundan tekrar eski enerji diizeyine diisecektir. Boylece, elektronun aldigi
enerjiyi geri vermesi bir foton salinimi olarak gergeklesir.

Herhangi bir atom tarafindan yayinlanan 1simanin frekansi, elektronun g¢ekirdek
cevresindeki doniis frekansina baghdir. Farkli atomlarin dis elektron kabugu farkli
oldugu icin salinan 1smimin frekansi da degisik olacaktir. Elektron ¢ekirdege yakinsa
doniis frekansi artacaktir. Bunun sonucunda da yayimnlanan igimanin frekansi yiiksek
olacaktir. Isildama Ozelligi, minerallerin degisik kosullar1 altinda aktivatdr denilen
yabanci maddelerin etkileri sonucunda gelismektedir. Isildamanin tetikleyici enerji

kaynagina gore smiflandirilmasi Tablo 1’de verilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER Razive AKKAYA

Tablo 2.1. Liiminesans olay1 ve uyarilma yontemleri

e Termoliiminesans Is1 ile uyarilarak 1s1ldama oluyorsa
e Fotoliiminesans Goriintir ve kizilotesi 151k ile olusuyorsa
e Triboliiminesans Kristallerin kirilmast ve parcalanmasi ile
olusuyorsa
e [Katodaliiminesans Katod isinlart ile olusuyorsa
e Elektroliiminesans Elektrik alan uygulamasiyla olusuyorsa
¢ Bioliiminesans Biyokimyasal etkilesmelerden meydana
geliyorsa
e Fliro 1sildama (Fluoresans) : | Isildama 10™% den daha az bir zamanda 1s1maya
t<10"*sn
devam ederse
e Fosfor 1sildama (Fosforesans) : | Isildama 107% den sonra 1is1ma devam ederse
> 10%sn
fosforesens adin alir.

Isildama ile goriiniir 151k yayilmasi (fotoliiminesans) olaymin gerceklesme siiresi
(elektronun temel enerji diizeyine geri donmesi icin gecen siire) siniflandirilmasi

asagidaki gibidir:

e Fliiro 1s1ldama (Fluoresans) : t < 10%sn

o Fosfor isildama (Fosforesans) : t > 10™®sn
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2.3. Kristal Kusurlar

Termoliiminesans dozimetrisi prensip olarak yalitkanlarla ilgilenir. Ciinkii,
iletim bandindaki elektronlar, sogurulan radyasyon enerjisinden dolay1 yiikseltgenirler.
Bu yalitkanlara kiibik yapidaki LiF ve NaCl gibi alkali halojeniirler 6rnek gosterilebilir.
Bir kristal, yapisal olarak atom veya molekiillerin 3 kath periyotlarla bir araya gelmeleri
sonucu olusur. Bir kristalin tanimlamak i¢in oncelikle atomlarin veya molekiillerin bir
birim hiicre i¢indeki yerlerini belirlemek gerekir. Bir kristalin yapisini anlayabilmek
icin en uygun malzemeler alkali halojeniirlerdir. ideal bir kristal olan LiF ve CaF, Sekil

2.2°de gosterilmistir.

P
1)

A 5
7

| VAN
e e
e P

(a) (bl

Sekil.2.1. ideal bir kristalin ii¢ boyutlu yapist a) LiF (e Li, o F) b) CaF, (e Ca, o F)
(Furetta ve ark. 1998)

l

"
g

Gergek bir kristal 3 tip kusura sahiptir. Bunlar; i¢gsel veya dogal kusurlar, digsal
veya safsizlik kusurlari1 ve iyonlastirici radyasyonun alkali halojeniirlerde meydana

getirdigi kusurlardir.
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2.3.1. i¢sel veya Dogal kusurlar

Igsel veya dogal kusurlar su sekilde olabilirler:

* Bosluklar veya olmas1 gereken yerde olmayan bosluklar ki bunlara Schottky kusurlar1

denir. Schotty kusurlar1 bir atom yerinden ¢ikarildig1 zaman meydana gelen kusurdur.

* Araya girme veya Frenkel kusuru: Bu tiir kusurlar 6rgiiye ait olmayan bir noktaya

yerlesmis bir X atomundan meydana gelir.

*Yerine gegme kusurlar: Ornegin alkali iyonun bulunmasi gereken yerde bulunan

halojen iyonlarmin bulunmas:.

* Tlim kusurlarm hepsinin birlikte oldugu kusurlar.

Sekil 2°de yukarida bahsedilen kusurlar gosterilmistir.

+ + — +||[+ - + - +
— — -+ — — — “+ —
+ + — +| |+ - + - +
— - |-+ - + -
+ + — 4+ ||+ - + =3 +
— —_ -+ —_ J— + — -+ —
Frenkel kusuru ve schottky kusuru
schottky kusuru

+ - 4+ — +

=

+ - + — +

— + - + =

+ - 4+ — +

Frenkel kusuru ve

Schottky kusury

Sekil.2.2. i¢sel kusurlar1 bulunan gercek bir kristalin yapis1 (6rnegin LiF). + alkali iyon

(Li"), - halojen iyon (F), alkali iyon boslugu, El halojen iyon boslugu,

@

orgiiye ait olmayan bir noktadaki alkali iyon,

noktadaki halojen iyon (Furetta ve ark. 1998)

orgiliye ait olmayan bir
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2.3.2. Dissal veya Safsizhk Kusurlan

Digsal veya safsizlik kusurlar1 X kristali icerisinde bulunan Y kimyasal

safsizliklar1 gibi olabilirler.

Bunlar iki sekilde olabilir.

e X ve Y’den olusan bir yapida Y atomunun X atomunun yerine gecmesi ile

meydana gelen kusurlar

e Kusursuz bir kristalde bulunan bir Y atomunun orgiiye ait olmayan bir yerde

bulunmasi ile olusan kusurlar.

Sekil 2.3°te digsal veya safsizlik kusuru dedigimiz kusurlar 6rnek olarak gosterilmistir

+ - 4+ =+
+ - -+
'\\—l—/-'

+ - 4+ - o+

Sekil 2.3. LiF icerisinde Li iyonunun yerini alan Mg katyonu (Furetta ve ark. 1998)

Sekil 2.4’te kimyasal safsizliklarin olusum mekanizmasi gosterilmistir.
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- + = + = + - + - +
+ - + = + - + = + =
AN
- + - 4+ = + =+ +
= N S
I,’J—i_'ll \\ \\
_ '-\_i_; — —+ _ + _ \\ \) _
- + - + = + - + - +
+ - + = + - 4 = + -
(a) (b}

Sekil.2.4.(a) yerinden ayrilmig bir alkali iyon ; (b) birlesik bir yap1 olusturmak tlizere
iyonlarin ¢ekimi ( Furetta ve ark. 1998)

2.3.3. Iyonlastiric1 Radyasyonun Alkali Halojeniirlerde Meydana Getirdigi

Kusurlar

Iyonlastiric radyasyonun alkali halojeniirlerde meydana getirdigi kusurlar renk
merkezleri olarak adlandirilir. Ornegin, negatif iyon bosluklar1 yerel pozitif yiik
bolgeleri olarak davranirlar. Bunun sebebi kristal orgii icerisinde normalde var olan
negatif bir iyonun kaybolmasi ve iyonlar1 g¢evreleyen negatif yiiklerin ndtralize
olmamalaridir.

Iyonlastiric1 radyasyonun etkisiyle yerinden koparilan bir elektron kristal
icerisinde serbest sekilde hareket eder. Hareket ederken Coulomb kuvvetinin etkisiyle
bosluk igerisinde tuzaklanabilir ve bu merkez “’F’’ merkezi olarak adlandirilir. Buna
benzer bir durum pozitif iyon boslugu i¢cin de gecerlidir. Bu pozitif iyon boslugu bir
desik tuzagmni temsil eder ve ’V’’ merkezi olarak adlandirilir. Fakat bu merkezler igin
deneysel bir veri yoktur. Diger degisik merkezi cesitleri asagidaki gibidir.

e Bir desik, negatif bir iyon ¢ifti ile tuzaklandiginda Vi merkezi meydana gelir.
e Bir halojen iyonunun yerini yiiksiiz bir halojen molekiiliiniin almasiyla olusan

yapiya V3 merkezi denir.

10
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+ - + - +||- + - + -
-+ - + =l |+ - 4+ - +
+ — + — +| |- + + -
+ - + = 4| |- + - + -
o
—+——+—+—+
Womerkezi Wi merkezi

+ - + - +

- 4+ - 4+ —

+_—++

- 4+ - 4+ —

+ - + - +

— 4+ =+ —

W merkezi

Sekil 2.5. Gergek bir kristalde V, V ¢ ve V3 merkezleri (Furetta ve ark. 1998)

2.4. Termoliiminesans Yonteminin Temel Teorisi

Termoliiminesans 6zelligi yar1 iletken ve yalitkanlarda goriiliir. Ciinkii yalitkan
ve yart iletken maddeler iglerinde ve cevrelerinde bulunan toryum, uranyum gibi
radyoaktif elementlerin saldig1 alfa ve beta pargaciklari ile gama enerji sogururlar ve bu
enerjinin bir kismini kristal yapilarinda depo ederler. Enerji depolanmast su sekilde
olur: madde i¢inden gecen radyasyon, yolu iizerindeki bir¢cok atomla ¢arpisir. Bu sirada
atomlardan elektron kopararak enerji kazanirlar. Ardindan bu elektronlar atomlardaki
enerji diizeylerinden daha yiiksek diizeylere cikarlar. Bu elektronlarin az bir kismi
maddenin kristal yapisinda g¢esitli nedenlerle olusan ve tuzak denilen yerlere
baglanirken, biiyiikk cogunlugu kazandigi enerjiyi ¢ok kisa bir siire i¢inde kaybederek

tekrar diisiik enerji diizeylerine donerler, tuzaga baglanan elektronlara ‘tuzaklanan

11
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elektronlar’ denir. Bu elektronlar radyosyondan aldiklar1 enerjinin biiyliik bir kismini

geri vermediklerinden maddede enerji depolanmis olur.

ILETDV BANDI
Ei —+
i Es i
000 v i Et
Ts i
v
5 Td '.‘.‘
E Yy ' Liminesans
= V%%,

ha

§

Ev —+

O VALANS BANDI

Sekil 2.6. Bant modeline gore liminesans mekanizmasinin enerji diyagrami

Temel teori, yasak enerji araligi i¢inde yer alan tuzak seviyelerinde elektronlarin
tuzaklanmasi, 1sitma ile bu elektronlarin 6nce iletkenlik bandmna ¢ikmalar1 ve daha sonra
eksponansiyel bir fosforesans bozunma ile sabit sicaklikta rekombinasyon olarak

Ozetlenebilir. Bu ifadeleri formiile dokecek olursak TL siddeti,

_dn _
di

pn (2.1)

Seklinde olur.
Tuzaktaki yiik tasiyicinin p gecis olasiligi, £ aktivasyon enerjisine ve sicakliga

bagli olarak

12
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p=s exp[— kiTj (2.2)

Seklinde ifade edilebilir. Fosforun sicakligi,

_dT

F="ar

(2.3)

oraninda lineer olarak arttirilirsa, I 1s51ma siddetinin,

I=1, exp(— lf_T] exp {— js exp (— kﬁTj c’l‘TT} (2.4)

0

seklinde oldugu gosterilebilir. Tuzak seviyesinin iletkenlik bandi1 kenarindan (bosluklar
icin valans bandi kenarindan) olan derinligini tayin etmek ve bdylece fosforu
karakterize etmek miimkiindiir. Burada iki 6nemli yaklagim kullanilmaktadir.

1. Siddetin baslangicta, sicakligin tersi ile eksponansiyel olarak yiikseldigini varsaymak.
2. Maksimum 1s1ma denklemi, (2.2), (2.5) ve (2.6) denklemlerinde tanimlanan Ty,

sicakliginda meydana gelmesi.

i) I=1, exp(—kﬁTj

ii) Ln(%j =Ln (%j _k%
" " (2.6)

13
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2.5. Termoliiminesans Kinetikleri
2.5.1 Birinci Derece Kinetik

Termoliiminesans teorisini agiklamada en onemli ilerleme Randall ve Wilkins
tarafindan yapilan arastirmalar sonucunda olusmustur. Randal ve Wilkins’e gore bir
kristalde elektronlarin tuzaklardan kagma olasilif1 matematiksel olasilik teorilerindeki
baglantilarla ifade edilebilmektedir (Randall ve Wilkins 1945). Bu olasilik teorilerini

ifade edebilmek i¢in;

- Elektronlar serbest kalmasin diye, yeteri kadar diisiik bir sicaklikta fosforun
radyasyona tutulmasi,

- Sabit bir sicaklik oraninda artan 1sitilmasi,

- Tuzaktan kurtulan elektronlarin tekrar ayni tuzaklara yakalanmadan yeniden

birlesmelerini géz Oniine almislardir.

Randall ve Wilkins, tuzaklardan kurtulan elektronlarin tekrar tuzaklanmadigi
birinci mertebe 1s1may1 (tek molekiiler model) dikkate alan TL teorisini kurmustur.
Boylece, TL siddeti I, herhangi bir sicaklikta dogrudan tuzaktan kurtulan elektronlarin

sayisi ile orantilidir.
dn
I =—c(—)=cpn 2.7
( 7 t) P (2.7)

Burada, ¢, 1 olarak alinabilen sabit bir sayidir.

E E
n=n, exp{— st exp(— k_Tﬂ ve P= sexp[— k_T] g0z oOniine alinir ve 2.7 denkleminde

yerine yazilirsa;

1(t) = nys exp(— kiTj exp{— st exp(— kiTﬂ (2.8)

14
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olur. Burada /(#) herhangi bir # aninda elde edilen liiminesans siddeti, ny ise =0 aninda
tuzaklarda bulunan tuzaklanmis elektron konsantrasyonu, 7 sicaklik, £ tuzaklarin enerji
seviyeleri, s elektronlarin tuzaklardan kurtulma olasiligina bagh frekans faktorii ve &

Boltzmann sabitidir

Isitma hiz1 lineer olacak sekilde ele alnirsa; (S = dT/dt) kullanilarak

E
J. —=- J. s exp[— k—T]dt denklemi tekrar diizenlenebilir ve sonugta n degeri icin bir

oy

denklem elde edilir. Bulunan » ifadesi esitlik 2.7°de tekrar yazilirsa;

I(T)—nosexp(—k—T]exp{—%JT' (k ] } olur. (2.9)

Bu ifade niimerik ¢6ziim kullanilarak hesaplanabilir. Ayrica bu ifade,
karakteristik bir tepe sicakliginda (73,) maksimum bir siddete sahip ¢an seklinde bir egri
verir (Sekil 2.7).

lsima sidldeti

k4

Sicakhik

Sekil 2.7. Esitlik 2.9°un ¢6ziimii. Ty, tuzaklanmis elektronlarin baslangigtaki yogunlugu
olan ny’dan bagimsizdir (Furetta ve ark. 1998)

15
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/4
Denklem 2.9°da T=T), noktasinda :ZZ_T = 0 olarak alinabilir. Bu sekilde 6nemli bir iliski
elde edilir. Bu esitligin logaritmik tiirevi aliacak olursa;

dinl) _1dI
dT TdT

olur.
Buna gore Esitlik 2.9’un logaritmas1 aliip gerekli islemler yapildiginda TL tepelerinin

enerji seviyeleri, frekans faktorii ve 1sitma hizi arasinda 6nemli bir esitlik elde edilir:

ﬂb; = sexp _E esitligi elde edilir. (2.10)
kT, kT,,

Bu esitlik kullanilarak farkli 1sitma hizlar1 i¢in deneysel sonucglardan elde
edilecek olan farkli 7), degerleri kullanilarak elde edilecek grafikten enerji seviyesi E ve
frekans faktorii s rahatlikla bulunabilir. Bu yontem ‘‘Farkli Isitma Hizlar1 Yontemi’’
olarak adlandirilmaktadir ve bu konu ilerideki boliimlerde daha detayli bir sekilde
islenmistir.

