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ONSOZ

Uzun ve yorucu fakat her anindan zevk aldigim doktora tez calismami tamamlayarak
akademik kariyer i¢in 6nemli bir adim atmis oluyorum. Bu ¢alisma siiresinde bana destek ve
yardimc1 olan basta ailem ve hocalarim olmak lizere emegi gecenlerin isminden burada
bahsederek bir nebze olsun minnettarligimi dile getirmis olacagima inantyorum.

Egitimimin her kademesinde maddi ve manevi tiim imkanlarini benim i¢in seferber eden basta
babam ve annem olmak {izere fedakar aileme tesekkiir ediyorum.
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OZET

Termoliiminesans dozimetri (TLD) radyasyon dozlarmin 0lgiilmesinde, denetim, kalite
kontrol ve kalibrasyon amaciyla kullanilan pasif bir doz 6lgme yOntemidir. Giiniimiizde
alimina igeren TLD’ler radyasyona kars1 hassasiyetinin yiiksek olmasi, fiziksel ve kimyasal
kararliligi, yeniden kullanilabilir olmasi gibi avantajlarindan dolayr yaygm olarak
kullanilmakta ve arastirilmaktadir. Bu ¢alisma kapsaminda iilkemizde bol miktarda bulunan
ve Tretilen Seydigehir aliiminasinin termoliiminesans dozimetre malzemesi olarak
kullanilabilirligi arastirilmistir. Bu amacla, Seydisehir aliiminasinin termoliiminesans
ozelliklerini belirleyen temel tuzak parametreleri hesaplanmis, doz-cevabi1 ve fading
ozelliklerinin  karakterizasyonu yapilmistir. Calismanm birinci  boliimiinde, literatiir
arastirmas1 sonucunda elde edilen, aliiminanin TLD malzemesi olarak kullanimi ile ilgili
bilgiler sunulmustur. ikinci boliimde termoliiminesans yayinlanmay1 agiklayan matematiksel
modeller ayrintili olarak incelenmis, temel tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda kullanilan
deneysel yontemlerin matematiksel temelleri anlatilmustir. Uglincii boliimde yer alan deneysel
calismalarda, ilk olarak, Seydisehir aliiminasinin toz boyutu analizi yapilmig ve deneysel
calismada kullanilacak toz boyutu belirlenmistir. Deneylerde toz boyutu 40 pm <n < 60 um
araliginda olan Ornekler ile calisilmistir. Secilen araliktaki malzemenin kristal yapisi
incelenmis ve kalsine edilerek alfa fazina doniismesi temin edilmistir. Malzemenin kimyasal
kompozisyonu 1se XRF ve ICP spektroskopisi ile hassas olarak belirlenmistir.
Termoliiminesans dl¢iimlerde Harshaw Model 3500 Manual TLD Reader sistemi ve *°Sr - *°Y
B-radyasyon kaynagi kullanilmistir. Orneklerin basit bir tavlama islemi ile termoliiminesans
Olciimlerde, giivenli bir sekilde yeniden kullanilabilecegi gosterilmistir. 0,07 Gy - 1282,79 Gy
araliginda degisen dozlarda J -radyasyonu ile 1sinlanan aliimina Orneklerin tuzak
parametreleri, On artig, farkli hizlarda 1sitma, izotermal bozunum, pik sekli ve bilgisayarl
1s1ma egrisi ayrigtirma yontemleri ile hesaplanmistir. Isima egrisinin basit bir yapiya sahip
oldugu ve tuzak parametrelerinin literatiir sonuclar1 ile uyumlu oldugu gosterilmistir. Son
olarak Seydisehir aliminasmin doz cevabi, pik yiiksekligi ve 1s1ma egrisinin altinda kalan
alan kullanilarak hesaplanmistir. Doz cevabinin 0,07 Gy - 160,34 Gy doz araliginda dogrusal
karaktere sahip oldugu ve 1282,79 Gy’lik doz degerine kadar doyuma ulasmadigi ortaya
konulmustur. Fading 6zellikleri 6 saat, 1, 7, 14, 21, 30 ve 60 giinliik farkli bekleme siireleri
sonunda hesaplanmis ve 60 giinliik bekleme siiresi sonundaki sinyal kayb1 % 65 =1 olarak
elde edilmistir. Diger taraftan 30 giinliik bekleme siiresi sonunda ytiksek sicaklik bdlgesindeki
pikin yliksekliginin % 2158 oraninda artmis oldugu gézlenmistir. Bu sonu¢ dogrultusunda
fading olaymin tiinel mekanizmasi ile gerceklestigi ileri stiriilmiistiir.

Anahtar Kelimeler: Termoliiminesans, aliimina, doz cevabi, karakterizasyon, tuzak
parametreleri.
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ABSTRACT

CHARACTERIZATION of THERMOLUMINESCENT PROPERTIES of
SEYDISEHIR ALUMINA and. INVESTIGATION of PROPERTIES of DOSE
RESPONSE

Thermoluminescence dosimeters (TLDs) is a passive dose measurement method used for the
supervision, quality control and calibration during radiation dose measurements. Nowadays
TLDs, containing alumina, are largely used and investigated due to high sensitivity, physical
and chemical stability, and re-usefulness). In this work, employability of Seydisehir alumina
as a termoluminescence material, found and produced abundantly in our country, was
investigated. For this aim, fundamental trap parameters which establish thermoluminescence
properties of Seydisehir alumina, have been determined and its characterization of dose
response and fading have been measured. In the first section of this study literature
investigation was done and results were represented about alumina as a TLD material. In the
second section mathematical models to explain thermoluminescence emission were
investigated in detail, experimental methods to calculate thermoluminencent trap parameters
which establish thermoluminescent emitting and their mathematical fundamentals were
described. In the third experimental section, firstly granule sizes of Seydisehir alumina were
measured and for the experiments 40 um < 1 < 60um granule sizes were chosen. The crystal
structure of the chosen material was investigated and was calsined in order to change into
alpha phase. Chemical composition was determined sensitively by using XRF and ICP
spectroscopy. In the thermoluminencent measurements Harshaw Model 3500 Manual TLD
Reader system and *’Sr-"’Y B-radiation source were used. In this study it is demonstrated that
powder samples could be reused safely after a simple annealing process. Powder samples
were irradiated at many different P - radiation doses 0,07 Gy to 1282,79 Gy and trap
parameters were calculated by using many different methods such as initial rises, various
heating rates, isothermal decay, peak shape, computerized glow curve deconvolution. It has
been shown that its glow curve is basic and calculated trap parameters are convenient to
literature. Dose response of Seydisehir alumina was investigated by using the peak height and
the peak area under the glow curve. It has been shown that between 0,07 Gy to 160,34 Gy
dose range it has linear dose response and up to 1282,79 Gy dose range it does not reach
saturation. Fading properties were determined for 6 hours, 1, 7, 14, 21, 30 and 60 days and
after 60 days of waiting period fading was calculated as % 65 = 1. On the other hand, at the
end of 30 days waiting period the peak’s height, found in the high temperature region,
increased by about % 2158 and it has been asserted that fading occur by means of tunneling.

Keywords: Thermoluminescence, alumina, dose response, characterization, trap parameters
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1. GIRIiS

Radyoaktivite, 1895 yilinda Wilhelm Réntgen'in x - 1simnlarmi bulmasi ve ardindan 1896
yilinda Henry Becquerel'in uranyum tuzlarinin gozle goriilemeyen isinlar yaydigini one
stirmesiyle kesfedildigi kabul edilmektedir. Bu buluslarin ardindan Marie ve Pierre Curie
tarafindan baska radyoaktif elementler de bulunarak saf halde elde edilebilmistir.
Radyasyonun bilim adamlar1 tarafindan arastirma ve incelemelerde bir ara¢ olarak kullanimi
x - 1ginlarinin kesfinden hemen sonra baglamistir. Ancak radyasyon teknolojisinin dogusu,
radyasyon kaynaklarinin kontrollii bir sekilde iiretilmeye ve ticari olarak temin edilmeye

baslamasi ise 1940’11 y1llarda olmustur.

Hizla artan diinya niifusu beraberinde giinliik yasami kolaylastiran teknolojilere olan
gereksinimi, gida ve enerjiye olan ihtiyact arttrmistir. Bu ihtiyaglarin karsilanabilmesi ve
yasam standardinin yliikseltilebilmesi, ancak bunlar yapilirken de ¢evre dostu teknolojilerin
gelistirilmesi bir zorunluluktur. Teknolojinin gelisimine paralel olarak, toplumdaki g¢evre
bilinci de artmustir. Toplum tarafindan, her yeni teknolojinin ¢evre ve doga dostu olmasina
O0zen gosterilmesini saglayacak bir baski unsuru olusturulmustur. Bu baski sonucu, yeni
arayislar icerisine giren bilim adamlar1 radyasyon ve radyoaktif izotoplarm kullanimiyla
bircok ileri ve c¢evreye duyarli teknolojiler gelistirebilmislerdir. Bu tiir teknolojiler
kullanilarak, otomobil lastiklerinden yiyeceklere, telefon kablolarindan baca gazlarina,
ambalaj sanayinde kullanilan plastik filmlerden hastane gereglerine kadar yiizlerce degisik
ozellik, yap1 ve goriiniisteki malzemelerin iiretiminde niikleer teknikler uygulanilmaktadir.
Boylece diger mevcut teknolojilere gore kimyasal madde ve 1s1l islem gereksinimi en aza
indirilmis olmaktadir. Dolayisiyla glinlimiiziin en 6nemli sorunlarindan biri olan cevre

kirliligi, niikleer tekniklerin kullanimi ile miimkiin olan en alt seviyeye indirgenebilmektedir.

Son yillarda niikleer teknolojinin gelismesi ile birlikte radyoaktif maddelerin {iretimi ve
niikleer tekniklerin kullanimi hizla artmistir. Bunun yam sira niikleer teknoloji sanayi, tarim,

tip, ¢evre, iklim ve diger bilim alanlarindaki ilerlemelerde 6nemli rol oynamistir.

Tarmm ve hayvancilik alaninda yapilan arastirmalarda niikleer tekniklerin 6nemli yeri vardir.
Niikleer teknoloji, gida maddelerinin kalite bakimindan iyilestirilmesi, korunmasi, hormon
analizi, besin degeri zengin ve kaliteli gida maddelerinin tiretilmesi, yeralt1 su kaynaklarinin
belirlenmesi ve daha etkin bi¢imde yararlanma, tarim afetleriyle miicadele, tarim iiriinlerinin
bozulmasiin 6nlenmesi, tohum 1slah1 gibi bircok uygulamalarda kullanilmaktadir. Diger

taraftan, IAEA ve FAO gibi kuruluslar yiirtittiikleri programlarla niikleer tekniklerin tarim ve



hayvancilik alanindaki kullanimini desteklemektedirler.

Niikleer teknikler biyolojik miicadelede de 6nemli potansiyele sahiptir. Radyasyon, gidalarin
bozulmasina neden olan mikroorganizmalar1 etkisiz hale getirir. Ayrica meyve, sebzelerde
olgunlasmay1 kontrol ederek taze meyve ve sebzelerin Omriinii uzatmada etkendir. Ayni
zamanda radyasyon depolama sirasinda gida zararlilarmi, hastalifa neden olabilecek
organizmalar1 yok eder ve gida isinlamalar: ile yiyecek maddelerinin dayanma siirelerinin

uzatilmasini temin eder.

Niikleer teknolojinin tip alanindaki uygulamalar1 daha da genistir. Radyasyon, tipta teshis ve
tedavi amagl olmak iizere bircok uygulama alanina sahiptir. NMR, PET, rontgen, biyolojik
ve farmakolojik arastirmalar gibi niikleer yontemler radyasyonun teshis amagli, organ ve doku

1sinlanmasi gibi yontemler ise radyasyonun tedavi amagli kullanimina 6rnek olarak verilebilir.

Niikleer teknoloji sanayi alaninda da 6nemli ve yaygin kullanim alanina sahiptir. Petrol ve
dogalgaz gibi yeralt1 kaynaklarinin tespiti, boru, tank ve mahzenlerden sizmalarin tespiti,
akarsularda debi Ol¢limii, barajlarda su kacaklarmin tespiti, yeraltinda meydana gelen su
hareketlerinin takibi, radyografi, sanayi techizatindaki yipranmalarin belirlenmesi, lretim
asamasindaki nem ve yogunluk Olciimleri, tibbi sterilizasyon niikleer teknolojinin sanayi

sektoriine sundugu hizmetlerden bazilaridir.