Esitlik 2.10°dan baz1 6nemli sonuglar elde edebiliriz:

. Sabit bir 1sitma hizi1 i¢in, £ degeri arttirildiginda veya s azaltildiginda, )
yiiksek sicakliklara dogru kaymaktadir.

. Bir tuzak icin (£ ve s sabit deger olarak alimmusti) 1sitma hizi artarken, 7y,

daha ytiksek sicakliklara dogru kayar.

. T, np’dan bagimsizdir (dolayisi ile verilen dozdan da bagimsizdir).
. Toplam 151k miktarina S dersek, S ifadesini asagidaki gibi yazabiliriz;
S —Tldt——cfﬂdt——cjldn =cn (2.11)
0 0 dt n, ’ .

16
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Burada goriildiigi gibi S tuzaklanmis yiiklerin baslangictaki sayisi ile dogru orantilidir.
Fakat 1sitma siirecinden bagimsizdir. Tuzaklanmis yiiklerin sayisinin radyasyon dozu ile
orantili oldugu bilinmektedir. Bu durumda S’de radyasyon dozu ile orantilidir. Bu

ozellik radyasyon dozimetresinde ¢cok 6nemlidir (Furetta ve ark. 1998).
2.5.2. ikinci Derece Kinetik

Garlick ve Gibson (1948) tuzaklardan kurtulan elektronlarin yeniden birlesme
olasiliginim, tekrar tuzaklama olasihigina esit oldugu varsayimindan yola c¢ikarak,
Randall ve Wilkins modelinde enerji ve frekans faktorii belirleme yonteminde farkli
yontemler izleyerek hesaplamalar yapmuslardir. Ikinci dereceden kinetik ifadesi,
yeniden tuzaklanmanin baskin oldugu bir durumu tanimlamak i¢in kullanilir. Bu

durumda asagidaki matematiksel ifade gecerlidir.

dn 5 E
—=-n"5 exp| —— 2.12
dt p( ij @12)

Bu ifade yeniden birlesme olasiliginin 1°e esit oldugu birinci derece durumunda
elde edilen sonugtan farklidir. Ciinkii yeniden tuzaklanma miimkiin degildir. Bu nicelik
s'=s/N ile gosterilir ve 6n iistel faktor olarak adlandirilir. s’,cm® s boyutunda sabit bir
degere sahiptir. N(cm™) ise tuzak yogunludur. Burada ny, baslangicta tuzaklanmis olan
toplam elektron sayisidir.

Esitlik 2.12’nin, sabit T sicakligi i¢in alinirsa asagidaki denklem elde edilir.

-1
n= n{l +s'nyt exp(— kiTﬂ (2.13)

Denklem (2.13) denklem 2.12’de yerine konulup sabit bir 1sitma hizi i¢in (dt = dT/ S )

gerekli integraller alindiginda

1(?) 151k siddeti
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I(T) = nés’exp(—k%]{l +(SZ° ] | exp(— %]dT} (2.14)

olarak elde edilir.

Kinetik mertebenin 1s1ma egrisinin sekli iizerinde nasil bir etki yarattigini
gosterebilmek amaciyla Sekil 2.8°de birinci dereceden ve ikinci dereceden kinetik
mertebeye sahip iki TL tepesi iist iiste bindirilerek verilmistir. Sekilde her 6rnek i¢in tek
tip tuzak ve dolayisi ile her 6rnek i¢in sadece bir tepe mevcuttur. Sekilde goriildiigii gibi
ikinci dereceden kinetige sahip 6rnek igerisindeki elektronlarin tekrar tuzaklanmalar
TL sinyalinin soniimiinii geciktirmektedir. Bdylece ikinci derece kinetige sahip
ornekten elde edilen egrinin azalan kism1 daha uzundur. Bu fark birinci ve ikinci derece

kinetik mertebesine sahip tepeleri ayirt edebilmemizi saglayan dnemli bir 6zelliktir.

TL 1simasl

w

Sicakhk

Sekil 2.8. I, birinci derece kinetige sahip, II, ikinci dereceden kinetige sahip ornekte
elde edilen tepelerin sekli. iki egri arasindaki biiyiik fark, egrinin al¢alan kisminda

goriilmektedir (Furetta ve ark. 1998)
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1(T)’nin 6nce logaritmasini daha sonra tiirevini alip sifira esitlersek;

E ! TM
p e | exp(—ide’ _ sy exp| - —— (2.15)
AT B kT’ kT,

denklemi tepe sicakligina bagli olarak elde edilir.

Ikinci derece kinetigin baskmn oldugu durumlarda yeniden tuzaklanan
elektronlardan kaynakli gecikmeden dolayr 7)s %1°lik bir dereceyle artig gosterir.
Tuzaklanmis elektronlarin serbest kalmasi 7), sicakligmmin altindaki sicaklik
degerlerinde gercgeklestiginden 151k yaymimi, 7j/nin altindaki sicakliklarda meydana
gelir.

Sabit bir £ degeri igin £ arttirildiginda veya s’ azaldiginda 7), artmaktadir. Sabit
bir f degeri igin T}y, E ile dogru orantil bir sonug verir (Furetta ve ark. 1998).

Ikinci derece kinetikte birinci derceden farkli olarak, n, konsantrasyonlar1

artarken T),azalmaktadir.

| L i .-:-’\\l £
= an Fat g i1\
=) = .I,"f \ ;E . M II I".
— .;l' : o III'I' |; \
¥ "ll". _E 2 Ifll.f ;i
I I|_ ",‘.. o _."_' I'-.'
| x\\ g ..":r'
Il'l'. e | = | __,/ S &
: ) 5 I 150 ) 50 10 200
sicaklile [ %C) scaklile [ 7C)

Sekil.2.9. Parametreleri E=1 eV, s=10"* s, n,=N =10° m” olan birinci ve ikinci

mertebeden kinetige sahip TL 1s1ma egrilerinin sematik olarak karsilastirilmasi
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2.5.3. Genel Mertebeden Kinetik

Genel mertebeden kinetik denklemleri, teorik olarak elde edilmis birinci ve
ikinci mertebe 151ma egrilerinin deneysel olarak elde edilen 1s1ma egrilerine tamamen
uymadig1 durumlarda kullanilmak amaciyla gelistirilmistir. Genel mertebeden kinetik,
tuzaklarin enerji seviyelerinin tek oldugu diisiincesi ile ele alinir. Tek bir enerji
seviyesinde bulunan yiik tastyicilarnm 7 sayismin #° ile orantili oldugunu varsayalim.
May ve Padridge (1964), V.Ausin ve arkadaslar1 (1972), R.-W.Ward ve arkadaslari
(1972) I siddeti i¢cin

dn b E
I(ty=—=-5" -— 2.16
(=" ==s'n exp( kT] (2.16)

esitligini elde etmislerdir.
Burada, s", On-lissel faktordiir. b ise genellikle 1 ve 2 arasinda herhangi bir

"

deger alir ve kinetik mertebe olarak tanimlanir. s" On-lissel faktord, cm3(b'l)s']

"

boyutunda ifade edilir. s ‘niin boyutlar1 » mertebesi ile degisir. Ayrica, b=2
oldugunda, s” , s’ ’ne indirgenir.

Esitlik 2.16, genel mertebeden kinetik olarak adlandirilir. Birinci ve ikinci
mertebe kinetikler i¢in b sabiti sirastyla 1 ve 2 degerlerini almaktadir. Genel mertebe
kinetik durumunda ise b, 1 ile 2 arasinda herhangi bir deger alabilir (Fleming, 1968;
Keaning, 1961). Burada s™ niin boyutlar1 » mertebesi ile degisir. b=2 oldugunda, s”,s’
‘ne indirgenir. 2.14 esitliginden termoliiminesans (TL) yaymimii aciklayan ifadeyi

elde edebiliriz.

Esitlik 2.16 tekrar diizenlenip integrali alinacak olursa:

1

n=n, {1 +s(b—-1)t exp(— k%ﬂl_b (2.17)

olur. Burada, s = s"n)"' olarak ifade edilir ve birimi de s'dir. Frekans faktorii olan s,

verilen bir doz i¢in sabittir fakat, doz degistirildiginde s de degisir. Buna gore lineer bir

isitma hiz1 (dT = Pdt) kullanilarak elde edilecek olan bir TL 1s1ma egrisinin siddeti

I(T,) 151ma siddeti gibi verilebilir:
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b

I(T) = sn, exp(— kiT]{l + % JT.exp(— %]dT’:l . (2.18)

Bu esitlikte goriildiigii gibi burada verilen iki faktoriin /(7)’ye Kkatkisi
gozlenebilmelidir;

e Tile sabit bir oranda artan tissel faktor,

e T artarken azalan ve koseli parantez igerisinde gosterilen faktor.

Esitlik 2.15’te h=2 oldugunda ikinci dereceden kinetik denklemi elde edilmis
olur. Fakat =1 durumu i¢in bu denklem gecerli degildir. Ancak b — 1 i¢in bu denklem
birinci dereceden kinetik denklemine indirgenir. Bunlarin yani swa Esitlik 2.13
tamamen deneysel sonuglarla tiiretilmistir. Diger esitlikler kullanilarak (Esitlik 2.4 ve
2.9) 2.13 esitligini tliretecek bir yaklagim yoktur. Sonug olarak genel dereceden kinetik
icin bir fiziksel model mevcut degildir.

Genel dereceden kinetik i¢cin maksimum yaymim esitligi, Esitlik 2.18’den

cikartilabilir:

k%?exp(— %) =1 +%Tj‘: exp[— %]dT’ (2.19)
Sonug olarak, Esitlik 2.10, 2.15 ve 2.19°dan elde edilen ilging sonuglar vardir: Bunlar;

e Esitlik 2.7°deki ny baslangi¢ yogunluguna bagli degildir. Birinci dereceden
tepelerin  yiiksekliklerinin 1smmlama dozlarina bagli olarak degismesi
beklenemez.

e b #1olmast durumunda ise (genel derece ve ikinci derece kinetik i¢in), s,

np’a baglt oldugundan 7)/nin uyarilma dozuna bagli olarak de§ismesi

beklenir (Furetta ve ark. 1998).
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2.6. Tuzak Parametrelerin Analiz Yontemi

2.6.1. Farkh Isitma Hizlar1 Yontemi

Farkli 1sitma hizlar1 TL 151ma egrisini etkiler. Bu yontem farkli 1sitma hizlarma
baglh olarak meydana gelen 1s1ma siddetindeki degisikliklerin tuzak parametreleri
arasinda yer alan E (tuzak derinligi) ve s’nin (frekans faktorii) hesaplanmasinda
kullanilabilecegini gosterir (Taylor ve ark. 1982). Yapilan birgok arastirmanin
sonucunda 1sitma hizinin artmasiyla TL siddetinin azaldigi gézlenmistir (Spooner ve
ark. 2002). Bu olgu, sicakligin artisiyla etkinligi artan termal soniim ile baglantili olarak
aciklanmistir. Liiminesansin termal soniimii olgusu, liiminesans etkinliginin sicakligin
artmasia bagl olarak azalmas1 olayidir.

Termal soniimii aciklayabilmek amaciyla, asagidaki liminesans verimliligi

denklemi kullanilabilir (Spooner ve ark. 2002).

n =[1+Cexp(-W /kT)]"" (2.20)

Burada, W termal soniime bagli olarak liiminesans verimliliginin aktivasyon enerjisi, &
Boltzmann sabiti, 7(K) sicaklik ve C bir sabittir. Ayrica, toplam TL siddetinin Naperian

logaritmasi su sekilde yazilabilir;

In(toplamTL) = (W /| K)T,' + F (2.21)

Burada, F' 1sitma hizindan bagimsiz bir sabit ve 7, maksimum tepe sicakliidir.
Boylece, In(toplamTL)’in 1/T,,’ye kars1 grafigi cizilecek olursa, W/k degeri egimden
bulunabilir. TL tepesinin sicakligi 1sitma hizinin artmasiyla daha yiiksek sicakliklara
dogru kaymaktadir. Boylece, diisiik 1sitma hizlarinda TL tepesi termal soniimiin
minimum oldugu bolgede gozlenirken, yiiksek 1sitma hizlarinda tepe termal séniimiin
giiclii oldugu noktada gbzlenebilir (Nanjundaswamy ve ark. 2002). Barkani-Krachi ve
ark. (2002) 1sitma hizinin TL cevabina etkisi {izerine caligmalar yapmislar ve 1sitma

hizinin artmasiyla TL cevabinin azaldigii gostermislerdir. Ayrica TL duyarliligindaki
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bu azalmanin Mott-Seitz teorisinin kullanilmasiyla iyi bir sekilde agiklanabilecegini
belirtmislerdir. Hornyak ve arkadaslar1 (1992) bu konu iizerinde incelemeler yapmis ve
en diisiik 1sitma hizindan en yiiksek 1sitma hizina dogru gidildikge tepe sicakliginin
yaklagik 42 °C kaydigin gostermiglerdir. Bunun yani sira 1sitma hizinin artmasiyla TL
siddetinin kademeli olarak azaldigini gézlemlemislerdir. Bu azalma 0.5 °C/s ile 4 °C/s
arasindaki 1sitma hizlar1 i¢in biiyiik olasilikla termal soniime bagli olarak %8
civarmdadir.