Niikleer teknolojiden yararlanma alanlardan bir digeri de niikleer reaktorlerdir. Giintimiizde
diinyanin bir¢ok iilkesinde ¢ok sayida aktif niikleer reaktér bulunmaktadir. Bunari bazilari
elektrik enerjisi liretiminde niikleer gii¢ santralleri olarak kullanilmakta, bazilar1 gemi ve
niikleer denizaltilarin yakitin1 tiretmekte ve bazilar1 da arastirma, egitim ve askeri amagh

kullanilmaktadir.

Giliniimiizde son derece yaygin kullannm alanina sahip olan niikleer teknolojilerin ve
uygulamalarmin en 6nemli ve hassas noktasi, canli ya da cansiz, hedefe uygulanan ve ¢evreye
yayilan radyasyonun stirekli olarak kontrol altinda tutulmasidir. Bilindigi gibi radyasyon canli
hiicre ve organizmalarda yapici etkisinin yani sira zararl etkilere de sahiptir. Radyasyonun
zararl biyolojik etkilerinin oldugu x - 1sinlarinin kesfinden hemen sonra bu ismlarin neden
oldugu kanser vakalarinin rapor edilmesiyle ortaya ¢ikmistir. Radyasyonun canli organizma
iizerindeki etkisi dogrudan ve dolayli etki olmak {lizere ikiye ayirmaktadir; Bir canlida
radyasyon etkisi ile baslayan olaylarm, DNA molekiilii veya enzim molekiilii gibi 6zel bir
biyolojik yapiyr dogrudan etkilemesine radyasyonun dogrudan etkisi denir. Burada

radyasyon, enerjisini dogrudan biyolojik bir molekiile transfer etmektedir. Radyasyonun,



enerjisini iginden gectigi ortamm molekiillerine transfer etmesi ise radyasyonun dolayli
etkisidir. Canli maddelerin % 70 - % 90’1 su oldugu i¢in en ¢ok su molekiillerinin etkilenmesi
ve bunun sonucunda viicut i¢in olduk¢a zehirli kimyasallarin olusmasi beklenir. Olusan
zehirli kimyasallarin birbirleri ve biyolojik ortam ile etkilesmeleri sonucunda da hiicrelerin
yapilarinin bozulmasi, ¢ogalma ozelliklerinin degismesi, 6liime kadar gidebilen, erken veya
gec ortaya cikabilen bozukluklar ve genetik degisiklikler gergeklesebilir (Papin vd., 1996a;
Ranogajec, 2002; Akselrod vd., 2006).

Niikleer tekniklerin uygulanmasinda dikkat edilmesi gereken en dnemli faktor, bilingli ya da
bilingsiz uygulanan radyasyon dozunun kontrol altindan tutulmasidir. Radyasyona maruz
kalan, canli1 ya da cansiz, tim ¢evrenin radyasyon giivenligini saglamak amaciyla gerekli
Olciimlerin yapilmasi ve radyasyonun denetimli bir bicimde kullanilmasi ¢ok biiyiilk 6nem
tagimaktadir. Termoliiminesans dozimetri (TLD) radyasyon dozlarmin 6l¢iilmesinde yaygin
olarak kullanilan pasif bir doz 6lgme yontemidir (Milman vd., 1998; Kulkarni vd., 2005). Bu
yontem ile giliniimiizde Ozellikle radyasyon iscilerinin, giivenli radyasyon sartlarinda
calismalarinin temini i¢in, maruz kaldiklar1 radyasyon dozlarinin 6l¢iimii yapilabilmektedir.
Bununla birlikte hastanelerde teshis ve tedavi amacli kullanilan radyasyon kaynaklarmin,
niikleer ila¢ iireten firmalarin ve diger niikleer uygulama yapan kuruluslarin denetim, kalite
kontrol ve kalibrasyon islemleri yine TLD’ler kullanilarak yapilmaktadir. Ayrica bu teknik
niikleer kaza, niikleer silah denemesi ve kullanilmasi sonucu ¢evreye yayilan radyasyonun
doz Ol¢limii i¢in de kullanilabilmektedir. Bu tiir 6ngdriilmesi zor olan durumlarda ortama
onceden bilingli olarak dozimetri yerlestirmek zor oldugundan dogal dozimetrelere ihtiyag
vardir. Iste TLD bu tip dlgiimleri pismis kil, seramik, yap: malzemeleri veya kuvars gibi dogal

mineralleri kullanarak yapabilmektedir (Milman vd., 1998; Kristianpoller vd., 1998).

Uygulama alam1 bu kadar genis olan TLD konusunda bu giine kadar bir¢ok calisma
yapilmistir. Bu c¢alismalardan bir kismi yeni TL malzemelerin arastirilmasi iizerine
yogunlasirken diger kismi, var olan TLD 06zelliklerini gelistirmeye yoneliktir (Chen ve
Lockwood, 2002). Termoliiminesans malzemelerin en dnemli 6zellikleri, radyasyona karsi
hassasiyetinin yiiksek olmasi, dogrusal doz cevabina sahip olmasi ve tasidig1 doz bilgisini TL
okuma iglemine kadar saklayabilmesidir. TLD malzemelerinin 6zeliklerinin gelistirilmesi, bu
dozimetrelerin hassasiyetini, gilivenilirligini ve kullanilabilirligini arttiracaktir. Literatiirde,
TLD malzemelerini gelistirmeye yOnelik arastirmalarda genellikle, halihazirda var olan
termoliiminesans malzemelerin bazi laboratuar teknikleri ile kimyasal kompozisyonunda

degisiklikler yapilarak TL 6zelliklerinde iyilesme saglanmaya ¢alisilmaktadir.



Bu doktora calismasi kapsaminda, iilkemizde bol miktarda bulunan ve iiretilen Seydisehir
alliminasi, termoliiminesans dozimetre malzemesi olarak incelenmistir. Calismanin amaci,
Seydisehir aliiminasinin termoliiminesans &zelliklerini belirleyen temel parametreleri
hesaplanmak ve doz - cevabi, fading gibi bazi detektdr Ozelliklerinin karakterizasyonunu
yapmaktir. Ongériilen bu ¢alismanin basarilmasi durumunda, su anda tamamen yurt disindan
ithal edilen bu malzemelerin iilkemizde iiretimi s6z konusu olabilecektir. Bunun yani sira
ilkemizde bol miktarda bulunan ve ileri teknoloji malzemeleri icerisinde kabul edilen

Seydisehir aliiminasi yeni bir kullanim alani1 kazanacaktir.

1.1 Aliimina

Alliminanin ticari olarak kullanimi 1907 yilinda aliimina seramik iiretimine ait bir patent
almmasi ile baslamistir. Ancak genis capta ticari iiretimi ve kullanimi ise 1930’lu yillarin

baslarina rastlar (Gegkinli, 1992).

Aliimina (Al,O3) yer kabugunun yaklasik % 25’ini olusturmasma ragmen serbest halde
bulunamaz ve genellikle boksit cevherinin Bayer Prosesi ile islenmesi sonucunda elde edilir.
Bayer Prosesi sonunda iiretilen aliimina, cevherden gelen SiO,, Fe;Os, ve kostik soda ile

islemden dolay1 NaO, safsizliklarini ihtiva etmektedir (Gilinay vd., 1994).

Aliimina, oksit bir seramik malzemedir ve tabiatta kararli halde bulunan aliimina, “Korund
(o - ALO3)” olarak isimlendirilmistir. Korund, elmas ve elmas formundaki sentetik birkag
bilesikten sonra en sert yapidadir. Bazi safsizliklar ihtiva eden sekli “zimpara tas1” olarak
bilinmektedir. Aliimina dogada degisik kristal yapilarda bulunabilmesine ragmen, iistiin
mekanik ve elektriksel 6zelliklerinden dolayi ticari kullanim alanima sahip olan1 o - AL, O3 dur.
Saf aliimina, diislik sicakliklarda birka¢ kristal formda bulunabilmektedir. Fakat biitiin bu
formlar, zaman, kristal boyutu ve atmosfere bagli olarak, 750 °C - 1200 °C arasinda
o - ALbOs’ya doniigiir. 1200 °C’nin {izerinde yapilan 1sitma bu doniisimii hizlandirir ve

doniisiim tersinir degildir (Gegkinli, 1992).

o - ALOs hegzagonal - rombohedral kristal yapisina sahiptir. Bu oOrgii yapisi, oksijen
iyonlarinin hegzagonal sik1 paketlenmesi seklinde ortaya ¢ikmaktadir. o - ALO;3 birim hiicresi
rombohedral yapiya sahiptir ve her birim hiicre 4 aliiminyum, 6 oksijen atomu ihtiva
etmektedir. Her aliiminyum iyonu, 6 adet oksijen iyonu tarafindan oktahedral olarak
sarilmigtir. Sekil 1.1°de aliiminyum atomlarinin oksijen atomlar1 tarafindan oktahedral olarak

sarilmas1 gorilmektedir.



Sekil 1.1 Aliimina kristali ve birim hiicresi

o - ALOs’nin tiim polimorfik formlari, bazi fiziksel ve elektriksel 6zellikleri Cizelge 1.1,

Cizelge 1.2 ve Cizelge 1.3’de verilmistir.

Cizelge 1.1 Aliiminanin polimorflar1 (Hard, 1990; Munz ve Fett, 1999).

Polimorf Kristal Yap1 a]?;rrlnn)l }{)lz:lr;)Bocy&[;)
o Hegzagonal / Rombohedral | 0,475 - 1,299
5 Tetragonal 0,794 - 2,350
€ Hegzagonal 0,784 - 1,618
0 Monoklinik 0,562 10,291 | 1,179
Y Kiibik 0,792 - -
K Hegzagonal 0,554 - 0,902
1 Hegzagonal 0,557 - 0,864

Cizelge 1.2 a - Aliiminanm 1s1sal ve elektrik 6zellikleri (Munz ve Fett, 1999).

Is1l genlesme katsayisi Isil iletkenlik | Elektriksel direng
(10°/K) A (W.m'K") p (Q.cm)
20-500°C |6,0-7,6 |AlLO3 100 % |30 25 °C 10 14
20-1000°C [7,4-9,0 |ALO; 96 % |21 1000 °C 10 ®
500 - 1000 °C 9,5 - 10,5 | ALO; 88 % 8




Cizelge 1.3 a - ALO; nin 6zgiin 1s1 katsayis1 ve yogunlugu. (Munz ve Fett, 1999)

c(Jg' K" p (gr/cm’)
25°C 10,8-1,0
100 °C | 0,92
500°C | 1,16 3,99
1000 °C| 1,25

1.1.1 Tiirkiye’de Aliimina

Tirkiye aliimina {iretiminde kullanilan boksit cevheri acisindan zengin bir tilkedir. Diinyadaki
boksit rezervleri yaklasik 55 - 75 milyar ton olarak tahmin edilmektedir. Tiirkiye’nin boksit
rezervindeki pay1 ise yaklasik 400 - 430 milyon ton civarmdadir ancak heniiz aranmamis
bolgeler mevcuttur. Ulkemizde aliimina iireten en bilyiik tesis Seydisehir Aliiminyum
Tesisleridir (Eti Alliminyum A.S. 29.07.2005 tarihinde 6zellestirilmistir) ve yilda 200.000 ton

kalsine aliimina tiiretim kapasitesine sahiptir (Demirci vd., 2001).

1.2 Literatiir Arastirmasi

Dogal veya sentetik haldeki alfa - aliimina (o - AL,O3) termoliiminesans dozimetre (TLD)
malzemesi olarak son yillarda birgok arastirma grubu ve arastirici tarafindan yogun olarak
incelenmistir. Iyonlastirict radyasyona kars1 hassasiyetinin yiiksek olmasi, 1s1l, optik, fiziksel
ve kimyasal kararliligi, basit bir 1s1l islem ile yeniden kullanilabilir olmasi gibi
avantajlarindan dolay1 aliiminaya olan ilgi artmistir. Bunun yani1 sira ¢esitli kimyasal katkilar
ve 151l islemler yardimiyla TLD 6zellikleri iyilestirilebilmektedir. Giinlimiizde aliimina ihtiva

eden TLD’ler ticari olarak uretilmekte ve kullanilmaktadir.