Deneyler sirasinda 6lciilen sicaklik ile 6rnek sicakligi, 6rnek ile 1sitict arasindaki
temasa gore degisen termal gecikmeye bagl olarak birbirinden farkli olabilmektedir.
Bundan dolayi, 6rnekte termal gecikmeyle beraber sicaklikta lineer bir artis meydana
gelir ve boylece 1s1ma egrisinden okunan T, degeri gercek degerinden sistematik olarak
diisiik olur. Sonucta 6rnek kalinliginin, 6zellikle yiiksek 1sitma hizlarinda, sicakligin
kademeli olarak artis1 ve termal gecikme tlizerinde 6nemli etkileri vardir (Kiyak ve ark.
2002).

Aktivasyon enerjisinin hesaplanmasinda kullanilan diger 6nemli yontemlerden
biri Farkli Isitma Hizlar1 Yontemi’dir. Eger bir 6rnek, f; ve £, gibi iki farkli 1sitma
hizlar1 ile 1sitilirsa tepelerin maksimum sicakliklar1 degisecektir. Asagidaki denklem
(2.22) sitma hizi f, aktivasyon enerjisi E, frekans faktorii s ve maksimum siddete

karsilik gelen sicaklik 7, arasindaki bagintiy1 vermektedir.

PE exp(_kiT) (2.22)

kT

m

Burada & Boltzmann sabitidir. Bu denklem her 1sitma hizi i¢in yazilabilir. f; (ve T,;)
degerleri yazilarak elde edilen denklem ile 5, (ve 7,.) yazilarak elde edilen denklemin
oran1 almip yeniden diizenlendiginde, FE nin hesaplanabilmesi i¢in asagidaki

basitlestirilmis esitlik elde edilebilir.

E=k el Py (2.23)

Tml _Tmz ﬁz Tml

23



2. KURAMSAL TEMELLER Razive AKKAYA

Burada, T7,,; ve T, farkli iki 1sitma hiz1 kullanilarak (8; ve f») elde edilen tepe
sicakliklaridir. Farkli Isitma Hizlar1 Yontemi’nin en Onemli avantaji sadece tepe
maksimum noktasindaki verilerin (75, [,,) alinmasmin yeterli olmasidir. Ciinkii bu
degerler genis bir tepenin daha kiiciik tepelerle ¢evirili olmast durumunda bile 1s1ma
egrisinden rahatlikla ve dogru bir sekilde almabilirler. Ayrica bu yontemin bir diger
avantaji da E’nin hesaplanmasi sirasinda, Baglangictaki artis yonteminde etki gosteren
termal sOniim sorunu gibi bir sorundan etkilenmemesidir.

Birinci dereceden kinetik i¢in farkli 1sitma hizlar1 kullanildiginda asagidaki

denklem elde edilmektedir:

m(%) = (%)(Tim) + sabit (2.24)

Eger In((T,”/ f)’nmn (1/T,,)’ye kars: grafigi cizilirse egimi E/k olan bir diiz egri elde
etmemiz gerekir ve bu egim kullanilarak £ degeri rahatlikla hesaplanabilir. Ayrica
1/T,»=0 noktasindaki deger kullanilacak olursa In(sk/E) denklemi i¢in bir deger
bulunmus olur ve egimden elde edilen E/k degeri burada yerine konacak olursa s

frekans faktorii de hesaplanmis olur.
2.6.2. Baslangictaki Artis Yontemi

Garlic ve Gibson (Garlic ve Gibson,1948) tarafindan Onerilen bu ydntem,
frekans faktorii olmadan aktivasyon enerjisinin hesaplanmasinda yaygin olarak
kullanilabilmektedir. Baslangictaki artis yonteminin temel varsayimi tepenin diisiik
sicaklik tarafindaki bitis noktasindaki tuzak 1s1ma merkezi ve birbirini etkileyen biitiin
enerji seviyelerindeki degerlerin yaklasik olarak sabit oldugunu kabul eder. Bundan
dolay1 bu bolgede, sicakligin fonksiyonu olarak elde edilen siddetin grafigi iissel artisa
oldukca benzemektedir. Boylece, TL egrisi

I(T)=Cexp(—E /kT) (2.25)
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seklinde bir denklem ile uyumludur. Burada C diger tiim parametrelere ve seviyelerin
doluluguna bagli bir sabit, £ aktivasyon enerjisi (eV), £ Boltzmann sabiti (eV/K) ve T
sicakliktir (K).

In(/) ’nm 1/T *ye gore grafigi cizilecek olursa, elde edilecek olan lineer egrinin

egimi — E/k’ya esit olacaktir. Boylece aktivasyon enerjisi £yi, frekans faktorii s ile
ilgili herhangi bir bilgiye ihtiya¢ duymaksizin asagidaki sekilde elde etmek miimkiin

olacaktir;
E=-kd(In(1))/d(1/T) (2.26)

E degeri hesaplandiktan sonra frekans faktorii (s) asagidaki denklemden elde edilebilir;

PE _ _E
P sexp( kT) (2.27)

m

Burada, 7, maksimum siddete karsilik gelen sicaklik degeridir. Burada dikkat edilmesi
gereken en Onemli nokta bu yontemin sadece diger tepelerden belirgin bir sekilde

ayrilmis ve 1yi bir sekilde olusmus tek bir tepe icin kullanilabilecegidir.
2.6.3. Bilgisayarla Isima Egrisi Ayristirma Yontemi

Tuzak parametrelerin E (tuzak derinligi) ve s’nin (frekans faktorii)
hesaplanmasinda kullanilabilen bir diger yontem de bilgisayarla 1s1ma egrisini
ayristrma yontemidir (CGDC). Bu yontemde {iist iiste binmis tepelerin TL 1s1ma
egrilerini analiz etmek i¢cin Tamtam ve Glowfit adlarinda 2 ayr1 program bulunmaktadir.
GlowFit programi sadece 1. dereceden kinetige sahip TL egrilerinin ayristirilmasinda
kullanilirken, Tamtam programi ile hem birinci dereceden hem de genel dereceden
kinetige sahip TL egrileri ayristirilabilmesi miimkiindiir. Programim ayristirma islemi
yapilmast i¢in £ ve s gibi tuzak parametrelerinin n en az bir tepe i¢cin girilmesi
gerekmektedir. Burada asil problem, TL 1sima egrilerinin kinetik mertebelerinden

kaynaklanir. Birinci derece kinetige sahip egrilerde bu denklem:
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1(T)=npsexp(—) exp{(—% =

exp(—kﬁT) *(0.9920—1.620 %T)} dir. (2.28)

Genel derece kinetik mertebesine sahip bir egride ise asagidaki denklem

kullanimaktadir.

b

b1
exp(—kﬁT) #(0.9920—1.620 %7 } (2.29)

_(b=DskT? KT
E

I(T)=ngs exp(—k%){l +( 5 Z

Burada, 7y (m™) t=0 anindaki tuzaklanms elektron yogunlugu, s(s”’) dn-iissel faktor, E
(eV) aktivasyon enerjisi, T(K) sicaklik, k£ (eV/K) Boltzmann sabiti, B(°C/s )isitma

hiz1 ve b kinetik mertebedir.
2.6.4. izotermal Soniim Yontemi

Bu yontemde, TL okumasi sirasinda belli bir noktada sicaklik sabit tutulur ve
151k yaymimi zamanm fonksiyonu olarak kaydedilir. Genel olarak izotermal soniim

yonteminde asagidaki 1. dereceden denklem sabit 7 sicakligi i¢in ¢oziimlenebilir;

dn n t
1(t)=—c—=c—exp(—
() il p( T)

Burada 7, 7 ’nin baslangictaki degeri ve 7 =s"' exp(kiT) . Yukaridaki denklem sabit bir
T sicakliginda 151k yaymiminin ¢ zamanma baglh olarak {ssel olarak azaldigini
gostermektedir. In(/) 'nin ¢’ye gore grafigi ¢izildiginde egimi m = sexp(—kiT) olan bir

egri elde edilir. Buradan E ve s’yi hesaplayabilmek i¢in iki farkli sabit 7; ve T, sicakligi

icin deneysel sonuclar kaydedilmeli ve boylece iki farkli m; ve m; e§imi elde
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edilmelidir. Bu yolla elde edilen veriler ve asagidaki denklem kullanilarak aktivasyon

enerjisi hesaplanabilmektedir:

E :%m(% (2.30)
. 2
(T2 Tk

Izotermal soniim yontemi daha yiiksek kinetik mertebeye sahip egriler igin
kullaniglt  degildir. Kathuria ve Sunta (1979) kinetik mertebe degeri b’nin,
termoliiminesansin izotermal soniimiinden faydalanilarak hesaplanabilecegi bir metod
onermiglerdir. Bu metoda gore eger sonlim egrisi ornegin sabit sicaklikta tutulmasiyla

1
D
elde edilmisse, secilen uygun b degerleri i¢in / * ’in £’'ye gore grafigi diiz bir ¢izgi

verecektir. Boylece diiz bir ¢izgi elde edilene kadar farkli kinetik mertebe degerleri

denendiginde tepenin sahip oldugu b degeri bulunmus olur.
2.6.5. Tepe Sekli Yontemi

Tuzak parametrelerin hesaplanmasinda kullanilan yontemlerden biri tepe sekli
yontemidir. Bu yontemde E 'nin hesaplanmasinda 1g1ma egrisindeki tepenin seklinden
faydalanilarak elde edilen parametreler kullanilmaktadir. Sekil parametreleri olarak
bilinen bu parametreler, tepenin maksimum noktasinin sicakligi 7;,, maksimum siddetin
yar1 degerindeki genislik w=T7,-T;, maksimumun yiiksek sicaklik tarafindaki yari
genislik degeri 6=T7,-T,,, maksimumun diisiik sicaklik tarafindaki yar1 genislik degeri 7
= T»-T; ve simetri faktorii u, = &’ dir.

TL egrisinin kinetik mertebe (b) degeri tepenin seklinden tahmin edilebilir.
Fakat bu yontemde dikkat edilmesi gereken 6nemli bir nokta, aktivasyon enerjisi
hesaplanacak olan tepenin iist {iste binmis tepelerden olusmamasinin gerekmesidir.
Baska bir deyisle bu yontem, sadece tek bir tepe i¢cin kullanilabilmektedir. Chen (1969)
caligmasinda, simetri faktorii ug’nin aktivasyon enerjisi £ ve frekans faktorii s’nin

degisimine duyarli olmadigim1 fakat kinetik mertebeye baglh olarak degistigini
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bulmugtur. Ornegin lineer olarak 1sitilmast kosuluyla u,’nin degerinin =1 igin 0.42’den
b=2 i¢in 0.52’ye kadar degistigi gosterilmistir.

Tepe sekli yontemi ilk olarak Grossweiner (1953) tarafindan gelistirilmistir.
Ardindan Chen (1969) E degerini hesaplayabilmek i¢in Halperin ve Braner’in (1960)

denklemini geligtirmistir;

2

=[1.51+3(u, —042)] = Ky (15844 2(u, — 0.42)12kT,

2

T
E, =[0.976+7.3(u, —0.42)]%” (2.31)

2

E, =[2.52+10.2(u, —0. 42)]k kT,

Burada, £, E; veE, swasiyla 7, 6, ve o degerlerinin kullanilmasiyla elde edilen
aktivasyon enerjileridir. Bir tepenin ortalama enerjisi, £, E; veE, degerlerinin

ortalamasi almarak hesaplanmaktadir. Eger tepe sekli yontemiyle herhangi bir tepenin
aktivasyon enerjisinin ve kinetik mertebenin degeri hesaplanirsa, frekans faktorii s’nin
degeri hesaplanabilir. Bu amacla birinci dereceden kinetik i¢in denklem (2.10) ve genel

derece kinetik i¢in denklem (2.19) kullanilarak asagidaki esitlik bulunabilir.

b

BE _E 24T, | |
KT exp(— 2+ (61 =) (2.32)

m

s =

Burada tepe sekli yontemi ile herhangi bir tepe i¢in bulunan £ ve b degerleri yerlerine

konarak frekans faktorii hesaplanabilmektedir.
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3. KAYNAK OZETLERI

3.1. Termoliiminesans ile ilgili Onceki Cahsmalar

Isisal uyarilmayla liiminesans olarak bilinen termoliiminesans yontemi ile ilgili
ilk arastirmalar elmas, dogal mineraller ve feldispat iizerinde gergeklestirilmistir. TL
olay1 ilk olarak 1663 yilinda Sir Robert Boyle tarafindan elmas kristalinde gdzlenmistir.

19. yiizyilda termoliiminesans olayr minerallerin yapisinda ¢esitli nedenlerle
tuzaklanmis elektronlarin 1s1yla uyarilmasi olarak tanimlanmistir. 1885 yilinda Bequerel
radyum 1s1mas1 altinda florit kristalindeki TL etkisini incelemistir (Bequerel 1885).

Wiedemann ve Schmidt, (1895) katot i1sinlar1 ile 1smlanmis maddelerin TL
etkisini ilk olarak ortaya c¢ikarmislardir. Ayrica, Katot isinlari, X 1sinlar1 ve dogal
radyoaktivitenin, dogal ve sentetik minerallerin TL Ozelliklerine olan etkisini
incelemislerdir.

Ik 1s51ma tepesi Viyana’da 1922-1923 yillarinda Przibram tarafindan
kaydedilmistir. Przibram calismalarinda alkali halojeniir, kalsiyum karbonat ve bazi
florit cesitlerini radyum kaynagi ve X 1sinlarma maruz birakarak liiminesans
ozelliklerini incelemis.

1927 yilinda Frish tarafindan katod 1sinlaria tabi tutulan NaCl kristalinde 1s1ma
gdzlenmistir. Ik kuramsal model 1945 yilinda Randall ve Wilkins tarafindan yapilmis
ve birinci mertebe 1s1may1 dikkate alan TL teorisini kurmustur. Daha sonra Garlick ve
Gibson(1948) ikinci dereceden kinetik 1s1mayi1 dikkate alan TL ifadesini genisletmistir.
Bu arada c¢alismalar daha c¢ok jeolojik materyaller ve katkilanmigs maddelerin
dozimetrisinin gelisimi lizerinde yogunlagmistir. Sonraki yillarda TL yontemi ile
kayalarin, topraklarin, kabuklarin ve diger seramik gibi materyallerin yas tayini
yapilabilecegi fikirleri ortaya atilmistir. Farrington ve arkadaslar1 tarafindan 1953
yilinda ortaya atilan bu yontem 1960 yilinda Kennedy ve Knof tarafindan daha da
gelistirilerek yas tayini uygulamalarina devam edilmistir.

1966 yilinda Fleming termoliiminesans tarihlendirme yonteminde uygulamak
amaci ile kuvars katki tanecikleri yontemini ve 1967 yilinda Zimmerman ince tanecik
yontemini gelistirdi. 1968 yilinda Aitken ve arkadaslar1 termoliiminesans yontemini ilk

defa jeolojik kaynakli materyallere uygulamistir.
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3.2. Kuvarsin Termoliiminesansi ile ilgili Calismalar

Cohen (1985) kuvarsin ii¢ ana rthombohedral yiizeylerinin bityiikliigii ara Fe'
kirliligi olan bolgelerde demir igeriginin AI” kirliligi iceriginden fazla olmasi
durumunda dumanli renge biirlinmesinin engellendiginin ancak radyasyon varliginin
dumanli renge sebep olan tuzak alanlarinin merkezini olusturdugundan fazla demire
ragmen dumanli renk alabilecegini belirtmektedir. Demirin kuvars icerisinde Fe™, Fe™
ve Fe™ seklinde ii¢ farkli degere sahip olabilecegini ve ti¢ farkli degerde demirinde
atomlar aras1 boslukta yer alabilecegini ancak Fe™’tin Si™*iin de yerine gececeginden
s0z eder. Yiiksek degerli iyon iceren demirin oyuklarda ve badem sekilli bosluklar ya da
hidrotermal damarlar gibi yiizeye yakin sartlar altinda iiretilen kuvarslarda hakim
oldugunu belirtmektedir.

Fournier’e (1985) gore kuvars hidrotermal sistemde silikanin en duyarh
bi¢imidir. Baslangi¢ sicakligi 200-340 °C arasindaki bir hidrotermal ¢ozeltinin yavas
sogumasiyla kuvars kristalleri ortaya cikar. Oz sekilli veya diizgiin bi¢imli kristaller
nispeten yavas degisen sicaklik ve basing kosullarnda olusur. Kuvarslar silika
bakimindan az doygun ¢ozeltilerde gelisirler.

Mebdah ve ark.(2006), dogal kuvars icindeki farkli merkezlerden tavlama
sicakligmin RTL iizerine etkisini arastrmistir. Tuzak merkezlerinin ve liminesans
merkezlerinin davranist1 100 Gy’de 1sinlanmis tugla ve ¢okeltilerden pisirilmis ve
pisirilmemis dogal kuvars i¢in arastirilmis ve 350 -700°C arasinda degisen farkli
sicakliklarda tavlanmistir. Tavlama davranigi TL 1s1ma tepesini 6nceden gézlemlendigi
gibi etkilemistir. 550 -600 °C bdlgesindeki tavlama icin daha yiiksek hassasiyet
gozlemistir. Bu tavlama sicakliginda 96 °C ve 180 °C de iki pikin ortaya ciktigi
gozlemistir. Daha diisiik tavlama sicakliklarinda bu piklerin sirasiyla 90 °C ve 195
°C’deki piklerle ortiistiigiinii goézlemistir. Tavlanmis kuvarsla ilgili olarak 500-550 °C
bolgesinde 200 °C’deki pik sicakligi i¢in bir tavlamada daha yiiksek hassasiyet ve 100
°C civarindaki pik sicakligi i¢in olagandis1 bir duyarsizlagsma goriilmiistiir. Bu iki ¢esit
kuvarsin davranigi kinetik parametreler, liminesans yayimi ve literatiir bilgileri dikkate
alinarak analiz edilmistir.

Yang ve McKeever (1989) o6n dozun kristal kuvars {izerine etkisini

calismislardir. Bu calisma 110 °C de kuvars kristalindeki termoliiminesansin,
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bosluklardan tuzaklanan AlOs merkezleri ile GeOs merkezlerinden acgiga c¢ikan
elektronlarin yeniden birlesmesinden kaynaklandigmi belirtmektedir. Bu makalede
H304 merkezli 6rgii kusurlarini tespit eden yeni sonuglar gostermektedir. Bu H3O4
merkezli orgii kusurlar ile 110°C’de tavlanan AlO4’lin termoliiminesansinin tamamen
ayn1 oldugu goriiliiyor. On doza maruz birakildiginda ve 400° C’de 1sitildiginda H;O4
merkezli 6rgli kusurlarinin duyarli hale geldigini goézlemektedir. Ayrica bu ¢aligmada
yiiksek sicakligin etkileri ve 1sinlama Oncesi tavlamanin 6n doz termal aktivasyon
egrileri tizerine etkileri incelenmistir. Verilere dayanarak kuvars 6rnegini orta sicakliga
kadar 1sitilirsa (950 -1000°C yerine 300 -450°C ye ) termal aktivasyon egrisi Ol¢ctimii
boyunca, 6n doz duyarliligina bagli olmayan biiyiik bir duyarhilik artis1 gdzlemistir. Bu
etkinin tarihleme ve dozimetrede 6nemli sonuclara sahip olabilecegi yargisina varmastir.

Carvolho Jr. (2010), yiiksek gama dozuyla hassaslastirilmis dogal kuvarsin TL
cevabinda pargacik boyutunun etkisini arastrmistir. Brezilyanin  Solonopole
bolgesinden alinan tek parca seklindeki kuvars kristali parcalamis ve biiyiikliikleri 38
mikrometreden Smm’ye degisen 10 biiylik parcaya smiflandirmistir. Parcalarin her bir
boyutunun belirli bir kismi “°Co kullanilarak 25 kGy’ye gama dozu verilerek
hassaslastirmis ve bir firimda 400°C’de 1s1l isleme tabi tutulmustur. Hassaslastirilmamais
ornekler 50 Gy ile 5kGy arasinda test dozuna ve hassaslastirilmis 6rnekler 50 mGy es
doza maruz birakmistir. Hassaslastirilmamis ornekler i¢in pargacik boyutu azalirken
termoliiminesans  tepesi  yaklasitk 325°C’ye  ciktigim1  gozlemlemistir  fakat
hassaslagtirilmis  Ornekler artan parcacik boyutuyla 280°C ye kadar ¢iktigmi
gozlemlemistir. Bunun da 308 mikrometreye es bir parcacik boyutuna denk oldugu
sonucuna varmistir. 308 mikrometrenin iizerinde TL siddetinde ani bir azalma
gozlemistir. Bu etkiler 6zgiin yiizey alani ile iliskilendirilmis ve kuvarsin biiyiik ve saf
taneciklerinin yiiksek gama dozuyla farkli etkilesimi tartigilmistir.

Kafadar (2004), sentetik kuvars kristalinin dozimetrik ve termoliiminesans
ozelliklerinin incelenmesi adli yiiksek lisans tezinde CaSO:Dy (TLD-900) ve sentetik
kuvars kristalinin dozimetrik ve termoliiminesans Ozelliklerini arastirmaya ¢alismistir.
Bu ¢alismada asitle yikanmis sentetik kuvars kristalinin 0.02 Gy ile 2.5 kGy arasinda
beta 1511 ile 1sindiktan sonra termal 1sima egrileri ve bu egrileri olusturan 1s1ma
tepeciklerinin kinetik parametreleri, doz ekleme, degisken 1sitma sicakli§i orani,

tekrarlanan ilk yiikselme ve bilgisayar ile 1s1ma egrisi ayrigimi yontemlerini kullanarak
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bulmustur. AD ve CGCD yo6ntemleriyle i¢ ice gecmis en az yedi tane birinci dereceden
1s1ma tepeciginden olustugunu gostermistir. Kinetik parametre sonuglarmim uygulanan
yontemlere gore degistigini gozlemistir. Birinci ve ikinci 1s1ma tepelerinin karanlik bir
odada tamamen sondiiglinii gozlemistir. Dordiincii, besinci, altincit ve yedinci 1s1ma
tepelerinin bu siirecten etkilenmedigini fakat iicilincii tepenin siddetinin ilk degerinin
%27’sine diistiigiini bildirmislerdir. Yapilan deneyler sonunda CaSO :Dy’un i¢ ice

gecmis birinci dereceden 6 tane 1s1ma tepesine sahip oldugunu gormiistiir.

Toktamis (2008), Investigation of Thermally Stimulated Luminescence
Characteristics of Synthetic and Natural Quartz” adli doktora tezinde Tiirkiye’nin
Konya ilinin Beysehir ilgesinde bulunan Kubad Abad saraymim seramiklerinden
cikarilan dogal kuvarsin termoliiminesans (TL) 6zellikleri ¢aligilmistir. Farkli tavlama
sicakliklar1 icin sentetik ve dogal kuvarsin kinetik parametrelerinin ve TL tepe
siddetlerinin kararliliklarina bakilmistir. Isisal denemelerin dogal kuvarsin kinetik
parametreleri ve TL tepe siddetleri lizerindeki etkilerinin incelenmistir. En son olarak da
farkli tavlama igslemlerinden sonra sentetik ve dogal kuvarsin termoliiminesans (TL) doz
tepkileri ve 1sitma oraninin sentetik ve dogal kuvarsin termoliiminesans karakteristikleri

iizerine etkileri aragtirmistir.
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4. MATERYAL ve YONTEM

4.1. Materyal
4.1.1. Kuvars

Radyasyon doz oOlgiimiinde kullanilmasi planlanan dogal kuvars kristalleri
iilkemizde bol miktarda bulunmaktadir. Bu g¢aligmada Dogu Anadolu bolgesinden
alman dogal kuvars minerali lizerinde ¢esitli arastirmalar yapilmis ve boylece Dogu
Anadolu kuvarsinin termoliiminesans (TL) o6zellikleri ile kinetik parametrelerinin

belirlenmesi amaglanmaistir.

AL AMADIYAH

Sekil 4.1. Kuvars 6rneginin alindigi Dogu Anadolu Bolgesi
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Sekil 4.2°de bu ¢alismada kullanilan dogal kuvars 6rnegi gosterilmektedir.

Sekil 4.2. Calismada kullanilan dogal kuvars 6rnegi

Oksijen, silisyum ve aliiminyum yer kabugunun en bol bulunan elementleridir.
Oksijen ve silisyum atomlar1 yer kabugundaki atomlarin % 80 den fazlasini olustururlar.
Cok sayida mineral ve bilesikte bulunan bu elementler biiyiik endiistriyel 6neme
sahiptir. Bunlardan en Onemlisi de silistir (silica-SiO;) ve 870 °C in altindaki
sicakliklarda kuvars, 870-1470 °C araliginda tridimit ve 1470-1710 °C araliginda
kristobalit olmak iizere {i¢ kristal yapida bulunabilir. Silis 1710 °C de erimektedir.
Erimig silis yiliksek viskoziteye sahiptir ve yiiksek viskozitenin kristallesmeyi
yavaglatmasi nedeniyle kristallesmeksizin 1500 °C civarinda yumusayan bir cama
doniisiir. Silisin bir kristal seklinden digerine doniisimi kuvvetli Si-O bagmin
kopmasini gerektirdiginden, yiiksek sicaklilarda bile yavas ve zordur. Silisin ii¢ kristal
sekli de oksijen atomlarni paylasan dortytizlii (SiO4) birimlerinden olusur ve Si-O-Si
bag acis1 143.6° dir ( Meissler ve ark. 1999)

Kuvars, silisin en ¢ok bulunan kristal seklidir ve dortyiizlii (SiO4) birimlerinin

saat yonii veya tersi yonde dizilmesiyle olusan zincirlerden olusur. Zincirlerin helezon
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tarzi bir tam doniis mesafesinde, ii¢ Si i de O atomu bulunmaktadir ( Meissler ve ark.
1999) ve bu zincirlerden altisi altigen halka olusturacak sekilde bir arada bulunmaktadir

(sekil 4.3.)

Sekil 4.3. Kuvars kristalinin yapisi

4.1.2. Kuvarsin Kimyasal Yapisi

Kuvarslar trigonal simetri 6zelligi gosterirler. Yiiksek sicaklik ve basinglarda
kuvars, silisyum dioksitin kararl hali kuvarstir. Kuvars, 1 kilobar basingta, 573°C” ye
kadar kararliligin1 korur.

Kimyasal yapist SiO, olan mineral, dogada beyaz, kirmizi, pembe, mavi, mor
gibi cesitli renklerde bulunabilir. Sicakliga dayanikli olmasi, radyasyonu toplayici
ozelligi, yeryiiziinde ¢ok bol bulunmasi dozimetrik malzeme olarak kullanimini

arttirmustur.
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o kuvars p kuvars
Sekil 4.4. Kuvarsin (a ve ) kimyasal yapist

4.1.3. Ornek Hazirlamada Kullanilan Cihazlar

4.1.3.1. Tavlama Firim

Biitiin 1sitma islemleri, ge¢ 1sinma ve ge¢ soguma ozelligine sahip 6zel olarak
tasarlanmig mikroiglemci kontrollii bir elektrikli firinda yapilmistir. Tugla ile kapli bu
firm oda sicakligi ile 1200°C arasindaki yiiksek sicakliklarda dijital olarak Ol¢iim

yapmaktadir. Kullanilan bu firmin dlgiim hassasiyeti & 2 °C’dir.
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| NGBertherm

Sekil 4.5. Tavlama Firmni

4.1.3.2 Agat Havan

Farkli materyalleri 6giitmek i¢in kullanilan agat havan kuvars kristallerini kiiglik
parcalara ayirmak i¢in kullanilmistir. Agatin oldukga sert yapisi sayesinde kirilma
islemi sirasinda Ornege yabanci malzemelerin karigmasi engellenebilmektedir. Sekil
4.6’da kuvars kristallerini kiiclik pargalara ayirmak i¢in kullandigimiz agat havani

gosterilmektedir.

Sekil 4.6. Agat havan
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4.1.3.3. Hassas Terazi

Bu calismada kullanilan kuvars kristalleri agat havanda kiiciik pargalara
ayrildiktan sonra yiiksek Precisa XT 220 A model bir hassas terazi kullanilarak ~3 mg
olacak sekilde tartilmiglardir (Sekil 4.7). Bu hassas terazinin hassasiyeti 0.1 mg’dir.