Saf a - ALOs3’lin termoliiminesans 1s1ma egrisi incelendiginde, 0 °C ila 650 °C araliginda,
5 farkli 1s1ma pikine (~50 °C, ~177 °C, ~297 °C, ~457 °C, ~607 °C) sahip oldugu rapor
edilmistir (Milman vd., 1998; Kulkarni vd., 2005; Kortov vd., 2006). Ancak daha yiiksek
ve / veya algak sicakliklarda, aliimina kristalinin igerdigi safsizliklara, katkilara ve 1sil
islemlere bagl olarak, baz1 yeni 151ma piklerinin ortaya ¢iktigi bir¢ok arastirmaci tarafindan
rapor edilmistir (Rieke ve Daniels, 1957; Mehta ve Sengupta 1976; Osvay ve Biro 1980;
Papin vd., 1996; Kristianpoller vd., 1998; Akselrod vd., 1998; Kortov vd., 1999; McKeever
vd., 1999; Erfurt vd., 2000; Boss, 2001; Molnar vd., 2002; Yukihara vd., 2003; Kortov vd.,
2006). Fakat 1s1ma egrisindeki her bir pikin sicaklik eksenindeki konumunu ve seklini

belirleyen parametreler malzemenin icerdigi safsizliklarin konsantrasyonuna, iiretim



siirecindeki kalsinasyon sicakligi ve atmosferine, kristal biiylitme siireclerine ve bu
siireclerdeki 1s1l islemlere bagimli olarak degisiklik gostermektedir (Papin vd., 1996;
Akselrod vd., 1998; McKeever vd., 1999; Erfurt vd., 2000; Kulkarni vd., 2005).

Aliiminanin TL 1s1ma egrisinde belirli sicakliklarda ortaya c¢ikan piklere neden olan TL
yayinlanma mekanizmalar1 bugiine kadar bircok arastirmanin konusu olmasma ragmen tam
olarak agiklanamamistir. Ancak yapilan arastirmalar sonucu, dozimetrik 6zellikleri belirleyen
bazi liminesans yaymlanma mekanizmalar1 tanimlanabilmistir. Tek kristal o - Al,Os3’lin
yaymlanma bantlar1 incelendiginde, 3 farkli yaymmlanma mekanizmas1 bulundugu ortaya

konulmustur. Bu mekanizmalar asagidaki bicimde tanimlanmastir;

1-) AL Os kristali icerisindeki oksijen atomu boslugu (oksijen vakansiyonu, F* merkezi)

tarafindan bir elektronun 1gmimli olarak yakalanmasi,

ii-)  Bir elektron yakalamis oksijen boslugu (F merkezi) tarafindan bir elektronun 1smimli

olarak yakalanmasi,

iii-)  Katkilar ve diger safsizliklarn AL Os kristal Orgiisii igerisinde aliiminyum (Al)
atomunun yerine ge¢mesi ve bir elektronun bu yabanci atomlar tarafindan 1simnimli olarak
yakalanmas1 (Akselrod, vd., 1990a; Townsend ve Rowlands, 1990; Papin vd., 1999; Molnar
vd., 1999; McKeever vd., 1999; Yukihara vd., 2003; Surdo ve Kortov, 2004; Kulkarni vd.,
2005). Yukaridaki mekanizmalar ayn1 zamanda G. Molnar vd., (1999) ve Vincellér vd.,
(2002) tarafindan ayrintili olarak incelenmistir. Saf o - Al,O3 ya da karbon katkili a - ALO3:C
aliminanmn dozimetrik uygulamalarda kullanilan ana 1s1ma piki yaklasik 450 K (~177 °C)
civarinda ortaya ¢ikmaktadir (Kortov vd., 1998). Sekil 1.2’de o - ALO3; ve a - ALO3:C’nin

normalize edilmis 1s1ma egrileri goriilmektedir.

AlOs 1500C/90min
1.0+ ALO:s : C, (Ticari)
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M
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Sekil 1.2 a - ALL,O3 ve a - Al,03:C’nin normalize edilmis 1s1ma egrileri (Kulkarni vd., 1995)



Yayinlanan 1gimanmn TSL ( Thermally Stimulated Luminescence ) yontemi ile incelenmesi
sonucunda, bu liiminesans 1s1manin F merkezlerinin elektron yakalamasi sonucu yayinlandigi,
dalga boyunun 420 nm ve yar1 - dmriiniin T = 35 - 36 ms civarinda oldugu gézlemlenmistir
(Summers, 1984; Lapraz vd., 1990; Akselrod, 1990b; 1990c; Springis vd., 1996; McKeever
vd., 1999; Molnar vd., 1999; Molnar vd., 2002). Degisik doz seviyelerinde i1smlanan
aliminanim, 1s1ma piklerinin sicaklik eksenindeki konumunun degisimleri incelenmis ve
yalnizca 430 K - 440 K’deki ana dozimetrik pikin artan doz miktar1 ile degistigi
gozlemlenmistir. Bu sonu¢ ana dozimetrik pikin birinci mertebeden olmayan kinetik
parametrelere sahip oldugu, ancak diger 1sima piklerinin ise birinci mertebeden oldugunu

gostermektedir (Kortov ve Milman, 1996).

Son yillarda yapilan bazi ¢alismalarda, 1s1ma egrisinin sinirli bélgelerinin incelenmesini
ongoren tekniklerin (fractional glow techniques) kullanilmasi ile hesaplanan 430 K’deki 1s1ma
pikine ait aktivasyon enerjisinin (E) ger¢ek degerinin ¢ok iizerinde oldugu ve bu deger
kullanilarak hesaplanan frekans faktoriintin de (s) katilar i¢in gercek¢i bir deger olmayan
(10%s™) mertebelerine ulastig1 goriilmiistiir. Bu degerler, hatali Slgiilen aktivasyon enerjisi
kullanilarak s parametresinin hesaplanmasi ile elde edilmektedir (Springis vd., 1996; Chen ve
McKeever, 1997). Sekil 1.3’de literatiirde yapilmis bazi ¢aligmalar i¢in sunulan o - AL, O3’ iin

ana dozimetrik 151ma piki ve tuzak parametreleri goriilmektedir.

25
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Sekil 1.3 a - ALLOs’lin TL 1s51ma piki (kare), E (iicgen) ve s (daire) (Springis vd., 1996)

120 Gy’lik B - radyasyonu ile 1smlanmis o - ALO3; ve a - ALO3:C’nin 151ma piklerinin tuzak
parametreleri sirasiyla, Cizelge 1.4 ve Cizelge 1.5°de goriilmektedir. Her iki Cizelgede de
baz1 piklerin (405 °C - 407 °C, 439 °C - 443 °C, 464 °C - 466 °C) tuzak parametrelerinin



birbirleri ile uyum igerisinde oldugu goriilmektedir. Weinstein vd., (2008), Al,O3:C’nin
dozimetrik pikinin genel mertebeden parametreler kullanilarak tanimlanabildigini ileri
stirmiislerdir. Yazici vd., (2003) tek kristal a - Al,O3:C’nin dozimetrik pikini CGCD yontemi
ile analiz ederek bu pikin gercekte birbirine yakin iki pikin bir siiper pozisyonu oldugunu ileri

siirmiisler ve her bir pik i¢in tuzak parametrelerini degisik doz degerlerinde hesaplamislardir

(Cizelge 1.6).

Cizelge 1.4 a - ALO;:C’nin 1s1ma piklerinin tuzak parametreleri (Kortov ve Milman, 1996).

Tu(K) | E(eV) | S(sh) b
326 0,95 9,7x10" 1,0
374 1,14 5,0x10™ 1,0
407 1,27 5,0x10™ 1,0
424 1,24 9,7x10" 1,0
443 1,31 1,4x10™ 1,6
466 1,37 9,7x10" 1,0
570 1,61 2,0x10" 1,0

Cizelge 1.5 a - ALOj5’iin 1s1ma piklerinin tuzak parametreleri (Kortov ve Milman, 1996)

Tu(K) | E(eV) | S(sh) b
353 1,03 9,7x10" 1,0
405 1,24 5,0x10™ 1,0
439 1,31 1,4x10™ 1,6
464 1,37 9,7x10" 1,0
489 1,44 9,7x10" 1,0
508 1,50 9,7x10" 1,0
534 1,58 9,7x10" 1,0

Cizelge 1.6 Farkli dozlarda B - radyasyonu ile 1smlanmis o - Al,O3:C’nin dozimetrik pikinin
CGCD yontemi ile hesaplanmis tuzak parametreleri (Yazici vd., 2003).

Doz (Gy) | Tw(°C)|E(eV)| m[S](s') | b |FOM
0,02 169,0 | 1729 31,27 2,28 | 1,47

_m 1,20 167,0 | 128 31,00 2,02 | 2,19
& 6,00 160,0 | 1,34 33,55 2,17 | 2,12
- 24,0 153,0 | 1,32 33,30 2,15 | 1,99
144 147,0 | 127 32,51 2,00 | 1,76

0,02 2030 | 0,87 18,02 1,00 | 1,47

M 1,20 193,5 | 093 20,22 121 | 2,19
& 6,00 1850 | 0,98 23,38 1,46 | 2,12
2 24,0 1770 | 0,93 21,13 1,40 | 1,99
144 1680 | 0,88 20,25 130 | 1,76




10

Kristianpoller vd., (1974), TL 1s1ma pikinin doz bagmmliligini ayrmtili olarak incelemislerdir.
Aliiminanin dozimetrik pikinin sicaklik eksenindeki konumu, maruz kaldigi doz miktar: ile
degismektedir (Milman vd., 1998; Larsen vd., 1999; Chithambo vd., 2002; Yazic1 vd., 2003).
Isima pikinin birinci mertebeden oldugu durumlarda, pik maksimumuna kars1 gelen sicaklik
degeri radyasyon dozundan bagimsizken, 1s1ma pikinin birinci mertebeden olmadigi
durumlarda, artan doz miktar ile azalmaktadir (Kortov ve Milman, 1996). Ayrica bu durumda
pik yiiksekligi, radyasyon dozu ile (I, oc D *) bagintisia uygun olarak degismektedir. Burada
D radyasyon dozu ve p (1,05<p<1,10) arahginda degisen bir parametredir
(Kristianpoller, 1974). 12 Gy ila 29 Gy doz araliginda P -radyasyonu ile 1sinlanan
o - ALOs:C tek kristal drneklerin artan radyasyon dozu ile TL pik yiikseklikleri artmakta,
buna karsin, sicaklik eksenindeki konumlar1 degismemektedir. 29 Gy’den biiylik dozlarda TL
pik yiiksekligi azalmaktadir (Yukihara vd., 2003).

Toz formundaki o - ALO; 6rnekler, 1 Gy’den diisiik beta radyasyonu ile 1s1nlandiginda, 151ma
egrisindeki dozimetrik pikin sekli ve sicaklik eksenindeki konumu sabit kalmakta, buna karsin
1 Gy’den biiylik dozlardaki 1smmlamalarda, pikin yiiksek sicaklik bolgesindeki kismi
genislemektedir. Doz miktar: arttirildiginda ise pik maksimumunun sicakligi azalmaktadir
(Akselrod vd., 1996). Zhang vd., (2006) 0,12 Gy - 248 Gy doz araliginda beta radyasyonu ile
isinlanan o - ALO3; kristallerinin 151ma egrisini incelemis ve 1sima piklerinin birinci
mertebeden kinetik denklemlere uydugunu one slirmiisler, bu doz araliginda aktivasyon
enerjisinin ve geometri faktoriiniin de degismedigini rapor etmislerdir. Diger taraftan bu doz
araliginda pik maksimum sicakligmin sabit kalmasi, pik sicakliginin sogurulan radyasyon
dozundan bagimsiz oldugunu diistindiirmektedir. Bu 6zellik birinci mertebede kinetik modelin
bir sonucudur. Bu sonuglar literatiirde, o - ALOs3’nin dozimetrik pikinin, gercekte birden fazla
sayidaki piklerin bir siiper pozisyonu (McKeever vd., 1999; Yazic1 vd., 2003) oldugu ya da
pikin kinetik mertebesinin 1’den biiyiik oldugu (Kitis vd., 1994; Kortov vd., 1994; Larsen vd.,
1999; Chithambo vd., 2004) seklinde tartigmalarin yapilmasma neden olmaktadir. Dozimetrik
pik CGCD yo6ntemi ile incelendiginde tek bir 1s1ma piki ile tam olarak fit edilemedigi ancak
iki pik kullanilarak elde edilen sonuglarin kabul edilebilir oldugu goriilmektedir. Bu noktada
karsilagilan diger problem ise, ¢6ziimde kullanilan piklerin kinetik parametreleri
degistirildiginde de deneysel veriler ile tam uyum igerisinde oldugu yani ayni durum ig¢in
birden fazla ¢oziimiin elde edilebildigi rapor edilmistir (Kitis vd., 1994). Buna ek olarak
o - ALOs:C degisik 1sitma hizlarinda isitilarak 1s1ma egrisi elde edildiginde dozimetrik pikin

iki pikten olustugunu kanitlayan degisimlere rastlanmadigi rapor edilmistir (Kitis vd., 1994).
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Diger taraftan aliiminanin igerdigi derin tuzaklar (730 K, 880 K), 1sinlanma ve 1sitma islemleri
sirasinda, s1g tuzaklardan serbest kalan elektronlar1 yakalayarak (F* + e — F) (Yukihara vd.,
2003; Yasuda ve Kobayashi, 2001) TL yaymlanmanin siddetinin etkilenmesine ve dolayisiyla
ana dozimetrik pikin seklinin degismesine neden olmaktadir. Derin tuzaklarin doldurulmasi
sirasinda F merkezlerindeki elektron konsantrasyonu azalirken, F™ merkezlerindeki elektron
konsantrasyonu artmaktadir (Yasuda ve Kobayashi, 2001). Bunun yani sira derin tuzaklarin
doluluk oranlar1 ve radyasyonun tiirii de 1s1ma egrisinin seklini etkiledigi bazi arastirmacilar
tarafindan rapor edilmistir (Lacconi vd., 1986; Kitis vd., 1994; Springis vd., 1996; Yasuda
vd., 2001; Pelenyov vd., 2001; Yukihara vd., 2003).
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Sekil 1.4 a-Al,O5:C’nin (1) 450K, (2) 570K - 580K, (3) 370K - 380K, (4) 320K - 325K’deki
1s1ma piklerinin Ty’ lerinin radyasyon dozu ile degisimi (Kortov ve Milman, 1996).