< |
“\\\ & precs® -
- -
= % i 3
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\ a - —
R —

Sekil 4.7. Kuvars kristallerinin tartilmasinda kullanilan hassas terazi
4.1.3.4. Ornek tablasi

Ornek tablas1 48 6rnegin bir arada okunmasini saglayacak sekilde tasarlanmustir.
Her bir 6rmegin arasindaki mesafe 17 mm olup, her 6rnek i¢cin farkli 1smlama islemi
uygulanabilir. Yapilacak deneylerde hassasiyeti saglamak igin Ornekler yan yana
koyulmamaya dikkat edilmelidir. Ciinkii Ornegin 1smlanmasi sirasinda komsu
orneklerde ¢ok az seviyede de olsa doz sogurmaktadir. Ornekler kenarlikli disklerin

icine yerlestirilerek 6rnek tablasinin lizerine koyulur.
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Sekil 4.8. Kenarlikli ve kenarliksiz diskler ile 6rnek tablasinin goriintiisii

4.1.3.5. Termoliiminesans (TL) Ol¢iim Sistemi

Bu ¢alismada yapilan analizler Cukurova Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi
Fizik Bolimii Termoliiminesans Dozimetresi ve Medikal Fizik Laboratuvarinda
yuritilmistiir. Kuvars kristalinin TL 1s1ma egrilerinin elde edilmesinde Riso TL/OSL
DA-20 model TL-OSL 6l¢iim cihazi kullanilmistir. Bu cihaz, ilk olarak 1982’de TL
okuyucusu olarak tasarlanmigtir. Var olan TL okuyucusunun yaninda 1991 de daha da
gelistirilerek OSL okuyucusu da tasarlanmistir. Giiniimiize kadar gelistirilmesi devam
eden bu Riso TL/OSL Liiminesans okuyucusu pek ¢ok arastirmaya kolaylik saglamistir.
Riso TL/OSL otomatik 0Ol¢iim sistemi hem TL hem de OSL oOlg¢limlerini

yapabilmektedir. Sistem 48 6rnegin ayni1 anda

e Opsiyonel olarak radyoaktif alfa (o) ve beta (B) kaynaklar1 veya mini X 1smi1
jeneratorleri vasitasiyla Orneklerin her birinin bagimsiz olarak tutulmasmi
saglamakta

e Siirekli dalgada (CW) lineer modiilasyonlu OSL’de (LM-OSL) ve pulsed OSL
(POSL) modunda degisik 151k kaynaklar1 kullanarak optiksel uyarilma
saglamakta

e (Oda sicaklig1 ile 700°C arasinda herhangi bir sicakliga kadar bagimsiz olarak
1sitilmasini saglamaktadir.

Riso TL/OSL Liiminesans Okuyucu: Model TL/OSL-DA-20 cihazi radyasyon

kaynagi, 1sitma sistemi, fotokatlandirici, kontrolér ve IR-mavi 11k kaynagindan
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olugsmaktadir. Sekil 4.9°de deneyde kullanilan Riso TL/OSL 6lglim cihazi

goriilmektedir.

DONER TABLA

Sekil 4.9. Risoe TL/OSL cihazinin goriiniimii

4.1.3.5.(1) Radyasyon Kaynag

TL/ OSL cihazinda bulunan Beta (°°Sr/*°Y) radyasyon kaynagi pnomatik bir
kapaga sahip 6zel bir kursun blok igerisine yerlestirilmistir. Bu radyasyon kaynagi,
Sekil 4.10°da gosterildigi gibi drneklerin yerlestirildigi bir doner tabla veya bir diger
adiyla oOrnek karuselin iizerinde yer almaktadir. Radyasyon kaynak modiiliiniin
icerisinde maksimum yarilanma 6mrii 30 yil olan, maksimum 2.27 MeV’lik enerjiye
sahip P parcaciklar1 yayan ve 1.48 GBq’lik (40 mCi) aktiviteye sahip *°Sr / °°Y kaynag:

bulunmaktadir. Kuvars i¢in 6rnek pozisyonundaki doz sogurma orani 6.689 Gy/dak’dir.
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Sekil 4.10. Radyasyon kaynagi *°Sr / *°Y (beta kaynag)
4.1.3.5.(2) Isitma ile uyarim sistemi

Ornegi 1sitan ve uygun konuma getiren bu sistem yiiksek direngli alasimdan
yapilmistir. Bu sistemin 1sitic1 ve kaldirma mekanizmasi fotokatlandirici tiipin (PMT)
altinda yer alarak 2 goreve hizmet eder. Birincisi 0rnegi 1sitmak ve ikincisi de ornegi
dlciim pozisyonuna getirmektir. Ornegi asir1 1smmadan (yanmadan) koruyan ve sogutan
bir azot ortami mevcuttur. Bu sayede TL Olglimii lineer olarak oda sicakligindan

700°C’ye kadar yapilabilmektedir. Bu saglanmadigi takdirde Orneklerin TL

hassasiyetinde bir degisme gortiliir.
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4.1.3.5.(3) Fotokatlandiric1 Tiip (PMT)

Riso TL/ OSL o6l¢iim cihazi temelde liminesans uyarim sistemi (termal veya
optik), 1smlama kaynagi ve 1sik algilama sisteminden olusmustur (Sekil 4.11). Isik
algilama sisteminin igerisinde yer alan optik filtreler ve fotokatlandirici tiip (PMT)
sayesinde liiminesans yayinimi algilanmaktadir.

Bu fotokatlandirict tiip icerisinde, numune 1sitildiginda TL siddetini dlgen 15132
kars1 duyarl katod bulunmaktadir. Katod CsSb ve bialkali bir bilesiklerden olusur.

Riso TL/ OSL cihaz igerisindeki PMT’lerin maksimum algilama verimi 200
nm ile 400 nm arasindadir. Bu 6zelligi sayesinde feldispat ve kuvarsin liiminesans
Olgtimleri yapilmaktadir. Riso TL/ OSL cihazinda PMT katodu ile 6rnek arasindaki

mesafe 55 mm’dir ve bu sistemin algilama kati agis1 0.4 steradyandir.

Fotokatlandine: Tap

Radyasyan
Kaynag
Algilama Filtresi
Mavi LED ler 5 IR LED'ler
L 2 - Yayimim Fitresi —, A 1'"*-»._ ’/ -
Berilyum Pencere ‘ﬁ'%%%tb SIOSUS R0 C;%ﬂf
N
F Ci%:‘ . Kuvars Pencere
o Ismici Plaka ——
f — Ornek ﬁ —
C__J -—
= =
-

Sekil 4.11. Riso TL/ OSL 6l¢iim cihazi ve fotokatlandiric tiip
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4.1.3.5.(4) IR ve Mavi Isik Kaynag

Riso TL/OSL cihazinin 6nemli pargalarindan biri de IR ve mavi 151k kaynagidir.
Bu kaynak sayesinde kuvars ve diger 6rnekler LED yardimiyla uyarilir. Sekil 4.12°de
mavi LED’lerden ve IR LED’lerden olusan IR ve mavi 151k kaynaginin dalgaboyu-1sik
siddeti grafigi gosterilmektedir.

1 O i p?vi LED'ler IR L{)’liln i 1 0
0.84  GG-420—» L0 ]

El
£ 00 Lo &
[ 3
> . 3
s 04 L().4 a
© B

02- s
09 ' ' . 0.0
200 400 600 300 1000

Dalgaboyu (nm)

Sekil.4.12. IR ve mavi 151k kaynaginin dalgaboyu-1sik siddeti grafigi
4.1.3.5.(5) Kontrolor

Ornekten alinan verilerin, bilgisayara aktarilmasmi saglayan, bilgisayarda
bulunan Windows tabanli yazilim araciligi ile kullanicinin girdigi komutlar1 TL

cihazina aktaran ve tiim siireci siirekli kontrol eden birimdir. Kontroloriin igerisinde 40

komut dili ¢eviricisi vardir. Sekil 4.13’de kontrolor goriilmektedir.
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=
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Sekil 4.13. Kontrolor

4.2. YONTEM

4.2.1. Kuvars Orneginin Hazirlanmas:

Bu c¢alismada Hakkari yoresinden bir blok pargadan alinan kuvars (SiO;)
kristalinin termoliiminesans (TL) oOzellikleri ve kinetik parametrelerinin (aktivasyon
enerjisi, frekans faktorii vs.) belirlenmesi amaglanmistir. Bu ¢alismada yapilan analizler
Cukurova Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii Termoliiminesans
Dozimetresi ve Medikal Fizik laboratuvarinda yiiriitiilmiistiir. Calismada kullanilan
Hakkari yoresinden alinan dogal kuvars 6rnegi Sekil 4.2°de gosterilmistir. Dozimetrik
malzeme olarak kullanimmin uygun olup olmadigi incelenecek olan dogal kuvars
ornegi oncelikle saf su ile yikanmistir. Bu islemin amaci 6rnege bulasabilecek farkli
materyalleri arindirmaktir. Daha sonra kurutulan 6rnek agat havaninda kiigiik parcalar
haline getirilmistir. Hazirlanan bu 6rnekler kenarlikli disklerin igerisine yerlestirilerek
hassas terazi aracilifiyla 3 mg olacak sekilde tartilmistir. Aksi belirtilmedigi siirece
biitlin deneylerde 3 mg’lik kristal kuvars o6rnegi kullanilmistir. Ayrica doz Oncesi
standart tavlama sicakligi ve siiresi 450 °C’de 15 dakika olacak sekilde belirlenmistir.

Bu c¢aligmada kuvarsin termoliiminesans (TL) 0Ozelliklerini ve kinetik
parametreleri belirlemek amaciyla cesitli deneyler yapilmistir. Buradaki temel amag
kuvarsin dozimetrik malzeme olarak kullanilmasmin uygun olup olmadiginin
incelenmesidir. Yapilan bu deney asamalar1 sirasiyla verilecek olursa: tavlanmis ve

tavlanmamis kuvarsin TL 151ma egrilerinin incelenmesi, tavlama sicakligmin kuvarsin
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TL hassasiyetine etkisi, uygun tavlama sicakliginin ve siiresinin belirlenmesi, farkl
isitma hizlarmin TL 1s1ma egrilerine etkisi, tuzak parametrelerin (aktivasyon enerjisi,
frekans faktorii) Farkli Isitma Hizi Metodu ile hesaplanmasi, kuvars kristalinin doz
cevabmin incelenmesi ve kuvarsin doz cevap egrisinin belirlenmesi seklinde

siralanabilir.

4.2.2. Kuvarsin TL Istma Egrilerinin Incelenmesi

Hassas terazide tartilan dogal kuvars orne§i herhangi bir isleme tutulmadan
(tavlama, 1sinlama vs.) dogal TL 1s1ma egrileri kaydedilmistir. Ardindan ikinci kez TL
okumasi yapilarak fon egrisi elde edilmistir. Boylece dogal kuvars kristalinin dogada
bulundugu siire boyunca toprakta bulunan toryum, uranyum gibi iyonize radyasyon
kaynaklarindan ileri gelen TL 1s1ma egrilerinin incelenmesi amaglanmistir. Ayni 6rnek
450°C de 15 dakika tavlanmasinin ardindan TL cihazinda bulunan *°Sr’Y beta kaynag:
ile 30 dakika (~200 Gy) 1sinlanarak TL 1s1ma egrisi elde edilmistir. Dogal TL 1s1ma
egrisi ile tavlama sonrasi 1s1nlanarak elde edilen TL 1s1ma egrisi karsilastirilmistir. Elde

edilen sonuclar boliim 5.1°de verilmektedir.

4.2.3. Tavlama Sicakhiginin ve Siiresinin Belirlenmesi Deneyi

Iyi bir dozimetrik malzemenin yiiksek verimlilikte bir 151k yaymimma sahip
olmasi, ucuz olmasi ve tekrarlanabilirliginin olmasi, ¢evre kosullarina dayanikli olmasi,
lineer bir doz tepkisi olmas1 v.b gibi bir¢cok 6zellige sahip olmasi beklenir (Soliman ve
ark. 2009). Bu 6zelliklerden en 6nemlilerinde birisi malzemenin yiiksek verimlilikte 151k
yaymimina sahip olmasidir. Bunun i¢in de uygun tavlama sicaklinin ve siiresinin
belirlenmesi gerekmektedir. Aksi takdirde dogada bulundugu siire boyunca maruz
kaldig1 radyasyondan ileri gelen TL sinyali laboratuvar ortaminda verilen dozdan ileri
gelen TL sinyali ile karisarak yanlis sonuglar elde etmemize yol acabilir. Bu amacla
kuvars 6rnegi oncelikle 250°C de 15 dakika tavlanmistir. Tavlanan 6rnek aliiminyum
blok iizerinde 5 dakika sogumaya birakildiktan sonra 100 Gy’lik beta test dozu verilmis

ve ardindan 1 °C/s 1sitma orani kullanilarak oda sicakligi ile 450°C araliginda TL
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Olctimii alinmistir. Bu islemler 300°C, 350°C, 400°C, 450°C, 500°C, 550°C, 600°C,
650°C ve 700°C’lik tavlama sicakliklar i¢in ayr1 ayr1 tekrar edilmistir. Alinan 6lgiimler
sonucunda her bir tavlama sicakli§i icin TL 1s1ma siddeti grafigi cizilmistir. Ayni
islemler 200 Gy’lik beta test dozu i¢in de tekrar edilmistir. Elde edilen bulgularla ilgili

ayrmtili sonuglar boliim 5.2°de verilmektedir.

4.2.4. Farkh Isitma Hizlarinin TL Isitma Egrisi Uzerine Etkileri ve Farkh Isitma

Hizlar1 Metodu ile Kinetik Parametrelerin Hesabi

Farkli 1sitma hizlarinin TL 1s1ma egrisi iizerine etkilerini incelemek amaciyla
ayni kuvars 0rnegi standart tavlama protokoliine gore tavlanmistir. Ardindan 6rnege 10
dakikalik (66.89 Gy) beta dozu verilerek sirasiyla 1°C/s, 2°C/s, 3°C/s, 4°C/s, 5°C/s,
6°C/s, 8°C/s ve 10°C/s’lik 1sitma hizlar1 icin TL 1s1ma egrileri ¢izilmistir. Boylece elde
edilen TL 1sima tepelerinin tepe sicakliklar1 Ol¢iilmiistiir. Bu tepe sicakliklar
kullanilarak elde edile hesaplamalar Tablo 5.1. ve Tablo 5.2’de gosterilmektedir. Bu
tablolardan hareketle tuzak parametreler olan aktivasyon enerjisi ve frekans faktorii

hesaplanmistir. Bu hesaplama sonuglar1 Boliim 5.3 ’te gosterilmistir.

4.2.5. Doz Cevabi

Dozimetrik malzemelerin doz cevap 6zelliklerinin belirlenmesi bu malzemelerin
hangi alanda kullanilabilecegi ile ilgili 6nemli bilgiler vermektedir. Bu amagla kuvars
kristalinin hangi doz araliginda lineer doz cevap egrisine sahip oldugunu belirlemek i¢in
ornek 450 °C’de 15 dakika tavlanmasinin ardindan gesitli oranlarda beta dozu verilerek
TL 1smma egrileri kaydedilmistir. Ornek, 1s’den baslayarak sirasiyla 2, 5, 10, 15, 30
saniye ile 1, 2, 5, 10, 15, 30, 45 dakika ve 1, 6, 12, 24 saatlik beta 1smnlanmasina maruz
brrakilmistir. TL okumasi 1sitma hizi 1°C/s alinarak gerceklestirilmistir Farkli doz
oranlar1 ile 1ginlanarak elde edilen TL 1s1ma egrileri ve diger analiz sonuglar1 Boliim

5.4’te verilmistir.
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5. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

5.1. Kuvarsin TL Istma Egrilerinin incelenmesi

Dogal kuvars kristalinin dogal TL 1s1ma egrilerinin incelenmesi amaciyla
herhangi bir isleme (tavlama, 1sinlama vb.) tabi tutulmamis ~3 mg’lik bir kristal parcas1
kullanilarak TL okumas1 yapilmistir. Ardindan ikinci kez TL okumasi yapilarak fon
egrisi elde edilmistir. Boylece dogal kuvars kristalinin dogada bulundugu siire boyunca
toprakta bulunan toryum, uranyum gibi iyonize radyasyon kaynaklarmdan ileri gelen
TL 1sima egrilerinin incelenmesi amaglanmistir. Elde edilen TL 1sima egrisi Sekil
5.1’de verilmektedir. Sekil 5.1 incelendiginde dogal kuvarsin tavlanmadan Once

yaklagik 210 °C, 250 °C ve 350°C civarinda ii¢ tepeden olustugu goriilmektedir.
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Sekil 5.1. Dogal kuvarsin dogal ve fon 1s1ma egrileri

Sekil 5.1°deki 1s1ma egrisi bize hicbir 1s1l isleme tabi tutulmamis kuvars
kristalinin TL egrisi hakkinda 6nemli bilgiler vermektedir. Bunlardan en Onemlisi,
kristalin tuzak yapisinin tavlama islemi ile birlikte herhangi bir degisiklige ugrayip

ugramadig1 hakkinda bilgi sahibi olabilmemizdir. Eger tavlanmamis bir 6rnekten elde
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edilen TL 1s1ma egrisi tavlama sonrasi elde edilen ile benzer kinetik parametrelere (tepe
sayisi, tepe sicakligi (Ty,), aktivasyon enerjisi (E), frekans faktoriine (s) vs.) sahipse,
ornegin sicakliga maruz kalmasiyla ¢ok fazla yapisal degisikliye ugramadigi
sOylenebilir. Bunlarmn yani sira bir diger 6nemli nokta dogal TL 1s1ma egrisi bize hangi
tepelerin soniime ugradigi ve hangi tepelerin dozimetrik tepe olarak kullanilabilecegi ile
ilgili 6nemli bilgiler vermektedir. Sekil 5.2°de ayni 6rnegin 450°C de 15 dakika
tavlanmasmimn ardindan TL cihazinda bulunan *°Sr’Y beta kaynag ile 30 dakika (~200
Gy) 1sinlanmasi ile elde edilen TL 1s1ma egrisi verilmektedir. Dogal TL 1s1ma egrisi
(Sekil 5.1) ile tavlama sonrasi iginlanarak elde edilen TL 1s1ma egrisi (Sekil 5.2)
karsilastirildiginda, yaklasik 85 °C ve 110 °C civarinda bulunan diisiik sicaklik
tepelerinin soniime ugradigi ve bu sebeple Sekil 5.1°de goriilmedigi sdylenebilir. Bunun
sebebi diisiik sicaklik tepelerinin s1g tuzaklardan (baska bir degisle aktivasyon enerjisi
diisiik tuzaklar) ileri geldigi bilinmektedir. Bu sebeple bu tuzaklarin oda sicakligindaki
saklanma kosullarinda bile soniime ugradiklar1 bilinmektedir (Aitken 1985). Sekil 5.3
incelendiginde bu durum daha net bir sekilde goriilmektedir. Buradan diisiik sicaklik
tepelerinin (85 °C ve 110 °C) kuvarsin dozimetrik ozelliklerinin incelenmesinde

kullaniminin uygun olmayacagi sdylenebilir.
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Razive AKKAYA
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Sekil 5.2. 450°C de 15 dakika tavlanip 30 dakika (~200 Gy) beta dozu verilen kuvars

orneginden elde edilen TL 1s1ma egrisi
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Sekil 5.3. Dogal kuvars kristalinden elde edilmis dogal TL 1s1ma egrisi ile 450 °C’de 15
dk’lik tavlama sonrast 30 dakika beta dozu verilerek elde edilmis TL
egrisinin karsilastirilmasi
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Sekil 5.2 de goriildiigii gibi tavlama sonras1 ~200 Gy doz verilerek elde edilen
TL 1smma egrisi yaklasik 85 °C, 110 °C, 210°C, 250 °C ve 350 °C civarinda tepe
sicakliklarma sahip 5 tepeden olugmaktadir. Yukarida bahsedildigi gibi, bunlardan 85
°C ve 110 °C tepeleri diisiik sicaklik tepeleri olarak nitelendirilebilirler. Bu tepelerin
genellikle si1g tuzaklardan meydana gelmektedir. Dolayisiyla bu tepeler malzemenin
dozimetrik ozelliklerinin incelenmesi igin uygun degildir. Iyi bir dozimetrik
malzemeden beklenen Ozellik yiliksek sicaklarda kararli olmasi ve uygun saklama
kosullarinda soniime ugramamasidir. 250 °C ve 350 °C civarinda bulunan tepeler ise
cok belirgin tepeler degildir. Ozellikle 250 °C tepesi 210 °C tepesi ile i¢ ice gegmis
durumdadir. 350 °C tepesi ise diisiik bir tepe yiiksekligine sahiptir. Ayrica bu tepe
diisik dozlarda c¢ok fazla belirgin olmaylp ancak yiliksek dozlarda karsimiza
cikmaktadir. Sonu¢ olarak calisilan kuvars Orneginin dozimetrik 6zelliklerinin
belirlenmesi amaciyla kullanilabilecek en uygun tepenin 210 °C tepesi olduguna karar
verilmistir. Bundan sonra yapilacak olan deneylerde ozellikle bu tepe iizerinde

durulacaktur.

5.2. Uygun Tavlama Sicakhiginin Belirlenmesi

Dozimetrik malzeme g¢alismalarinda en 6nemli deneylerden birisi de 1sinlama
oncesi uygun tavlama sicakligmin belirlenmesidir. Uygun tavlama sicaklig1 ve siiresinin
bulunmasi iki ag¢idan Onemlidir. Birincisi 6rnegin dogada olustugu andan itibaren
biriktirdigi radyasyon dozunun silinmesidir. Ornege laboratuvar ortaminda verilen ve
TL okumasi sirasinda tamamen bosalmayan derin tuzaklardaki dozun silinmesi de ayni1
acidan bakildiginda énemlidir. Ikincisi ise tavlama sonucu kristalde bulunan tuzaklarin
yeniden diizenlenerek daha kararli bir yapiya doniismesinin saglanmasidir. Uygun
sicaklik ve siirede gerceklestirilen tavlama islemi tuzak yapisinin daha kararli hale
gelmesini  saglamaktadir. Literatiirde 1smmlama oOncesi tavlama sicakliginin TL
hassasiyetini oldukca fazla etkiledigi yaymlanmistir (Yang ve ark. 1990; Chen ve ark.
1997). Calisilan kuvars 6rneginin dogal ve fon 1s1ma egrilerini elde ettikten sonra ayni
ornek tavlama firininda, 250°C de 15 dakika tavlanmistir. Tavlanan 6rnek 5 dakika
sogumaya brrakildiktan sonra 100 Gy’lik beta test dozu verilmis ve ardindan 1 °C/s

isitma orani kullanilarak oda sicakligi ile 450°C araliginda TL 6l¢timii alinmistir. Bu
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islemler 300°C, 350°C, 400°C, 450°C, 500°C, 550°C, 600°C, 650°C ve 700°C farkli
tavlama sicakliklar1 i¢in ayr1 ayr1 tekrar edilmistir. Alinan 6l¢iimler sonucunda her bir
tavlama sicakligi i¢in TL 1s1ma siddeti grafigi ¢izilmistir (Sekil 5.4). Ayni iglemler 200
Gy’lik beta test dozu i¢in de tekrar edilmistir. Bu sekilde elde edilen TL 1s1ma egrileri
Sekil 5.5’te verilmektedir.

Sekil 5.4 ve Sekil 5.5’te goriildiigii lizere tavlama sicakliginin arttirilmasi
ozellikle diisiik sicaklik tepelerinin (85 °C ve 110 °C) TL hassasiyetinde gozle goriiniir
bir sekilde artisa neden olmaktadir. Ayni sekilde yiiksek sicaklik tepelerinin (210°C,
250 °C ve 350 °C) TL hassasiyetinde bir artis gozlenmektedir. Fakat bu artis diisiik
sicaklik tepelerine kiyasla daha diisiik bir oranda gergeklesmektedir. Dozimetrik tepe
olan 210 °C tepesinin tavlama sicakligina kars1 TL hassasiyetindeki degisim oran1 Sekil
5.6’da verilmektedir. Literatiirde tavlama sicakliginin, kuvarsin yiiksek sicaklik
tepelerinin TL hassasiyeti {izerine etkisi ile ilgili yapilan ¢alismalarda o-f faz gecis
sicakliklarinda (573°C’den yliksek sicakliklarda) genellikle TL hassasiyetinde bir artis
oldugu belirtilmistir. Kuvarsin TL hassasiyetinin tavlama sicakligina bagli olarak
degistigi McKeever ve ark. (1983) tarafindan da gosterilmistir. Bu hassasiyet artiginin
sebebi aktif olmayan yeniden birlesme merkezlerinin yiiksek sicaklik sebebiyle yeniden

aktif hale gelmesidir (M.David ve ark. 1977).
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Sekil 5.4. Farkl tavlama sicakliklar1 ile tavlamanin ardindan 100 Gy’lik beta test dozu
verilerek elde edilen TL 1s1ma egrileri
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Sekil.5.5. Farkli tavlama sicakliklar ile tavlamanin ardindan 200 Gy’lik beta test dozu

verilerek elde edilen TL 1s1ma egrileri
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Sekil 5.6. 210 °C tepesinin tavlama sicakligina karsilik TL hassasiyetindeki degisim
grafigi

Sekil 5.6 incelendiginde 210 °C tepesinin TL hassasiyetinin 500 °C’nin
iizerindeki tavlama sicakliklarinda gozle goriiniir bir sekilde arttigr goriilmektedir.
Genellikle dozimetrik uygulamalarda TL hassasiyetinin yliksek oldugu tavlama
sicakliklarmin kullanilmasi istenir. Fakat TL hassasiyetinin belli bir tavlama sicakligi
bolgesinde kararli bir yapiya sahip olmasi da olduk¢a Onemlidir. Bunun sebebi TL
siddetinin tavlama sirasinda yasanabilecek olasi sicaklik degisimlerinden miimkiin olan
en az seviyede etkilenmesini saglamaktir. Sekilde goriildiigii gibi 450 °C civarinda
gerceklestirilen tavlama sonrasinda elde edilen TL siddetindeki degisim en az
seviyededir. Boylece TL hassasiyetinde maksimum artis saglanmasa da daha kararl ve
tutarli sonuclar elde edilebilmesi miimkiin olacaktir. Sonug¢ olarak bu calismada
isinlama Oncesi standart tavlama sicakligi ve siiresi 450 °C’de 15 dakika olarak

sec¢ilmistir.
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5.3. Farkh Isitma Hizlan1 Deneyi

Farkli 1sitma hizlarinin dogal kuvars kristalinin TL 151ma egrisi tizerine etkisini
incelemek amaciyla &rnek oncelikle 450°C’de 15 dakika tavlanmistir. Ornek
sogutulduktan sonra laboratuarda *°Sr’’Y beta kaynagi kullamlarak 10 dakika (66.89
Gy) 1ismlanmis ve 1sitma hizi olarak 1°C/s secilerek TL Olclimii kaydedilmistir. Daha
sonra bu deneysel islemler ayni1 doz orami kullanilarak sirastyla 1°C/s, 2°C/s, 3°CIs,
4°C/s, 5°C/s, 6°C/s, 8°C/s ve 10°C/s’lik 1sitma hizlar1 i¢in tekrar edilmistir. Sonucta
farkli 1sitma hizlarma bagh olarak TL 1s1ma egrileri ¢izilmistir. Sekil 5.7.’de bu 151ma

egrilerinden bazilar1 yer almaktadir.
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Sekil 5.7. Farkli 1sitma hizlar1 kullanilarak elde edilen TL 1s1ldama egrileri

Sekil 5.7°de goriildiigii gibi 1sitma hizlarmim arttirilmasi ile elde edilen TL 1s1mma
egrilerinin tepe yliksekliklerinde belirgin bir azalma meydana gelmektedir. Ayrica TL
tepelerinin tepe sicakliklar1 (pozisyonlar1) da 1sitma hizinmn arttirilmasiyla ytiksek
sicaklik bolgesine dogru kaydig1 gdozlenmektedir. TL teorisine gore verilen doz oraninin
sabit olmasi sartiyla, birinci dereceden kinetik mertebeye sahip tepelerin B lineer 1sitma

hizinin artmasma bagl olarak tepe sicakliklar1 yiiksek sicaklik tarafina dogru kayar
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(Furetta ve ark. 1998). Isitma hizindaki artiga bagli olarak tepe yiiksekliklerinin
azalmasi ise termal soniim olay: ile ag¢iklanabilir. Liiminesans etkinliginin sicakligin
artmastyla azalmasma termal soniim denir. Termal soniimdeki temel mantik yiiksek
isitma hizlartyla 1sitilan bir malzemede birim zamanda tuzaklardan kurtulan elektron
sayisimin ¢ok fazla olmasidir. Bu durum elektronlarin birbirleriyle rekabet etmelerine
yol agmakta ve boylece 1s1ma merkezlerindeki igimali yeniden birlesme verimi
azalmaktadir. Bu da tepe yiiksekliginin azalmasina yol agmaktadir (Spooner ve ark.
2002).

Teorik olarak birinci dereceden kinetik ic¢in farkli 1sitma hizlari kullanildiginda

asagidaki denklem elde edilmektedir

m(%) = (%)(Tim)ﬂabit (5.1)

Burada k, boltzman sabiti ve f 1sitma hizidir. Denklemde goriildiigii gibi eger
In(Tw?p)’nin 1/Ty ye kars1 grafigi ¢izilirse elde edilecek olan egrinin egiminden E ve s
degerleri hesaplanabilmektedir.