Yazict vd., (2002), aliiminanin ana dozimetrik pikinin gercekte birbirine yakin iki pikin bir
siiper pozisyonu oldugunu ileri siirmiisler ve tuzak parametrelerini farkli dozlardaki f3
radyasyonu ile i1smlanmis oOrnekler i¢cin CGCD, IR, PS ve E,- Tstop yOntemleri ile
hesaplamislardir. Diisiik sicaklik bolgesindeki pikin kinetik mertebesinin 0,02 Gy - 1 Gy doz
araliginda b=2,28 £ 0,03 den b= 2,01 £+ 0,02’ye kadar azaldigini, daha sonra artarak 5 Gy’de
b=2,12+£0,03 degerine ulastigin1 rapor etmislerdir. Diger taraftan yiiksek sicaklik
bolgesindeki pikin kinetik mertebesi ise 0,02 Gy’den 10 Gy’e kadar artarak b= 1,44 + 0,03

degerine ulagmakta ve sonra tekrar azalmaktadir. Yiiksek sicaklik bolgesindeki pikin
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maksimumuna kars1 gelen sicaklik degeri 203 +£2 °C den 178 +£2 °C’ye kadar siirekli bir
azalma gostermektedir. Buna karsin diisiik sicaklik bolgesindeki pik 1 Gy’e kadar sabit
kalmakta ve bu noktadan sonra artan doz ile azalma egilimi gostermektedir (Yazic1 vd.,

2002).

Aliimina kristallerin doz cevabi, radyasyonun cinsine ve maruz kaldiklar1 doz miktarina gore
degisim gostermektedir. Yaklasik 10 Gy’e kadar olan gorece diisiik dozlarda, gama
radyasyonu ile 1smmlanan o - ALO;:C tek kristalleri dogrusal doz cevabi gostermektedirler.
Buna karsin, 10 Gy - 100 Gy arasindaki gama dozlarinda ise siiper - dogrusal doz cevabina
sahip olduklar1 bilinmektedir. Doz miktar1 100 Gy’in lizerinde arttik¢a, aliiminanin doz cevabi
once doyuma ulagsmakta ve sonra artan doz miktari ile birlikte azalma egilimi gostermektedir
(Chithambo vd., 2004). Bir diger ¢alismaya gore ise aliiminanin doz cevabinin artan gama
dozlar1 ile once siiper dogrusal ve dogrusal, 30 Gy lizerindeki 1smmlamalarda ise doyuma

ulagildig1 rapor edilmistir (Osvay ve Biro, 1980; Akselrod vd., 1990b; 1990c)
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Sekil 1.5 a - Al,O3:C kristallerinin gama radyasyonuna karsi doz cevabi (Akselrod vd. 1990a)

Toz formundaki o - ALOs3:C, 10 uGy - 15 Gy’lik doz araligindaki beta radyasyonu igin,
dogrusal doz cevabr sergilemekte ve 50Gy civarinda doyuma ulasmaktadir
(Akselrod vd. 1996). Sinterlenmis, pelet haline getirilmis ve 0,05 Gy - 100 Gy doz araliginda
gama radyasyonu ile 1ginlanmis o - Al,Os 6rnekler dogrusal doz cevabina sahiptirler (Felicia

vd., 1999).
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Chen ve McKeever, (1997), a - Al,O3:C’nin radyasyon doz cevabinin 1 Gy’lik doz degerine
kadar dogrusal oldugunu ve bu degerden sonra 30 Gy’de saturasyona ugrayincaya kadar siiper
dogrusal doz cevabina sahip oldugunu o6ne siirmiislerdir. Akselrod vd., (1996), 2 mg’lik
o - AlLOs:C tozu detektor olarak kullanildiginda 6lgebilecegi en diisiik doz miktarmin 10 pGy
oldugunu ileri siirmiglerdir. Diger taraftan sinterlenmis haldeki o - ALOs; peletler ile
Olciilebilecek en diisiik doz miktar1 1 mGy’dir (Felicia vd., 1999; Rocha vd., 2003). TL 1s1ma
egrisinin seklinin 1 Gy’lik beta dozuna kadar kararli oldugu ve belirgin bir degisimin 1 Gy’in
iizerinde gergeklestigi gozlemlendigi rapor edilmistir. Ayrica, 5 Gy’den sonra TL pikinin
yiiksek sicaklikta kalan kismi genislemektedir. Daha yiliksek dozlarda ise TL 1s1ma pikinin
maksimumuna kars1 gelen sicaklik degeri azalmakta ve 167 Gy civarinda bu azalma 25 °C’ye
ulagmaktadir. Bu durumda yiiksek sicaklik bolgesindeki genisleme devam etmekte ve diisiik
sicaklik bolgesindeki yar1 genisligin yiiksek sicakliktaki yar1 genislige orani 1,27°den 0,81 e
kadar azalmaktadir (Akselrod vd., 1996).

Agyingi vd., (2005), o - ALOs kristallerini bir su fantomu igerisinde, kilovolt ve mega volt
mertebesindeki fotonlar ile 1smlamis ve enerji cevabini (energy response) incelemislerdir.
Elde edilen sonuglar ®°Co gama kaynag: ile kiyaslanmistir. 50 kV’luk x - 1511 ile 1smlanan
o - ALOs3 detektorlerinin enerji cevabi, gama 1sinlar1 ile 1smlama sonucu elde edilen enerji
cevabina kiyasla 3,2 kat daha yiiksek bulunmustur. Voltaj arttirildiginda enerji cevabinin da

azaldig1 gozlemlenmistir (Agyingi vd., 2005).

X -1smma maruz kalmis o - ALO;:C kristallerin radyasyon duyarliligi nominal safliktaki
o - ALOs kristallerine oranla 300 ila 500 kat daha yiliksektir. Hizli elektronlar ile
bombardiman edilmis nominal safliktaki o - ALOs kristallerinin 0,1 Gy - 10 Gy doz
araliginda saturasyona ulasmadigi, elektron bombardimani sirasinda yeni oksijen atomu
bosluklarinin meydana geldigi ve bunun sonucu olarak TL 1s1ma yogunlugunun keskin bir
sekilde arttig1 gozlemlenmistir. Buna karsin o - AL,Os3:C kristalinin elektronlar ile
bombardiman edilmesi x - 1smlarina kars1 duyarliliginin azalmasina neden olmaktadir (Kortov
ve Milman, 1996). Villarreal vd., (2002), ince film olarak kullanilan 300 nm kalinligindaki
aliminanm, 3 ve UV radyasyona maruz kaldiktan sonra, 1s1ma egrisini elde etmislerdir. Isima
egrisinde 162 °C’de bulunan piki incelemisler ve bu malzemenin ultra ince dozimetri olarak

kullanilabilecegini ileri siirmiislerdir.
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Sekil 1.6 20 — 40 um toz boyutlu a - Al,O3:C 6rneklerin B - radyasyonuna karsi doz cevabi
(Kortov ve Milman, 1996).

Aliiminanin 151ma egrisindeki dozimetrik pikin yogunlugu, bir baska ifadeyle TL 1s1ma
egrisinin pik yiiksekligi, artan 1sitma hiz1 ile azalmaktadir (Akselrod vd., 1990a; Akselrod vd.,
1993; Pradhan vd., 1995; Kortov ve Milman, 1996; Mckeever ve Chen, 1997; Yazic1 vd.,
2003; Kulkarni vd., 2005). Bu etkinin, artan 1sitma hiz1 ile s1g tuzaklardan serbest kalan ¢ok
sayidaki elektronun derin tuzaklar tarafindan yakalanmasi sonucu arttigi1 Kortov vd., (2006)
tarafindan ileri stirtilmiistiir. Derin tuzaklarin biiyiik kisminin bos oldugu durumda, dozimetrik
pikin yogunlugunun artan 1sitma hizi ile azaldigi, derin tuzaklarin yavas yavas elektronlar
tarafindan doldurulmasi ile bu etkinin ortadan kayboldugu ve 1sitma hizinin TL 151ma egrisi

iizerindeki etkisi azaldig1 gozlenmistir (Kortov vd., 2006).

Literatiirde yapilmis olan baz1 TL dl¢iimler, dozimetrik pik yiiksekliginin ve yar1t maksimum
kalimhigmmin derin tuzaklarm doluluk oranina bagh oldugunu gostermistir (Molnar, 1999;
Surdo vd., 2004). a - ALOs kristallerinde, artan 1sitma hiz1 ile pik ytliksekligi ve pik altinda
kalan alan azalmakta, buna karsin, hesaplanan aktivasyon enerjisi ( E ) ve frekans faktoriiniin
( s ) degeri artmaktadir. Diger taraftan 0 °C /s - 20 °C/s araligindaki 1sitma hizlarinda
geometri faktori ( p, ) sabit kalmaktadir (Zhang vd., 2006).

TL kristalin UV (mor 6tesi) radyasyon kullanilarak yiiksek sicakliklarda isinlanmasi, derin
tuzaklarin doluluk oranini arttirmakta ve si1§ tuzaklardan serbest kalan elektronlarin derin

tuzaklar tarafindan yakalanma olasiligin1 azalmaktadir. Boylelikle yiiksek sicakliklarda UV
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radyasyona maruz kalan aliimina detektorlerin radyasyon hassasiyetinin artmasi beklenir
(Kortov vd., 2002). Diger taraftan Pradhan vd., (1996), a - ALO;:C’nin UV 1sinlar i¢in ¢ok
hassas oldugunu ve bu nedenle radyasyon doz oOl¢iimlerinde bu etkiye dikkat edilmesi
gerektigini one siirmiislerdir. Isik o - Al,Os kristalleri tizerinde 3 farkli mekanizma ile etkili
olmaktadir; 151k etkisiyle TL sinyal kaybi (light induced fading), foto - transfer TL (PTTL) ve
UV 1smlarin neden oldugu fading (Akselrod vd., 1996).

Isinlanma anindaki ortam sicaklhigi, o - Al,O; kristallerin TL sinyal yogunlugunu
etkilemektedir. Molnar vd., (2001), x - 1sinina maruz birakilan TLD kalitesindeki aliimina tek
kristal Orneklerin (- 150 °C)-(+ 175°C) araligindaki 1sinlamalar sonucunda TL 1s1ma
yogunlugunu ( + 30 °C )’deki degerine gore normalize ettiklerinde, ana dozimetrik pik i¢in,

asagidaki sonuclara ulasmislardir;

1-) (- 150 °C )’de TL 1s1ma yogunlugu % 60 oraninda azalmaktadir. Bu diisiis ( - 50 °C)) -
(-20°C)ve(0°C)—(+30°C) araliginda iki basamakta gerceklesmektedir.

i-) (+30°C) ve (+50°C) araliginda TL 1s1ma yogunlugu yaklasik olarak sabit
kalmaktadir.

ii-)  (+ 125 °C) sicakliga ulasildiginda TL 1s1ma yogunlugu % 170 oraninda artmaktadir.

iv-)  (+175°C) lizerindeki sicakliklarda TL 1s1ma yogunlugu azalmaktadir (Molnar vd.,
2002).