Bu denklemler birinci dereceden kinetige sahip bir Ornek icin
kullanilabilmektedir. Bu sebeple kuvars 6rneginin TL tepelerinin kinetik mertebelerine
karar verebilmek amaciyla ek doz yOntemi uygulanmistir. Teoriye gore birinci
dereceden kinetik mertebesine sahip egriler (b=1) i¢in tepe sicakligi sadece 1sitma
hizinmn artmasi ile degismektedir (McKeever 1985). Boylece sabit 1 °C/s 1sitma hizi
kullanilarak elde edilen egrilerinin diger deneysel parametrelerden etkilenmemesi ve Tr,
degerinin deneysel hata sinirlar1 icerisinde sabit kalmasi beklenmektedir. Buna karsin
b#1 i¢in ve sabit 1sitma hizi kullanmilarak elde edilen TL 1s1ma egrilerinin Ty,
degerlerinin verilen radyasyon dozunun arttirilmasi ile birlikte diisiik sicaklik tarafina
dogru kaymasi s6z konusudur. Yapilan calismada, elde edilen TL egrilerinin tepe
sicakliklarmin dozun artisina baglh olarak degisip degismedigi incelenmistir. Bu amacla
kuvars 0rnegine 1 sn ile 24 saat arasinda degisen siirelerde beta dozlar1 verilmis ve tepe
sicakliklarmin degisip degismedigi incelenmistir. Elde edilen sonuglar Sekil 5.8’de
verilmektedir. Sekilde hem 85 °C tepesinin hem de 210 °C tepesinin (dozimetrik tepe)

T degerinin %4 ve % 5.5’lik hata sinirlar1 igerisinde kaldigi goriilmektedir. Sonug
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olarak dogal kuvars kristalinin TL tepelerinin birinci dereceden kinetik mertebeye sahip

oldugu deneysel verilere dayanarak sdylenebilir.

1804 (a) 85 °C tepesi | 180
150 4 150
O 120 4120
=)
=
< =190 1955
o
[72] 4
S
S 60+ - 60
|_
30 430
0+ T Ty 0
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Sekil 5.8. Farkli dozlara karsilik tepe sicakliklarmm (T,) degisim grafigi (a) 85 °C

tepesi i¢in (b) 210 °C tepesi i¢in
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Farkli 1sitma hizlar1 kullanilarak kuvars orneklerinin kinetik parametrelerinin
(aktivasyon enerjisi E ve frekans faktorii s) hesaplanmasi amaciyla 1, 2, 3, 4, 5, 8 ve 10
°C/s’lik 1sitma hizlar1 kullanilarak elde edilen TL 1s1ma egrileri kullanilmistir. Boylece
elde edilen TL 1s1ma tepelerinin tepe sicakliklar1 Olciilmiistiir. Bu tepe sicakliklar

kullanilarak elde edilen hesaplamalar tablo 5.1. ve tablo 5.2. de gosterilmektedir.

Tablo 5.1. Diistik sicaklik tepesi (85 °C ve 110 °C tepelerinin toplamimdan olusan tepe)
icin elde edilen hesaplamalar

B Tm(K) 1/ Tam T 2 T /B In(Tx %/B)
1 359 0,002786 128881 128881 11,76664
2 367 0,002725 134689 67344,5 11,11758
3 372 0,002688 138384 46128 10,73918
4 376 0,00266 141376 35344 10,47288
5 379 0,002639 143641 28728,2 10,26563
8 388 0,002577 150544 18818 9,842569
10 392 0,002551 153664 15366,4 9,639939

Tablo 5.2. Dozimetrik tepe (210 °C tepesi) i¢in elde edilen hesaplamalar

B T (K) 1/ T T 2 T /B In(Txm %/B)
1 484 0,002066 234256 234256 12,36417
2 489 0,002045 239121  119560,5  11,69158
3 498 0,002008 248004 82668 11,32259
4 502 0,001992 252004 63001 11,05091
5 503 0,001988 253009  50601,8 10,83174
8 511 0,001957 261121  32640,13 10,3933

10 518 0,001931 268324  26832,4 10,19737

Tablo 5.1 ve Tablo 5.2°de elde edilen sonuclar kullanilarak In(Tn,?*/f)’a karsilik
1/Tw’ nin grafigi ¢izilmis ve sonuglar Sekil 5.9 ve Sekil 5.10°da verilmistir.
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In(Tm?2/p)
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Sekil 5.9. Diisiik sicaklik tepesi (85 °C ve 110 °C tepelerinin toplamidan olusan tepe)
icin In(Tw?/p)’a karsilik 1/Ty, nin grafigi
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Sekil 5.10. Dozimetrik tepe (210 °C tepesi) i¢in In(Tw*/f)’a karsilik 1/Ty, nin grafigi
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Yukaridaki sekillerde gosterilen dogrulari e§imi E enerji degerini gosterirken,
dogrudaki noktalarm 1/T,’y1 kestigi nokta ise In(E/ks) degerini vermektedir. Bu
dogrularin egimi alinarak kinetik parametreler hesaplanmistir. Yukarida elde edilen iki
grafikte orijin 7.5 programi kullanilarak elde edilen egrilerin egimi hesaplanmistir.
Sonucta elde edilen diisiik ve yliksek sicaklik tepelerinin aktivasyon enerjisi (E) ve

frekans faktorii (s) tablo 1 de gosterilmistir.

Tablo 5.3. Farkli 1sitma hizlar1 yontemi kullanilarak elde edilen E(eV) ve s(s”)
degerleri

E(eV) s(s™)
Diisiik sicaklik tepesi (85 °C+110°C) 0.77 5,14 E+11
Yiiksek sicaklik tepesi (210 °C) 1.35 1,15E+14

Tablo 5.3 incelendiginde diisiik sicaklik tepesinin aktivasyon enerjisinin 0.77 eV
ve frekans faktoriiniin de 5.14 E+11 s oldugu gériilmektedir. Ayni sekilde dozimetrik
tepe olan ve 210 °C civarinda yer alan tepenin aktivasyon enerjisinin 1.35 eV ve frekans
faktoriinin de 1,15 E+14 s' oldugu bulunmustur. Literatirde kuvarsm frekans
faktoriiniin 10° ile 10'° arasinda degerler alabilecegi bildirilmistir (Aitken, 1985). Elde
edilen frekans faktorii degerleri bu araligmm igerisindedir. Ayrica daha Onceki
calismalarda kuvarsin diisiik sicaklik tepelerinin aktivasyon enerjilerinin 1.02 eV
(Mebhah ve ark. 2006), 0,92 eV (Kitis ve ark. 2002) ve 0.97 eV (Jain ve ark. 2007) gibi
degerler aldig1 yaymlanmistir. Ayrica yiiksek sicaklik tepelerinin (~200 °C) 1.20 eV
(Mebhah ve ark. 2006) ve 1.36 eV (Veronese ve ark. 2004)’luk enerji seviyelerine sahip
olduklar1 bildirilmistir. Gortldigii gibi Tiirkiye kaynakli dogal kuvarslardan elde edilen

aktivasyon enerji seviyeleri literatiirde yaymlanan degerlerle uyum igerisindedir.

5.4. Doz Cevap Egrisi

Dozimetrik malzemelerin doz cevap 6zelliklerinin belirlenmesi bu malzemelerin
hangi alanda kullanilabilecegi ile ilgili énemli bilgiler vermektedir. Ornegin kisisel

dozimetri uygulamalarinda ilgilenilen doz aralizi ~10° Sv’ten 10" Sv’e kadar
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degismekle beraber dozun belirsizligi + %10-20 araliginda olmalidir (McKeever ve ark.
1995). Cevre dozunun 6l¢iilmesi ile ilgili calismalarda ise bu Ol¢iilmesi gereken doz 10
mSv civarmda iken klinik uygulamalarda radyoloji igin 107 ile 10? Gy arasinda
degisirken radyoterapide 20 Gy’e kadar radyasyon dozu kullanilmaktadir (hata oran1 +
%3’ten az olmalidir). Son olarak yiiksek doz uygulamalarinda ise ¢alisilan doz orani 10
Gy’den 10° Gy’e kadar degismektedir.

Doz cevabi, verilen doz oraninin arttirilmasiyla birlikte TL siddetinde gdzlenen
artistir. Genellikle dozun artmas: ile birlikte liiminesans siddetinin de ayni1 oranda
artmasi istenir. Bu durumda 6rnegin lineer bir doz cevap egrisine sahip oldugundan s6z
edilebilir. Fakat bircok malzeme ile ilgi yapilan ¢aligmalarda verilen dozun arttirilmasi
ile birlikte doz cevap egrisinin Once lineer (genellikle dar bir aralikta gozlenir) daha
sonra supralineer (daha genis bir doz araligmi kapsar) ve sublineer (doygunluk)
ozellikleri gosterdigi gozlenmektedir (McKeever ve ark. 1995).

Dogal kuvars Orneginin lineer doz cevap egrisine sahip oldugu doz araligini
belirlenmesi amaciyla ornekler 450 °C’de 15 dakika tavlanmasinin ardindan c¢esitli
oranlarda beta dozu verilerek TL 1s1ma egrileri kaydedilmistir. Ornek 1s’den baslayarak
srrasiyla 2, 5, 10, 15, 30 saniye ile 1, 2, 5, 10, 15, 30, 45dakika ve 1, 6, 12, 24 saatlik
beta 1smmasina maruz birakilmistr.  TL okumasi 1sitma hizi 1°C/s alinarak
gerceklestirilmistir. Elde edilen TL 1s1ma egrileri Sekil 5.11, Sekil 5.12, Sekil 5.13 ve
Sekil 5.14° te gosterilmistir.
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Sekil 5.11. Kuvars 6rnegine sirasiyla 1 (0.11 Gy), 2 (0.22 Gy), 5 (0.55 Gy), 10 (0.66
Gy) ve 15 (1.67 Gy) saniyelik beta dozu verilerek elde edilen 151ma egrileri
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Sekil 5.12. Kuvars 6rnegine sirasiyla 0,5 (3.34 Gy), 1 (6.68 Gy), 2 (13.3 Gy), 5 (33.44
Gy) ve 10 (66.89 Gy) dakikalik beta dozu verilerek elde edilen 151ma egrileri
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Sekil 5.13. Kuvars 6rnegine sirasiyla 15 (100.33 Gy), 30 (200.67 Gy) ve 45 (301 Gy)
dakikalik beta dozu verilerek elde edilen 151ma egrileri
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Sekil 5.14. Kuvars 6rnegine sirasiyla 1 (401.34 Gy), 6 (2408.04 Gy), 12 (4816.08 Gy)
ve 24 (9632.16 Gy) saatlik beta dozu verilerek elde edilen 151ma egrileri
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Goriildiighi gibi birinci tepenin (~85 °C) TL siddetindeki artislsaniye (0.11 Gy)
verilen dozdan 1 saat (401.34 Gy) verilen doza kadar devam etmistir. Fakat 1 saatlik
isinlamadan sonra bu tepenin artik gozlenmedigi goriilmektedir (Sekil 5.14). Bunun
sebebi yiiksek dozdan dolay1 bu tepeye sebep olan tuzaklarin deformasyona ugramasi
olabilir. Ayrica uzun siireli 1smlamalarda si1g tuzaklarin verilen radyasyon sebebiyle
bosalmas1 da muhtemeldir. Fakat bu 85 °C tepesinin tamamen silinmesi i¢in yeterli
degildir. Bu sebeple birinci olasiligin gerceklesme ihtimali daha yiiksektir. Bunlar1 yani
sira 24 saatlik (~9632 Gy) 1smlama sonucu elde edilen TL 1s1ma egrisi incelendiginde
210 °C tepesinin TL siddetinde bir azalma oldugu gozlenmistir. Burada 210 °C tepesinin
sekil itibariyle degisiklige ugramadigi, sadece beklenen TL siddetinde bir azalma
oldugu goriilmektedir. Burada da 85 °C tepesinde oldugu gibi bazi tuzaklarin yiiksek
doz sebebiyle deforme olduklar1 veya yeniden birlesme merkezlerinin sayisinin azaldigi
sOylenebilir. Uzun siireli 1smlama sonucu cok daha derin tuzaklarda bulunan
tuzaklanmig elektronlarin uyarilarak yeniden birlesme merkezleri ile birlesmeleri
sonucu TL siddetinde bir azalma meydana gelmesi muhtemeldir. Bunlarin yan1 sira 12
(~4816 Gy) ve 24 saatlik 1smlama sonucunda 350 °C civarmda bulunan tepenin TL
siddetinde belirgin bir artis oldugu gdézlenmistir. Buradan bu tepenin sadece yiiksek
dozlar i¢in kullanilabilecegi goriilmektedir.

Farkli doz oranlari ile 1ginlanarak elde edilen TL 1s1ma egrilerinden faydalanarak
Sekil 5.15°da verilen doz cevap egrisi elde edilmistir. Burada dozimetrik tepe olan 210
°C tepesi goz Oniinde bulundurulmustur. Sekilde dogal kuvars 6rneklerinin ~66 Gy ile
~400 Gy arasinda lineer bir doz cevap egrisine sahip oldugu goriilmektedir. Ayni
zamanda ~1 kGy’lik dozdan sonra 6rne§in doyuma ulagmaya basladigi ve ~ 4800
Gy’den sonra tamamen doyuma ulastig1 belirlenmistir. Sonug¢ olarak bu g¢aligmada
kullanilan dogal kuvars orneklerinin yliksek doz uygulamalarinda kullanilabilecegi
sOylenebilir. Yiiksek doz uygulamalarina gidalarin sterilizasyonu, ilag sanayi, malzeme

testleri ve niikleer santrallerde rastlamamiz mimkiindiir.

63



5. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

Razive AKKAYA

Tepe Yuksekligi (a.u.)

100000€
10000é

1000é
100é

10 4

0,1 1 10 100 1000 10000
JT LR | LR | LR | LR | b |
210 °C tepesi
T LR | LR | LR | LR | LR |
0,1 1 10 100 1000 10000

Verilen Doz (Gy)

Sekil 5.15. 1 saniye (0.11 Gy) ile 24 saat (9632.16 Gy) arasinda beta

kuvars 6rneginin doz cevap egrisi
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6. SONUC ve ONERILER

Bu calismada Dogu Anadolu bdlgesinden alinan dogal kuvars Orneginin
dozimetrik Ozelliklerinin belirlenmesi amaciyla termoliiminesans o6zelliklerinin ve
kinetik parametrelerinin (tepe sayisi, tepe sicakligi (Ty,), aktivasyon enerjisi (E), frekans
faktorii (s) vs.) belirlenmesi amaglanmistir. Boylece bu calismada kullanilan dogal
kuvars orneginin dozimetrik malzeme olarak kullanilmasmnin uygun olup olmadig1 ve
hangi ¢caligma alaninda kullanilabilecegi incelenmistir.

Yapilan bu ¢alismada kuvars kristalinin termoliiminesans 6zelliklerini ve kinetik
parametrelerini (tepe sayisi, tepe sicakligi (Ty,), aktivasyon enerjisi (E), frekans faktorii
(s) vs.) belirlemek amaciyla gesitli caligmalar yapilmistir. Bu calismalar sirasiyla;
tavlanmamis kuvars kristalinin dogal TL 1s1ma egrilerinin incelenmesi, tavlama
sicakligma bagli olarak dogal kuvarsin TL hassasiyetindeki degisimin belirlenmesi,
uygun tavlama sicakliginin belirlenmesi, Farkli Isitma Hizlar1 yontemi ile tuzak
parametrelerin hesaplanmasi (aktivasyon enerjisi, frekans faktorii vs.) ve kuvars
kristalin farkli oranlardaki beta dozuna tepkisinin belirlemesidir. Bolim 5’te, yapilan
deneysel ¢alismalarda elde edilen sonuglar ayrintili olarak verilmistir.