Diger taraftan Molnar vd., (2001), ( +40 °C ) — ( + 540 °C ) araligindaki sicakliklarda yapilan
isinlamalarda o — Al,O3:C kristallerinin TL sinyal yogunlugundaki degisimi incelemislerdir.
Diisiik sicakliklarda yapilan 1sinlamalarda {T <(-50°C)} TL sinyalinin yogunlugu
azalmaktadir. (+40 °C) — ( + 140 °C) sicaklik araliginda x ve 3 radyasyonuna maruz kalan
orneklerin TL 151ma yogunlugunda 6nemli bir degisim gozlenememektedir. Buna karsin, ayni
sicaklik araliginda UV 1s18a maruz birakilan 6rneklerin TL 1s1ma yogunluklar1 artmaktadir.
Diger taraftan, ( + 100 °C ) — (+ 170 °C ) araligindaki sicakliklarda iyonlastirici radyasyon ile
isinlanan 6rneklerin ana dozimetrik pik yogunluklarinin arttig1 gézlemlenmistir (Molnar vd.,
2001). 200 °C’den diisiik sicakliklarda yapilan 1sinlamalarda, 1s1ma egrisinin yiiksek sicaklik
bolgesinde yerlesmis olan ( + 300 °C, + 475 °C ve + 600 °C ) 1s1ma piklerinin yogunluklar1
azalmaktadir (Milman vd., 1998).

o - ALO5;:C TLD’lerin dozimetrik uygulamalarda kullanimi1 ve radyasyon dozlarmin

hesaplanmasi sirasinda ortam sicakliginin dikkate alinmasi gerekmektedir (Molnar vd., 2001).
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Sekil 1.7 TL 151ma yogunlugunun 1sinlama ortaminin sicakligia bagimliligi
(Molnar vd., 2001).

Isinlamadan once (pre - irradiation annealing) ve sonra (post - irradiations annealing) yapilan
tavlama o - A,Os kristallerinin TL 1s1ma yogunlugunu dogrudan etkilemektedir. Diisiik
dozlarda yapilan Olgiimlerde, o - A,Os3:C kristalleri 1smlama Oncesi tavlama yapilmadan
kullanilabilmektedir. Ancak 1smlama Oncesi tavlama yapilmasi, o - ALO;:C kristallerinin

1s1ma egrisinin hassasiyetini ve radyasyon duyarliligini arttirmaktadir (Chithambo vd., 2004).

1500 °C’de 90 dakika siire tavlanmis o - AL, O3 tek kristal 6rneklerin radyasyon duyarliliklar:
TLD - 100 detektorlerinden 41 kat daha ytiksektir. Buna karsin TLD - 500’lerden 0,8 kat daha
disiiktiir. Tavlama sicakligmnin arttiridmasi, TL 1s1ma egrisindeki tiim piklerin 151ma

yogunlugunu arttirmaktadir (Kulkarni vd., 2005).

Aliimina kristallerde 1s1l soniim prosesi (thermal quenching) liiminesans yaymlanma verimi
iizerinde onemli etkiye sahiptir ve 1s1l soniimiin aliiminanin liiminesans yaymlanma verimi
iizerindeki etkisi, iki kanalli bozunma (1smimli - 151n1msi1z) i¢in Mott denklemi (Denklem 1.1)

ile ifade edilmektedir (Kortov vd., 1996).

w

N=—__"
"o 1+C.ej%~7

(1.1)

Bu denklemde n ( T ) T sicakligindaki liiminesans yaymnlanma verimi, C boyutsuz bir sabit,

W ise 1s1l soniim aktivasyon enerjisidir. Ayni zamanda bu parametreler, 6rnegin maruz kaldig:
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radyasyon dozundan, 1sitma ve sogutma hizindan bagimsizdir (Kitis, 2002; Yazici vd., 2003).
Sekil 1.8’de denklem (1.1)’in grafigi verilmistir. Literatiirde bir¢ok arastirici bu degerleri
hesaplamistir. Ancak hesapladiklar1 sonuglar arasinda onemli farkliliklar bulunmaktadir

(McKeever, 1985; Chen ve McKeever, 1997).

Cizelgel.7 Esitlik 1.1°deki katsayilarm literatiirde hesaplanmis baz1 degerleri

Kaynak W(eV) C
Kortov vd., (1994) 1,55 10"
Kortov vd., (1996) 1,58 - 1,52 | 7,92x10"°- 8,90x10'®
Markey vd., (1996) 1,55 10"
Milman vd., (1998) 1,1 10"
Akselrod vd., (1999) | 1,09 + 0,03 3,6 +2,9x10"
Kitis vd., (2002) 1,05 - 1,09 1-7,5x10"
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Sekil 1.8 Is1l soniimiin sicakliga bagli degisimi (Kitis vd., 2002).

Sekil 1.8’den 375 K sicakliga kadar n’nin degerinin 1 oldugu ve sabit kaldig1 goriilmektedir.
Bu kritik sicaklik degerinden diisiik sicakliklar i¢in 1s1] soniim etkisi yoktur. Ancak kritik
sicakligm tiizerindeki durumlarda bu etki hesaba katilmalidir (Petrov ve Bailiff, 1995;

Kitis vd., 2002).

o - ALbOs kristallerinin tane boyutlar1 TLD o6zelliklerini etkilemektedir. Toz formundaki
o - ALOs:C 6rneklerin TL 151ma yogunluklar: tane boyutlarina baglhidir ve 40 pm’den kiigiik
tane boyutlar1 i¢in TL 1s1ma yogunlugu azalmaktadir (Akselrod vd., 1993). Tane boyutlarinin
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azalmas1 ile ylizeydeki 1sinimsiz rekombinasyon olasiligi artmakta ve bdylece enerji
duyarhilig1 azalmaktadir (Akselrod vd., 1996). Diger taraftan bu agiklamay1 destekleyen bir

sonu¢ Papin vd., (1996) tarafindan 6ne siirtilmiistiir.

Lineer enerji transferi (LET) aliiminanin radyasyon doz cevabim etkilemekte ve artan LET
miktari ile radyasyon doz cevabi azalmaktadir (Yasuda ve Kobayashi, 2001). Bu durum artan
LET miktarmin, malzeme icerisinde hareket eden agir iyonun kisa mesafede cok sayida
elektronu iyonlastirdigint ve bu elektronlarin tuzaklar tarafindan tamami yakalamadan
elektron tuzaklarmin doyuma ulastirdigimi diisiindiirmektedir (Yasuda ve Kobayashi, 2001).
Teorik ¢calismalar agir iyonlarin niifus ettikleri malzemelere, ¢ok kisa mesafelerde ¢ok yiiksek
seviyede doz brraktiklarim1 ortaya koymaktadir. Yasuda ve Kobayashi, (2001), a - ALO;
kristallerinin LET ne bagli doz cevabmm LET =22 keV / pum™ olan * He i¢in 1,04 olarak ve
LET =198 keV / pm’l olan *°Fe i¢in 0,4 olarak hesaplamislardir. Bu ¢alismadan elde edilen
sonuglar artan LET ile radyasyon doz cevabinin azaldigimi agik olarak ortaya koymaktadir

(Gaza vd., 2004).

Hizl1 elektronlarla bombardiman edilmis ve tavlanmis saf o - ALO; ve a- ALO5;:C’nin
10 Gy’e kadar x - 1smlar1 ile 1sinlandiklarinda doyuma ulasmadiklari rapor edilmistir (Kortov

ve Milman, 1996).

TLD kristalin {iretimi sirasindaki ve 1sinlama anindaki atmosfer, TL 1sima yogunlugunu
etkilemekte ve vakumda yapilan 1smlanma sonrasi yayinlanan TL sinyal yogunlugu daha

yiiksek olmaktadir (Chithambo vd., 2004; Akselrod vd., 1993).

Atmosfere bakilmazsizin aliiminanin kalsinasyon sicakligi arttirildiginda pik ytiksekligi
artmaktadir. Bu sonug aliimina tozlarmin sinterleme siirecindeki tane biiylimesi ile iligkilidir
ve bu nedenle sicakligm tiim pikler lizerinde benzer etki yapacagi, Papin vd., (1996),
tarafindan ileri siirtilmiistiir. Kulkarni vd., (2005), 1100 °C - 1500 °C arasindaki sicakliklarda
1s1l iglem gormiis tek kristal a - ALOj’larin radyasyon duyarliligini incelemis ve artan

sicaklik ile radyasyon duyarliliginda arttigini rapor etmisledir.

Aliiminanin kalsinasyonu sirasinda firm atmosferinin 1sima egrisi iizerinde Onemli etkisi
oldugu, kullanilan yiikseltgeyici veya indirgeyici atmosferin TL yaymlanma merkezlerinin (F,
F") konsantrasyonunu etkiledigi rapor edilmistir (Papin vd., 1996). Yiiksek sicaklikta,
oksitleyici atmosferde tavlama yapildiginda, oksijen atomlari a - ALO; kristalleri igerisine
niifus etmekte oldugu ve liiminesans yaymlanmaya neden olan oksijen vakansiyonlarini

doldurduklari rapor edilmistir (Akselrod vd., 1990a; Akselrod vd., 1993; Boss, 2001).
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1450 °C’de 2 saat siire ile oksitleyici atmosfere maruz birakilan o - Al,Os kristallerinde
dozimetrik pikin zayifladig1 gozlemlenmistir. Papin vd., (1996) toz formundaki a - ALO5’lar1
1725 K’de 2 saat siire ile oksijen, azot ve (Ar + 2 % H,) atmosferinde sinterlenmis ve
dozimetrik pikleri incelemislerdir. En yiiksek pik yogunlugunun ( Ar + 2 % H; ) atmosferinde
kalsine edilmis 6rneklerden elde edildigini rapor etmislerdir (Papin vd., 1996). Diger taraftan,
Th*" katkili o - ALO; 6rneklerden (Ar + 2% H,) atmosferinde 1s1l islem gorenlerin dozimetrik
pik yiiksekligi, oksijen atmosferinde 1s1l islem gorenlerin pik yiiksekliginden yaklagik 30 kat
daha biiytiktiir (Molnar vd., 1999).

Aliiminanin radyasyona karsi hassasiyetini arttirabilmek i¢in ¢esitli katkilar denenmis,
C (Akselrod vd., 1990a; 1990b; 1990c), Mg2+ (Papin vd., 1996; Kortov ve Milman, 1996,
Kim vd., 1999; Papin vd., 1999), crr’ (Lapraz vd., 1991; Papin vd., 1996;
Kortov ve Milman, 1996; Papin vd., 1999), Th** (Papin vd., 1996; Papin vd., 1999;
Ferey vd., 2001), Si, Ti (Mehta ve Sengupta, 1976; Kortov ve Milman, 1996),
Y (Osvay ve Biro, 1980), Ni (Lapraz vd., 1991), Li, Na' (Kim vd., 1996;
Ogundare vd., 2004), K", Ca®" (Kim vd., 1999), Zr (Ferey vd., 2002) ve en iyi sonug karbon
(C) katkis1 ile elde edilmistir (Akselrod vd., 1990a; Kulkarni vd., 2005). Karbon katkil1
allimina kristalleri saf aliimina kristallerine oranla x - 1sinlarina kars1 yaklagik 300 ila 500 kat
daha duyarhdir (Kortov ve Milman, 1996). Giiniimiizde o - Al,O5:C detektorler (TLD - 500)
ticari olarak tretilmekte ve kullanilmaktadwr. TLD - 500, TLD -100 (LiF: Mg, Ti) ile
kiyaslandiginda fotonlara kars1 40 - 60 kat daha duyarhdirlar (Akselrod vd., 1993). Bunun
yan1 sira yiiksek dozlardaki uygulamalar sonrasi basit bir tavlama islemi ile tekrar
kullanilabilirken, diisiik dozlardaki uygulamalardan sonra tavlama islemine ihtiya¢ duymadigi
rapor edilmistir (Yazici vd., 2003; Chithambo vd., 2004). Sekil 1.9°da 120 Gy’lik doz alacak
sekilde x -1smlar1 ile 1smlanmis saf o - ALO; ve o - ALOs3:C Orneklerin 1s1ma egrileri
goriilmektedir. Her iki 6rnek de Mg, Ti ve Cr safsizliklarini ihtiva etmektedirler. Ornekler
ayn1 zamanda ihtiva ettikleri anyon kusurlarmm miktarmin arttirilmas: i¢in 6nce 16 MeV
enerjili elektron demetine maruz birakilmis ve ardindan 600 K’de tavlanmistir. Sekil 1.10°da
sunulan 1s1ma egrisinde goriilen birinci 1s1ma piki (325 K—335 K) Mg, ikinci 1s1ma piki
(375 K—395 K) Ti ve sonuncu 1s1ma piki (570K — 580 K) Cr safsizliklar1 nedeniyle olustugu

One stirtilmiistiir.
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TLD’lerin radyasyona maruz kalma siirecinde ve 1simlanmanin ardindan 6l¢iim yapilana kadar
iizerindeki doz bilgisini kaybetmesi fading olarak bilinmektedir. Bu etki TL dozimetrelelerin
en bliylik dezavantajidir. Kitis ve Furetta (2005), TLD’ler i¢in bu etkiyi 1. ve 2. mertebeden
kinetik parametreleri kullanarak ayrintili olarak incelemislerdir. TL sinyal kaybmin (n,/ N)
oranma ve 1s1ma pikinin kinetik mertebesine bagimli oldugunu 6ne siirmislerdir (Kitis ve

Furetta, 2005).

o - ALOs:C kristallerde en diisiik fading orani 6rnegin karanlik ortamda saklanmasi ile
saglanmakta ve + %3’i gegmemektedir (Akselrod vd., 1990a; 1990b; 1990c). 0,02 Gy -
30 Gy doz araliginda x - 1smma maruz birakilmis o - Al,O; tozlar1 4 ay siire ile oda
sicakliginda ve karanlik bir ortamda saklanmis, bu siire sonunda i1s1ma piklerinin sinyal
yogunlugundaki azalmanm % 25 - % 50 araliginda oldugu goézlemlenmistir. Diger taraftan,
70 saat siire ile laboratuar 1s131na direkt olarak maruz kalan 6rneklerin 1s1ma egrisindeki sinyal
yogunluklarmi % 80 oraninda kaybettikleri gozlemlenmistir (Lacconi vd., 1986). Goriiniir
bolgedeki 151¢a maruz kalan aliimina kristalleri sinyal kaybma ugramaktadir. Bu etki 15181n
neden oldugu fading (light induced fading) olarak bilinmektedir. 10 dakika boyunca, goriiniir
bolgedeki fliioresans 1s13a maruz kalmis aliimina kristallerinde % 82 - 83 sinyal kaybi
gozlendigi rapor edilmistir. Ayni siirede akkor lamba ve sari 1s18a maruz kalmig aliimina
kristallerinde ise sirasiyla % 33 ve % 16 sinyal kaybi1 olmaktadir (Moscovitch vd., 1993;
Yasuda ve Kobayashi, 2001).