Kuvars kristalinin dogal TL 1s1ma egrilerinin incelenmesi amaciyla herhangi bir
isleme (tavlama, 1smlama vb.) tabi tutulmadan 6rnegin TL okumas1 yapilmis ve dogal
kuvarsin tavlanmadan once yaklasik 210 °C, 250 °C ve 350°C civarinda ii¢ ayirt
edilebilir tepeden olustugu goriilmiistiir (Sekil 5.1). Ardindan ikinci kez TL okumasi
yapilarak fon egrisi elde edilmistir. Kristalin tuzak yapisinin tavlama islemi ile birlikte
herhangi bir degisiklige ugrayip ugramadigi hakkinda bilgi sahibi olabilmek i¢in, kuvars
orneginin 450 °C’de 15 dk’lik tavlama sonrasi 30 dakika beta dozu verilerek elde
edilmis TL egrisi ¢izilmistir. Elde edilen TL 1s1ma egrisi incelendiginde tavlanmis
kuvars O0rneginin yaklasik 85 °C, 110 °C, 210°C, 250 °C ve 350 °C civarinda tepe
sicakliklarma sahip 6 tepeden olustugu goézlenmistir (Sekil 5.2). Bu deney sonucunda
dogal TL 1s1ma egrisi (Sekil 5.1) ile tavlama sonrasi 1sinlanarak elde edilen TL 1s1ma
egrisi (Sekil 5.2) karsilastirildiginda, yaklasik 85 °C ve 110 °C civarinda bulunan diisiik
sicaklik tepelerinin soniime ugradigi ve bu sebeple Sekil 5.1°de goézlenmedigi

sOylenebilir. Bunun sebebi diisiik sicaklik tepelerinin s1g tuzaklardan (baska bir degisle
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aktivasyon enerjisi diisiik tuzaklar) ileri gelmesidir. Bu tuzaklarin oda sicakligindaki
saklanma kosullarinda bile soniime wugradiklar1 bilinmektedir  (Aitken 1985).
Dolayisiyla bu tepeler malzemenin dozimetrik 6zelliklerinin imcelenmesi i¢in uygun
degildir. Ciinkii iy1 bir dozimetrik malzemeden beklenen 6zellik sicaklarda kararli
olmas1 ve uygun saklama kosullarinda soniime ugramamasidir. 250 °C ve 350 °C
civarinda bulunan tepeler ise ¢ok belirgin tepeler degildir. Ozellikle 250 °C tepesi 210
°C tepesi ile i¢ ige gegmis durumdadir. 350 °C tepesi ise diislik bir tepe yiiksekligine
sahiptir. Ayrica bu tepe diisiik dozlarda ¢ok fazla belirgin olmayip ancak yiiksek
dozlarda karsimiza c¢ikmaktadir. Sonu¢ olarak calisilan kuvars 6rneginin dozimetrik
ozelliklerinin belirlenmesi amaciyla kullanilabilecek en uygun tepenin 210 °C tepesi
olduguna karar verilmistir.

Kuvars kristalinin dozimetrik 6zelliklerinin belirlenmesi i¢in uygun tavlama
sicaklig1 ve siiresinin bulunmasi 2 agidan 6nemlidir. Birincisi 6rnegin dogada olustugu
andan itibaren biriktirdigi radyasyon dozunun silinmesidir. Ornege laboratuvar
ortaminda verilen ve TL okumasi sirasinda tamamen bosalmayan derin tuzaklardaki
dozun silinmesi de ayni agidan bakildiginda onemlidir. ikincisi ise tavlama sonucu
kristalde bulunan tuzaklarin yeniden diizenlenerek daha kararli bir yapiya doniismesinin
saglanmasidir. Uygun sicaklik ve slirede gerceklestirilen tavlama islemi tuzak yapisinin
daha kararli hale gelmesini saglamaktadir. Literatiirde 1smlama Oncesi tavlama
sicakligmin TL hassasiyetini oldukca fazla etkiledigi yaymlanmistir (Yang ve ark. 1990;
Chen ve ark. 1997). Calisilan kuvars Orneginin dogal ve fon 1s1ma egrilerini elde
ettikten sonra ayni ornek tavlama firminda, 35 dakika 250°C de 10 dakika tavlanmaistir.
Tavlanan O6rnek 5 dakika sogumaya birakildiktan sonra 100 Gy’lik beta test dozu
verilmis ve ardindan 1 °C/s 1sitma orani kullanilarak oda sicakligi ile 450°C araliinda
TL o6lgtimii alinmustir. Bu islemler 300°C, 350°C, 400°C, 450°C, 500°C, 550°C, 600°C,
650°C ve 700°C farkli tavlama sicakliklar1 i¢in ayri1 ayri tekrar edilmistir. Alinan
Olciimler sonucunda her bir tavlama sicakligi icin TL 1s1ma siddeti grafigi ¢izilmistir
(Sekil 5.4). Ayni islemler 200 Gy’lik beta test dozu i¢in de tekrar edilmistir. Bu sekilde
elde edilen TL 1s1ma egrileri Sekil 5.5’te verilmektedir.

Sekil 5.4 ve Sekil 5.5’te goriildiigii lizere tavlama sicakligmin arttirilmasi diisiik
sicaklik tepelerinin (85 °C ve 110 °C ) TL hassasiyetinde gozle goriiniir bir artisa neden

olmaktadir. Ayn1 sekilde yiiksek sicaklik tepelerinin (210°C, 250 °C ve 350 °C) TL
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hassasiyetinde bir artis gozlenmektedir. Dozimetrik tepe olan 210 °C tepesinin tavlama
sicakligina kars1 TL hassasiyetindeki degisim orani Sekil 5.6’da verilmektedir. Kuvarsin
TL hassasiyetinin tavlama sicakligina bagl olarak degistigi McKeever ve ark. (1983)
tarafindan da gosterilmistir. Bu hassasiyet artismin sebebi aktif olmayan yeniden
birlesme merkezlerinin yiliksek sicaklik sebebiyle yeniden aktif hale gelmesidir
(M.David ve ark. 1977).

Sekil 5.6 incelendiginde 210 °C tepesinin TL hassasiyetinin 500 °C’nin
iizerindeki tavlama sicakliginin gozle goriiniir bir sekilde arttigi gorilmektedir.
Dozimetrik malzeme olarak kullanilacak olan materyallerinin yiiksek TL hassasiyeti
gostermesi ve ayni1 zamanda belli bir tavlama sicakligi bolgesinde kararli bir yapiya
sahip olmasi olduk¢a 6nemlidir. 450 °C civarinda gerceklestirilen tavlama sonrasinda
elde edilen TL siddetindeki degisim en az seviyededir. Bu tavlama sicakliginda kuvars
kristalinin TL hassasiyetinde maksimum artis saglanmasa da daha kararli ve tutarh
sonuclar elde edilebilmesi miimkiin olacaktir. Sonu¢ olarak yapilan bu farkli tavlama
sicaklarmin kuvars kristalinin TL hassasiyeti lizerine etkisi deneyinde en uygun tavlama
sicakhiginin ve siiresinin 450 °C de 15 dakika olmasima karar verilmistir.

Kuvars kristali i¢in belirlenen uygun tavlama sicakligi ve siiresinden sonra farkli
1sitma hizlarma sahip dogal kuvars kristalinin TL 151ma egrisi iizerine etkisini incelemek
amaciyla ornek oncelikle 450°C’de 15 dakika tavlanmistir. Aliiminyum blok {izerinde
sogutulan drnek *°Sr’Y beta kaynag: kullanilarak 10 dakika (66.89 Gy) ismlanmis ve
1sitma hizi olarak 1°C/s secilerek TL ol¢limii kaydedilmistir. Daha sonra bu deneysel
islemler ayn1 doz orami kullanilarak sirasiyla 2°C/s, 4°C/s, 6°C/s ve 10°C/s’lik 1sitma
hizlar1 i¢in tekrar edilmistir. Sonugta farkli 1sitma hizlarina bagl olarak TL 1s1ma
egrileri ¢izilmistir (Sekil 5.7). Bolim 5.1.3’te de belirtildigi gibi da isitma hizinin
arttirilmasiyla tepe sicakliklarinin  yiiksek sicaklik  bolgesine dogru kaydigi
gozlenmektedir. TL teorisine gore verilen doz oraninin sabit olmasi sartiyla, birinci
dereceden kinetik mertebeye sahip tepelerin B lineer i1sitma hizinin artmasia baglh
olarak tepe sicakliklar1 yiiksek sicaklik tarafina dogru kayar (Furetta ve ark. 1998).
Isitma hizindaki artiga bagl olarak tepe yiiksekliklerinin azalmasi ise termal soniim
olay1 ile aciklanabilir. Termal soniim, 1sitma hizinin artmasiyla tuzaklardan kurtulan

elektronlari birbirleri ile rekabeti sonucu yeniden birlesme merkezlerindeki verimin
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azalmasi1 ve sonugcta liiminesans siddetinin azalmasi olarak ifade edilebilir (Spooner ve
ark., 2002).

Yapilan ¢alismada, elde edilen TL egrilerinin tepe sicakliklarinin dozun artisina
bagl olarak degisip degismedigi incelenmistir. Bu test tepelerin kinetik mertebelerinin
belirlenmesinde kullanilan basit bir testtir. Bu amagla kuvars 6rnegine 1 sn ile 24 saat
arasinda degisen siirelerde beta dozlar1 verilmis ve tepe sicakliklarinin degisip
degismedigi incelenmistir (Sekil 5.7). Sekil 5.8(a) ve Sekil 5.8(b) incelendiginde hem
85 °C tepesinin hem de 210 °C tepesinin (dozimetrik tepe) Ty, degerinin %4 ve %
5.5’lik hata smirlar1 icerisinde kaldigr goriilmektedir. Sonu¢ olarak dogal kuvars
kristalinin TL tepelerinin birinci dereceden kinetik mertebeye sahip oldugu deneysel
verilere dayanarak sdylenebilir.

Sekil 5.7°den elde edilen sonuglarla In(T,?/f)’nin 1/T,’ye kars1 grafigi ¢izilip
elde edilen egrinin egiminden E ve s degerleri hesaplanmistir. Sonucta elde edilen
diisiik ve yiiksek sicaklik tepelerinin aktivasyon enerjisi (E) ve frekans faktori (s) tablo
5.3’te gosterilmistir. Diisiik sicaklik tepesinin aktivasyon enerjisi 0.77 eV ve frekans
faktorii de 5.14 E+11 s olarak hesaplanmistir. Ayni sekilde dozimetrik tepe olan ve
210 °C civarinda yer alan tepenin aktivasyon enerjisinin 1.35 eV ve frekans faktoriiniin
de 1,15 E+14 s oldugu bulunmustur. Literatiirde kuvarsin frekans faktoriiniin 10° ile
10'® arasinda degerler alabilecegi bildirilmistir (Aitken, 1985). Elde edilen frekans
faktorii degerleri bu araligin icerisindedir. Ayrica daha onceki caligmalarda kuvarsin
diisiik sicaklik tepelerinin aktivasyon enerjilerinin 1.02 eV (Mebhah ve ark. 2006), 0,92
eV (Kitis ve ark. 2002) ve 0.97 eV (Jain ve ark. 2007) gibi degerler aldigi
yaymlanmistir. Ayrica yiiksek sicaklik tepelerinin (~200 °C) 1.20 eV (Mebhah ve ark.
2006) ve 1.36 eV’luk (Veronese ve ark. 2004) enerji seviyelerine sahip olduklar:
bildirilmistir. Goriildiigii gibi Tiirkiye kaynakli dogal kuvarslardan elde edilen
aktivasyon enerji seviyeleri literatiirde yaymlanan degerlerle uyum icerisindedir.

Tuzak parametrelerinin hesaplanmasinin ardindan kuvars kristalinin doz cevabi
incelenmistir (Boliim 5.1.4). Bu amacgla dogal kuvars kristali 450 °C’de 15 dakika
tavlanmasmin ardindan ¢esitli oranlarda 0.11 Gy ile 9632.16 Gy beta dozu verilerek
elde edilen TL 1s1ma egrileri kaydedilmistir. Farkli doz oranlar1 ile 1smlanarak elde
edilen TL 1s1ma egrilerinden faydalanarak Sekil 5.15°da verilen doz cevap egrisi elde

edilmistir. Burada dozimetrik tepe olan 210 °C tepesi gbz Oniinde bulundurulmustur.
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Sekil 5.15’te dogal kuvars 6rneklerinin ~66 Gy ile ~400 Gy arasinda lineer bir doz
cevap egrisine sahip oldugu goriilmektedir. Ayn1 zamanda ~1 kGy’lik dozdan sonra
ornegin doyuma ulagsmaya basladig1 ve ~ 4800 Gy’den sonra tamamen doyuma ulastigi
belirlenmistir. Sonug olarak bu ¢aligmada kullanilan dogal kuvars 6rneklerinin ytiksek
doz uygulamalarinda kullanilabilecegi soylenebilir. Yiiksek doz uygulamalarinda ise
calisilan doz oran1 10> Gy’den 10° Gy’e kadar degismektedir (McKeever ve ark. 1995).
Yiiksek doz uygulamalarmna gidalarin sterilizasyonu, ila¢ sanayi, malzeme testleri ve

nukleer santrallerde rastlamamiz mimkundiir.

Sonug olarak yapilan ¢alismalara dayanarak dogal kuvars kristalinin dozimetrik
malzeme olarak kullanimmin uygun oldugu sdyleyebiliriz. Kuvars 6rneginin sahip
oldugu lineer doz cevap bolgesi (~66 Gy ile ~400 Gy aras1) bu 6rneklerin yiiksek doz
uygulamalarinda dozimetrik malzeme olarak kullanilabilecegini gdstermistir. Boylece
bu c¢alismada dozimetrik Ozellikleri incelenen dogal kuvars Orneginin gidalarin
sterilizasyonu, ila¢ sanayi, malzeme testleri ve niikleer santraller gibi yiiksek doz
uygulamalar1 yapan yerlerde iy1 bir dozimetrik malzeme olarak kullaniminin miimkiin
oldugunu gostermektedir. Bu calismada tavlama sicakliginin TL hassasiyetini oldukga
fazla etkiledigi goriilmiistiir. Tavlama sicakligma bagl olarak TL hassasiyetindeki bu
degisimin sebepleri detayli olarak incelenebilecek bir konudur. Ayrica yiiksek dozun

kuvarsin tuzak yapisi lizerine etkisi de ayrintili olarak arastirilmalidir.
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