X -1smmma maruz kalmis TLD - 500 kalitesindeki o - ALO3:C kristallerde 1smlanmanin
ardindan TL sinyal kayb1 ilk iki haftada % 5 ve 12 ay sonraki sinyal kaybi yaklasik % 3
civarindadir (Akselrod vd., 1990). Sinterlenmis o - ALO;3; peletlerin gama radyasyonu ile
ismmlanmasini ardindan TL sinyal kaybi ilk 3 saatte % 6, ilk 24 saat sonunda % 25, 48 saat
sonunda % 1,5 ve 60 glne kadar yapilan Olgiimlerde % 1,5 olarak sabit kaldigi
gozlemlenmistir (Felicia vd., 1999; Rocha vd., 2003). o - ALO; kristallerinin giivenle
Olcebilecegi minimum doz miktar1 10 uGy’dir (Akselrod vd., 1990). Ancak Moscovitch vd.,
(1993), aliminanin 100 nGy - 100 uGy’lik ¢ok diisiik radyasyon dozlarmin 6lgiilmesinde,
goriiniir 1518a dikkat etmek kosuluyla, kullanilabilecegini ileri slirmiislerdir. o - ALO;
kristalleri diisiik radyasyon dozlarinda tavlama (annealing) yapilmadan yeniden kullanilabilir
(Yazic1 vd., 2003). Ancak tavlama islemi, ana dozimetrik pikin radyasyon duyarliligimni
arttirmaktadir. Tiim radyasyon dozlar1 icin, tavlanmis Orneklerin radyasyon verimi

tavlanmamis 6rneklerden daha yiiksek oldugu rapor edilmistir (Chithambo vd., 2004).
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2. TERMOLUMINESANS OLAY

2.1 Termoliiminesans Olayin Kat1 Hal Temeli

Bir kati, atomlarin yakin bir sekilde bir araya gelmesinden olusur. Katilarin cogunda kararh
yerlesim diizeni, atomlarin periyodik ve simetrik bir yapida yerlesmesiyle meydana
gelmektedir. Bu diizenli dizilise 6rgii ve olusturulan yapiya da kristal denir. Bir kristal kati,

periyodik ve diizgilin siralar halinde yerlesmis ¢cok sayida atomu icermektedir.

Kuantum teorisine gore, ¢evresinden yalitilmis bir atomun elektronlar1 stirekli degil kesikli
enerji degerleri alabilir (Beiser, 1989). Atomlar birbirlerinden yeterince uzakta olduklari
durumlarda etkilesmezler ve elektronlarin enerji diizeyleri yalitilmis atomlardaki gibi
diigiiniilebilir. Ancak atomlar birbirlerine ¢ok yaklastirildiklarmda (~10® cm), komsu
atomlarin kuvvetli elektrik alanmin etkisiyle elektronlarin enerji diizeyleri bantlara ayrilir.
Hemen hemen biitiin kristal katilarda atomlar birbirlerine dylesine yakindirlar ki bunarin
valans elektronlar1 tiim kristale ait olan tek bir elektronlar sistemini meydana getirecek sekilde
bir araya gelirler. Elektronlardan olusan bdyle bir sistem Pauli’nin dislama ilkesine uyar.
Atomlarmm dis elektron kabuklarina karst gelen enerji durumlarinin karsilikli olarak
etkilesmesi sonucunda bu enerji seviyeleri tamamen degisir. Bir tek atomun kesinlikle
tanimlanmis enerji diizeyleri yerine simdi tiim kristal bir enerji bandma sahiptir ve bu bant
birbirine yakin ¢ok sayida ayrik diizeylerden meydana gelmistir. Bu ayrik diizeyler kristal
icerisindeki atomlar kadar cok oldugundan enerji bandinimn, izinli enerjilerin siirekli bir
dagilimi seklinde oldugu kabul edilebilir. Kristal bir katida elektronlar bu bantlarda hareket
ederler. Bir kristalde valans elektronlarindan olugsmus bant valans bandi, valans
elektronlarmin uyarilma diizeylerinden olusan bant ise serbest veya iletim bandi olarak
adlandirilir. Iletim ve valans bantlar1 birbirinden yasak bant ile ayrilmaktadir. Yalitkanlarda,
kusursuz ve katkisiz yariiletkenlerde elektronlarin enerjisi yasak bant enerjileri igerisinde

olamaz. Sekil 2.1°de basit bir enerji bant diyagrami goriilmektedir.

%// lletim Bandl//// _

L
Valans Bandi

Sekil 2.1 Saf ve kusursuz bir kristalin enerji bant diyagrami
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Burada, E., iletim bandindaki elektronlarin en kiiclik enerji seviyesidir ve bu enerji seviyesi
iletim bandmnin tabani olarak adlandirilir. E,, valans bandindaki elektronlarin en biiyiik enerji

seviyesidir ve bu enerji diizeyi valans bandmin tavani olarak adlandirilir.

Kusursuz ve katkisiz bir kristalde atomlar kristal 6rgii noktalarinda bulunurlar, ancak gergek
kristallerde Orgii kusurlar1 bulunmaktadir. Bu kusurlar elektronlarin enerji diizeylerini
etkilemekte ve yasak bant bdlgesinde yeni enerji seviyelerinin ortaya ¢ikmasina neden
olmaktadir. Bu yeni enerji diizeyleri yiik tasiyici tuzaklari (charge carrier traps) olarak

adlandirilmaktadir.

Is1, iyonlastirict radyasyon ya da diger nedenlerle kristaldeki atomlar aras1 baglar kopabilir ve
bu baglarin elektrolar1 serbest kalabilir. Atomlar arasi bagdan kopan elektronun yerinde
bosluk meydana gelir. Bu olay elektron - bosluk ciftlerinin olusmas1 olarak tanimlanir ve bu
olaym sonunda iletim bandinda serbest elektron, valans bandinda serbest bosluk meydana
gelir. Ayn1 zamanda bu olaym tersini de gozlemlemek miimkiindiir. Bu olaya elektron -

bosluk ¢iftinin yeniden birlesmesi (veya rekombinasyonu) denir.

Bir kristalin valans bandindaki bir elektron uyarilarak iletim bandina gegtiginde bu elektron
iletim bandinda serbest¢e hareket eder ve bir akim olusturdugu kabul edilir. Fakat bu akima
eslik eden ikinci bir akim daha vardir; elektronun geride biraktigi bosluk nedeniyle simdi
valans bandindaki elektronlar da bu boslugun bulundugu yere hareket edebilirler. Buna gore,
elektronlarm bir kismi, hem iletim bandinda ve hem de valans bandinda akim olusturur. Bu
durum Sekil 2.2°de gosterilmistir. Valans bandindaki bosluk pozitif bir yiik sayilabilir ve
valans bandindaki elektronlarin boslugu doldurmak iizere (Sekil 2.2°ye gore) sola dogru

hareket edisi, pozitif yiiklii bir boslugun saga dogru ilerleyisine esdegerdir (Caferov, 1998).

V)
0O 0O O @ O O O

..C@.

fletim Bandi

Sekil 2.2 Iletim ve valans bandindaki elektron hareketi



24

2.2 Termoliiminesans Olay

Termoliiminesans olay, termodinamik denge durumunda bulunan bir sistemin dis enerji
kaynagmdan enerji sogurarak uyarilmasi sonucunda yar1 kararli duruma gegmesi ve ardindan
1s1 enerjisi yardimiyla sistemdeki fazla enerjinin yaymlanarak sistemin denge durumuna
donmesi olarak tanimlanabilir. Burada uyarilmaya neden olan dis enerji kaynag iyonlastiric

radyasyondur.

Sekil 2.3’de TL olayin basamaklar1 grafik halinde sunulmustur. Bir yalitkan ya da yariiletken
kristal, iyonlastirict radyasyona maruz kaldiginda enerji sogurur (Sekil 2.3a). Bu sogurulma,
valans bandindaki elektronlarin bir kisminin serbest kalmasma ve kristal igerisinde serbest
elektron - bosluk ciftlerinin meydana gelmesine neden olur (Sekil 2.3b). Serbest kalan
elektronlar iletim bandinda ve bosluklar valans bandinda hareket ederler. Bu hareket sirasinda
serbest yiik tastyicilar zit isaretli baska ylik tasiyicilar ile yeniden birlesebilir ya da kristal
icerisindeki kusur ve safsizliklar tarafindan meydana getirilmis olan yiik tasiyici tuzaklari
(tuzak durumlari, trapping states) tarafindan yakalanabilirler (Sekil 2.3c). Tuzaklara
yakalanan elektronlar, ortamin sicaklig1 ve tuzak seviyesinin aktivasyon enerjisine (tuzak
derinligi) bagli olarak tuzaklarda bir siire kalirlar. Iyonlastirict radyasyonun ortamdan
uzaklastirilmasmin ardindan kristal kontrollii bir sekilde 1sitilir. Isitma siirecinde tuzaklardaki
yiik tastyicilar yakalandiklar1 tuzaklardan kacabilecek kadar 1s1 enerjisi kazandiklarinda
serbest kalarak yeniden iletim bandina gegerler (Sekil 2.3d). Serbest kalan elektronlar, kristal
icerisinde hareket ederken zit isaretli yiik tasiyicilari ile yeniden birlesirler ve eger yeniden
birlesme olayr 1smimli ise liminesans bir foton yaymlanir (Sekil 2.3e). Bu siire¢ TL

mekanizmanin en basit agiklamasidir.
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"%% Valans Band1 | °
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Sekil 2.3 Termoliiminesans olay



25

Is1 enerjisi yardimiyla sistem denge durumuna donerken yayinlanan liiminesans 1sima tiim
siirec boyunca izlenir. Kristalden yaymlanan liminesans i1sima, sicakligin bir fonksiyonu
olarak kaydedilir ve 1s1ma egrisi (glow curve) grafigi elde edilir. Bu 1s1ma, sistemin denge
durumuna donme hiziyla orantilidir. Sekil 2.4’de termoliiminesans 1s1ma egrisinin olusumu
basit olarak goriilmektedir.

O Elektron
@ Bosluk

fletim Band: Q Q“ % (2‘ % (2‘ o& QOQO0 g RRQ 9< ofeXe Qg 9 ?g 0o g

Valans Bandi ( [ ([ { [ { [ { [ [ [ {
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Sekil 2.4 Termoliiminesans 1s1ma egrisinin olusumu

Termoliiminesans Ozellik gosteren kristaller, radyasyona maruz kaldiktan sonra,
isitildiklarinda 151ma yaparlar; ancak bu 1s1ma siyah cisim 1s1masindan farklidir. Bilindigi gibi
dogadaki biitlin cisimler, sicakliklarina bagl olarak, elektromanyetik 1s1ma yaparlar ve bu
1s1ma siyah cisim 1simasi olarak bilinmektedir. Cismin sicakligina bagli olarak siyah cisim
isimasinin yogunlugu da degismektedir (Burgh, 1967). TL olayda ise yalnizca iyonlastirici
radyasyona maruz kalan cisim TL 1s1ma yapabilir ve bu siire¢ sonunda cismin yeniden TL

1s1ma yapabilmesi i¢in tekrar 1sinlanmasi gerekmektedir.
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Fermi - Dirac istatistigine gore bir sistemde 0 K ve termodinamik denge durumunda, Fermi
enerji seviyesinin (Ey) izerinde bulunan tiim enerji durumlar1 tamamen bos iken bu seviyenin
altinda kalan tiim enerji durumlar1 ise tam olarak doludur. Bu durum Sekil 2.5a’da

goriilmektedir.

Sekil 2.5°deki enerji bant diyagramai ii¢ bilesenden olusmaktadir;

e Iletim bandmnin tabanmi temsil eden E, seviyesi,
e Valans bandinin tavanini temsil eden E, seviyesi,
e E. ve E, enerji seviyeleri arasinda kalan ve yasak bant bolgesinde bulunan yiik tasiyici

tuzaklarinin enerji durum dagilimi.

Ec
SI3IXLY o
Er 1s8 8888 jesseeeel
Ev — Fn — Fn = Fn — Fn i Fn
O ¢ Nt O ¢ N¢ o ¢ N¢ o ¢ Ny o ¢ N¢
TA
<« ISl Pertiirbasyon Isil uyariima ile yiik tastyicilarin e st
Denge T Sonrasi (To) serbest kalmasi ve rekombinasyonu) . - Denge
) Pertlirbasyon
(lyonlastirici radyasyon)
To Zaman
0 >

(@) (b) (c) (d) (e)

Sekil 2.5 a) Termodinamik denge. b) Isinlama sonrasi. ¢ - d) Isitma siireci.
e) T > T, termodinamik denge (Mckeever ve Chen, 1997).

Bu tip diyagramlara doldurma diyagramlar1 (filling diagrams) denilmektedir. Doldurma
diyagramindaki enerji durumlarmin yiik tasiyicilar1 (elektron - elektron boslugu) ile
doldurulmas: bir F, ( E ) Fermi - Dirac doldurma fonksiyonu (filling function) ile temsil
edilir. F, ( E ) belirli bir enerji durumunda bulunan elektronlarin (ve bosluklarin) yerlesme
olasilign1 tanmimlamaktadir. Sekil 2.5a’da 0 K’deki keyfi bir Fermi- Dirac doldurma
fonksiyonu ve Sekil 2.5b’de ise iyonlastirici radyasyon ile uyarilmanin ardindan ortaya ¢ikan
yeni bir doldurma fonksiyonu goriilmektedir. Bu yeni fonksiyon yasak bant bolgesinde
yerlesmis olan yiik tasiyici tuzaklari tarafindan yakalanan elektron ve bosluklarin (olusan
elektron ve bosluklarin esit konsantrasyonlarda oldugu kabul edilmektedir) dagilimlarini

vermektedir.
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Sekil 2.5¢ ve Sekil 2.5d’de 1s1] uyarilma siirecinde tuzaklardaki yiik tasiyicilarmmin serbest

kalmasi ile doldurma fonksiyonunda meydana gelen degisme goriilmektedir.

Sekil 2.5¢’de doldurma fonksiyonu F, ( E )’nin 1s1l uyarilma siireci sonunda, iyonlastirici
radyasyon ile uyarilmadan onceki denge durumuna dondiigii goriilmektedir. Ancak simdi bu

durumda sicaklik daha yiiksektir.

Sekil 2.5¢ ve 2.5d’de goriilen 1sitma siirecinde, sicaklik sabit ve (2.1) esitligine uygun olarak

artmaktadir.
I(t)=T,+pt 2.1)
Burada; T ilk sicaklik, B 1sitma hiz1 (heating rate, °C / s) ve t zaman ( s )’dur.

Termoliiminesans mekanizmay1 aciklayip, enerji seviyeleri arasindaki yiik tasiyici trafigini

belirlemek i¢in bazi yeni tanimlamalar ve kabuller yapmak gerekmektedir.

e Sadece yiik tasiyicilarinin (elektron, bosluk) valans ve iletim bantlarindan yiik tasiyici
tuzaklarina gecisleri veya bunun tam tersi gegisler ile ilgilenilecektir. Tuzaklar aras1 yiik

tastyici gecisleri dikkate alinmayacaktir.

e Bir yiik tastyicisinin 1sil olarak uyarilip tuzaktan kurtularak kendi delokalize enerji
bandmma (“delocalized band”, Sekil 2.6) ge¢me olasiligi, zit isaretli bir serbest yiik

tastyicisi ile karsilasarak yeniden birlesme olasiligindan biiytiktiir.

e Tuzaktaki bir yiik tasiyicisinin, zit igaretli baska bir yiik tasiyicisi ile yeniden birlesme
olasiliginin 1s1l uyarilma olasiligindan biiyiik oldugu merkezlere yeniden birlesme

merkezleri (recombination center) denir.

e Yeniden birlesme olasilig1 ile delokalize banda ge¢me olasiligmin birbirine esit oldugu
enerji seviyesine demarkasyon seviyesi (demarcation level) denir. Her iki tip yiik tasiyicisi

icin demarkasyon seviyeleri tanimlanmaktadir. (Elektronlar i¢in Ep,, bosluklar i¢in Epy.)

e lletim bandinda bulunan bir elektronun (enerjisi > E.), E enerjili E. > E > Ep, bir tuzaga
gecisi 1sinimsizdir ve sadece Orgii titresimi (fonon) yaymlanir. Benzer sekilde, valans
bandindaki bir boslugun (enerjisti <E,), E enerjili Ep,>E>=E, bir tuzaga gecisi

isinimsizdir ve sadece fonon yayinlanir.

e E>E yani iletim bandindaki serbest elektronlarin, Er>E > Ep, bolgesinde bulunan

tuzaklara yakalanmis bosluklarla yeniden birlesmesi iginimlhidir ve foton yayinlanir.
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e E <E, olan serbest bosluklarin serbest elektronlarla yeniden birlesmesi 1sinimhidir ve

foton yaymlanir.

Sekil 2.6 Delokalize enerji seviyeleri

Sekil 2.5°deki diyagramda, tuzak seviyeleri i¢in, diizgiin bir durum dagilimi goriilmektedir.

Herhangi bir keyfi durum yogunlugu fonksiyonu N ( E ) i¢in delokalize bantlarin elektron ve

bosluk konsantrasyonlarindaki degisim sirasiyla (2.2) ve (2.3) esitlikleri ile verilebilir.

‘il"; :j p,(E).N(E).f (E)dE -nvj 6,(E)N(E).(1- £ (E)) dE
. (2.2)
—nc.vnEJ' 0, (E).N(E).(1- f (E)).dE

(2.2) esitligindeki ilk terim, tuzaklardan 1sil olarak uyarilip iletim bandina gecen elektron
konsantrasyonunu, ikinci terim elektronlarin iletim bandindan tekrar tuzaklara gegme
olasiligin1 ve son terim ise elektronlarin yeniden birlesme merkezlerine ge¢cme olasiligini

temsil etmektedir.

& _ j p,(E)N(E).(1- f (E))dE-n., j o, (E).N(E).f(E)dE
E " (2.3)
-nv, | o, (E).N(E).f(E)dE

Burada p, ( E ) ve pp ( E ) sirasiyla elektron ve bosluklarin tuzaklardan 1s1l uyarilma yolu ile
kurtulma olasiliklaridir. Bu olasilik, yiik tasiyici tuzak derinligine ( E; ) ve kristalin sicakligina
( T ) baglh olarak degismektedir. Yiik tagiyicilarin tuzaklardan kurtulma olasiligi (2.4) esitligi

ile tanimlanabilir

p =s.exp (k_T] (2.4)



29

Burada k Boltzmann sabiti ( k = 1,38 x 10%2) /K ), T sicaklik ve s, kagmaya tesebbiis etme
frekansidir (attemp to escape). s’nin degerinin 6rgii titresimi ile ayn1 mertebede oldugu (10° -

10'* s™) kabul edilir (Chen ve McKeever, 1997).

2.3 Bir Tuzak — Bir Yeniden Birlesme Merkezi Modeli

Bu modelde kristal icerisinde yalnizca iki adet enerji seviyesinin (elektron ve bosluklar i¢in
tuzak enerji durumlar1) oldugu kabul edilir. Bunlar; iletim bandinin tabanina yakm E; enerjili
elektron tuzaklar1 (E. > E; > Ep,) ve valans bandinin tavanina yakin E enerjili bosluk

tuzaklaridir (Ep,> E > E,).

Sekil 2.7°de bu modelin 6nerdigi enerji seviyeleri ve izinli gegisler goriilmektedir. Bu model
elektron ve bosluk yiik tastyicilari i¢in birer adet tuzak enerji seviyesi ihtiva ettiginden bir
tuzak / bir yeniden birlesme merkezi (one - trap / one - recombination center OTOR) modeli

olarak bilinmektedir.

[letim Band1

Y
Ec Et
An v
N, n
AXIll'l
E¢
RC Y m, E
Ev
Valans Bandi

Sekil 2.7 OTOR modelinin 6nerdigi enerji seviyeleri ve izinli gegisler

0 K ve termodinamik denge durumunda, Er Fermi enerji seviyesinin iizerinde bulunan tiim
enerji durumlari1 tamamen bos iken bu seviyenin altinda kalan tiim enerji durumlari ise tam
olarak doludur. E; enerjili elektron tuzaklari, Fermi enerji seviyesinin (Ef) tlizerinde oldugu
icin 0 K ve termodinamik denge durumunda tamamen bosturlar. TL kristal iyonlastirici
radyasyona maruz kaldiginda valans bandindaki elektronlarin bir kismi iyonlasarak iletim
bandmna geger. Boylece iletim bandinda serbest elektronlar ve valans bandinda serbest
bosluklar meydana gelir. Serbest yiik tasiyicilar birbirleri ile yeniden birlesebilir ya da

tuzaklara yakalanabilirler. Direkt olarak yeniden birlesme durumunda, serbest kalan enerji
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liminesans 151k seklinde yayinlanir. Buna karsin, yariiletken ve yalitkanlarda serbest yiik

tastyicilarinin biiylik kismi tuzaklar tarafindan tekrar yakalanir.

Yukarida yapilan yeni tanimlamalar ve sadece bir tuzak - bir yeniden birlesme merkezi kabulii

kullanildiginda, tuzaklara yakalanmis elektron konsantrasyonu (2.5) ile ifade edilebilir (cm™).
Ec
[N(E).f(E)E > n (2.5)
El)n
Bos olan elektron tuzaklarinin konsantrasyonu ise (2.6) ile ifade edilebilir (cm™).
EC
[ N(E).(1- £ (E))dE > N —n (2.6)
Ep,

Yeniden birlesme olaymim meydana gelebilecegi bosluk durumlarinin konsantrasyonu, (2.7)
ile tanimlanabilir.

E

[ N(E).(1- £ (E)).dE - m 2.7)
Ep,

Buna ek olarak, tuzak durumlarmin ve yeniden birlesme merkezlerinin enerjileri tek degerli
oldugundan, elektronlarin tuzaklara yakalanma tesir kesiti (c,) ve serbest yiik tasiyicilarinin

yeniden birlesme (recombination) tesir kesitleri (o) de tek degerli olacaktir.

Son olarak 1s1l uyarilma islemi sirasinda, sadece elektronlarin serbest kaldig1 varsayilacak, bir
baska ifadeyle bosluklarin 1s1l uyarilma olasiligt P,=0 olarak kabul edilecektir.
(Termoliiminesans olayda yaymlanan TL sinyalin daima tuzaklardaki elektronlar ile iliskili
oldugu varsayilacaktir. Diger taraftan, bosluklarm 1s1l olarak kararli olmayan yiik tasiyicilari
oldugu kabul edilebilir. Ancak bu durumda denklemler bosluklar i¢cin yeniden

diizenlenmelidir. Bkz. Boliim 2.2 Schon — Klasens Modeli)

(2.4), (2.5), (2.6) ve (2.7) esitliklerini ve yukaridaki basitlestirmeleri kullanarak (2.2) ve (2.3)

yeniden diizenlenirse;

dn E
C=ps.expi——r,—n(N-n)d —n_.m.A 2.8
B nsexpl Lol on (V-n)d nna, e8)

\(
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dn
v.—() 2.9
% (2.9)

denklemleri elde edilir. Esitlik (2.8), iletim bandindaki elektron trafigini temsil etmektedir.
Iletim bandindaki elektronlar, tuzaklar ve yeniden birlesme merkezleri tarafindan
yakalanabilir ve bu olasiliklar1 temsil eden matematiksel terimler esitlik (2.8)’de sirasiyla,

[n¢(N —n) A,] ve [n, m Apy] olarak verilmistir.

Ayni1 matematiksel gosterim kullanilarak tuzaklarda bulunan elektron konsantrasyonundaki

degisme esitlik (2.10) ile hesaplanabilir.

dn
dt

E
:nc.(N—n)An—n.s.exp{—k}} (2.10)
Esitlik (2.10), tuzaklara yakalanan ve tuzaklardan serbest kalan elektron gegislerini temsil
etmektedir. Elektronlarin 1s1l uyarima sonucunda tuzaklardan kurtulma hizi (2.10)
esitligindeki [n.s.exp (-E/kT)] iistel terim ile temsil edilir. Bunun yani sira elektronlar
tuzaklara yeniden yakalanabilir. Bu olasilik (2.10)’da [n..(N - n.A,] terimi ile temsil
edilmistir. Benzer sekilde, yeniden birlesme merkezlerindeki bosluk konsantrasyonunun

degisim hiz1 esitlik (2.11) ile tanimlanabilir.

cil_nz =-n.mA,, (2.11)
Burada,

N : kristaldeki elektron tuzaklarinin konsantrasyonu, (cm™)

N : tuzaklardaki elektron konsantrasyonu (cm™)

ne  iletim bandindaki serbest elektron konsantrasyonu (cm™)

E; : tuzaklardaki elektronlarin aktivasyon enerjisi, tuzak derinligi (eV)

S : frekans faktorii (s™)

An : elektronlarin yeniden tuzaga yakalanma olasiligi

Amn : yeniden birlesme olasilig1 (birim zamanda ve birim hacimde).

Iletim bandinda bulunan elektron konsantrasyonundaki degisim (2.12) esitligi ile verilebilir.

dn _dm _dn 2.12)
de— didi
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Yiik nétralizasyonu i¢in ise esitlik (2.13) yazilabilir
n.+n=m (2.13)

Son olarak, sistemin denge durumuna gecisi sirasinda yayinlanan termoliiminesans sinyalin

yogunlugu, esitlik (2.14) ya da esitlik (2.15) ile verilebilir.

dm
1, =-n.— 2.14
n= (2.14)
I, =n.mA, (2.14a)

Burada n 1smimml gegis verimidir (radiative efficiency). Eger tiim yeniden birlesme olaylar:
foton yaymlanmasi ile sonuglanirsa ve yayimlanan fotonlarm tamami detektor tarafindan
algilanir ise n = 1 olarak almabilir. (2.14) ve (2.14a) esitlikleri gdzlemlenen termoliiminesans

sinyali temsil etmektedirler.

Termoliiminesans olay1 anlatan denklemleri yazarken, sistemin denge durumuna gegisi

sirasinda gozlenen yiik tastyicilarin hareketleri i¢in bir¢ok sinirlandirma yapilmaistir.

Uyarilmis sistem denge durumuna gegerken, isitma islemi sirasinda (sabit bir f 1sitma
hizinda) elektronun hareketleri (2.8) ve (2.14) esitlikleri ile tanimlanmaktadir. Bu denklemler,
birinci mertebeden (first - order) ve lineer olmayan (non - linear) diferansiyel denklemlerdir.
Bu tiir denklemlerin analitik ¢oziimleri genellikle miimkiin degildir. Dikkat edilir ise, n., n ve
m konsantrasyonlari, sicaklik ve zamana bagimlidir. Sicaklik ve zaman arasindaki iliski ise
isitma hizi B’nm bir fonksiyonu ile tanmimlanmaktadir T =T(t, B). n, n ve m sistemin
gecmisteki durumuna da bagimli oldugundan her biri i¢in n [ T(t)], n[T(t)], m[T(t)] yazilabilir.
Ayrica bunlar, diferansiyel denklemlerin ¢6ziimleri olduklarimdan t ve T bagimliliklarmin
yani sira ng, nyg ve my, ilk degerlerine de baghdirlar (Chen ve McKeever 1997; McKeever ve
Chen 1997; Furetta, 2003).
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2.4 Yaklasimlar

2.5 Yan denge (QE) Kabulii

Modelimize uyguladigimiz en 6nemli kabul yar1 denge (quasiequilibrium) kabuliidiir. Bu
kabuliin sonuglar1 ¢ok onemlidir ve iletim bandindaki serbest elektron konsantrasyonunun

yar1 dengede olmasini gerektirmektedir.

dn
dt

dm
dt

dn,
dt

<< (2.15)

2

Bu esitsizlik, (2.8), (2.9) ve (2.10) esitliklerinde basitlestirmeler saglar. Baslangictaki serbest
yiik tastyict konsantrasyonunun kiigiik oldugu kabul edilirse (n = 0) ve yar1 denge sarti
kullanilirsa, 1sitma islemi swasinda delokalize bantlarda yiik tasiyici birikimi olamaz.

Esitlik (2.15) hesaba katilarak esitlik (2.14), esitlik (2.17) veya (2.18) haline gelir.

dn dm
-~ =] 2.16

7 o in (2.16)

_ns.exp{-E,/kT}mo,,
e [(N—n).an +m.amn]

I e { E} | (N-n)o, (2.18)
=Nn.s.cx - .| 1= .
" P kT (N-n)o,+mo

I

(2.17)

mn

(2.17) ve (2.18) esitlikleri termoliiminesans yaymlanma i¢in (General One Trap) GOT
denklemleri olarak adlandirilmaktadirlar. Esitlik (2.18)’de bulunan kdseli parantez
icerisindeki terim, 1si1l olarak uyarilan elektronlarin, elektron tuzaklar1 tarafindan, yeniden
yakalanmama olasiligin1 temsil etmektedir. Buradaki (N-n).c,/ m.cn, orani, yeniden

yakalanma olasiliginin yeniden birlesme olasiligina oranidir.

2.6 Birinci Mertebeden Devinimler

Isil uyarilma sirasinda, yiik tastyicilarmin tuzaklara yakalanma olasiliginin ((N-n).c,),
yeniden birlesme olasilig1 (m.om,) ile kiyaslandiginda, ihmal edilecek kadar kiigiik oldugu

kabul edilirse,

mo,, >>(N-n).o,.
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Boylece GOT denklemi (2.19) haline gelir.

E
I, :n.s.exp{—k}} (2.19)

Ayrica 2.16 esitligindeki —dn/dt o n iliskisi kullanilirsa birinci mertebeden bir denklem elde

edilir. Esitlik (2.19), 0 -t araliginda integrali alinirsa ve 1sitma hizi sabit olarak alinirsa, Ity

icin birinci mertebeden bir ifade olan Randall - Wilkins fonksiyonu elde edilir.

_ _E (3 Fagnd B
ITL—no.s.exp{ k.T}'eXp{ (ﬁ]{exp{ kﬂ}d@} (2.20)

Burada ny, t =0 anindaki n degeri, Ty ilk sicaklik ve O sicaklik yerine kullanilan gecici bir

degiskendir. Randall - Wilkins modeline gore izinli gecisler Sekil 2.7°de goriilmektedir. Bu
modele gore, iletim bandindan lokalize durumlara gegislerde yeniden birlesme olasiligi,

tuzaklara yakalanma olasiligindan daha yiiksektir.

2.7 lkinci Mertebeden Devinimler

Garlick ve Gibson, 1sitma sirecinde tuzaklardan serbest kalan elektronlarin tekrar tuzaklara

yakalanma olasiliginin, yeniden birlesme olasiligindan biiyiik oldugunu kabul etmiglerdir.
mo,, <<(N-n).o, (2.21)

Ayni zamanda tuzaklarin doyuma ulagsmadigmi kabul ederek GOT denklemini yeniden

diizenlemislerdir.

N>nven=m

dn o ) E
I, =——=s. — |.n".e —— 2.22
m S(N.amn]n Xp{ k.T} (2:22)

Burada dn/dt, 1sitma siirecinde, elektron konsantrasyonunun degisim hizidir. Elektronlarin

151l uyarilma sonucu serbest kalma olasilig1 (n.s.exp[-E/k.T]) terimi ifade edilmistir.

Esitlik (2.22)’ye dikkat edilir ise dn/d¢ nin n® ile orantili oldugu goriilmektedir. Boylece
termoliiminesans 1sima ic¢in ikinci mertebeden bir ifade elde edilmis olmaktadir. Bu ikinci

mertebeden denklemde o, =0,, olarak almir, s'=s/N tamimlamasi yapilir ve 0-t

araliginda integre edilirse (2.23) elde edilir.
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-2
] T
I, =nls'exp {— fT}{H(’%ﬁS ] f exp {_ kE’B}.dH} (2.23)
. 7 .

Bu denklem ikinci mertebeden Garlick Gibson TL denklemi olarak bilinmektedir.

Bu denklemin ¢6ziimii olan termoliiminesans 1s1ma egrisinin yliksek sicaklik bolgesinde kalan
kismi, distik sicaklik bolgesinde kalan kismindan daha genistir. Garlick Gibson
termoliiminesans denklemi tiiretilirken 1sitma siirecinde serbest kalan elektronlarin yeniden
tuzaklar tarafindan yakalanma olasilig1 hesaba katildig1 i¢cin liiminesans yayinlanmadaki
artisin bir miktar gecikmesi ve bdylece egrinin yiiksek sicaklik bdlgesinde kalan kisminin

daha genis olmas1 beklenen bir sonugtur.

2.8 Genel Mertebeden Devinimler

Randall - Wilkins birinci mertebeden ve Garlick - Gibson ikinci mertebeden termoliiminesans
1stma yogunlugunu ifade eden denklemlerini tiiretirlerken, 6nceki boliimlerde s6z edildigi
gibi, yeniden tuzaklara yakalanma ve yeniden birlesme olasiliklarinin oranlar1 hakkinda bazi
0zel kabuller 6ne slirmiislerdir. May ve Partridge, bu kabulleri ve elde edilen denklemleri
hesaba katilarak, termoliiminesans 1s1ma yogunlugunu ifade eden yeni bir ampirik bagmnti

tiiretmislerdir.

, E
I,=n"s .exp(—k—Tj (2.24)

(b-1)g-1

burada s* m’ boyutundadir. b genel mertebeden parametre olarak tanimlanmaktadir ve

degeri 1 ya da 2 olmak zorunda degildir. Esitlik (2.24) b # 1 durumu i¢in integre edilirse;

I,, =s"n,.exp {_kiT} {1 - ((b —1).%)

burada s>’ =s’.n'>") dir. May ve Partridge’nin onerdikleri bu esitlik 1. ve 2. mertebeden

_b

T E b-1
——Ld0 2.25
j%exp{ kﬁ} } (2.25)

denklemlerin uygulanamadigi durumlar i¢in tiiretmisledir. Esitlik (2.25)’de b — 2 alindiginda
ikinci mertebeden Garlick - Gibson denklemine (2.23), b — 1 olarak alindiginda Randall -
Wilkins birinci mertebeden termoliiminesans denklemine (2.20) indirgenir. Bu denklem 1

veya 2. mertebe olmayan durumlar1 agiklamakta faydali olmaktadir.
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2.9 Daha Karmasik Modeller

Bir tuzak - bir yeniden birlesme merkezi modeli termoliiminesans sinyalin karakteristigini,
istma pikinin farklt doz ve isitma hizlarinda nasil bir degisime ugradigini genel olarak
aciklayabilmektedir. Ancak bilinen hi¢bir termoliiminesans malzeme bu basit model
kullanilarak tam olarak agiklanamaz. Bu bolimde termoliiminesans olgunun agiklanmasi igin

faydalanilan bazi karmasik modeller tartisilacaktur.

2.10 Karma Mertebeden Devinimler

Termoliiminesans 1s1ma i¢in simdiye kadar sunulan denklemler Sekil 2.7°de izinli gegisleri ve
enerji seviyeleri goriilen OTOR modeli kullanilarak tiiretilmistir. OTOR modeli yalnizca bir
tuzak ve bir yeniden birlesme merkezi 6nermektedir. Ancak gercek malzemeler birden fazla
sayida elektron tuzaklari ve yeniden birlesme merkezi ihtiva etmektedirler. OTOR modelinin
simdiye kadar tartisilan en Onemli kabuli n=m yani tuzaklara yakalanan elektron
konsantrasyonunun, tuzaklara yakalanan bosluk konsantrasyonu ile esit olmasidir. Gergek
kristallerde s1g tuzaklarin yani sira derin tuzaklarda bulunmaktadir. Sicaklik kontrollii bir
sekilde arttirildiginda dnce s1g tuzaklarda bulunan elektronlar serbest kalirken, daha ytiksek
sicakliklarda ise daha derin tuzaklarda bulunan elektronlar serbest kalmaktadir (Chen vd.,

1981). Boylece yiik esitligini ifade eden baginti (2.26) halini alir.
n+h=m (2.26)

Burada h derin tuzaklarda bulunan elektron konsantrasyonunu ifade etmektedir. Gorece diistik
sicakliklarda, si1g tuzaklardaki elektronlar serbest kalirken derin tuzaklardaki elektronlar
serbest kalmak icin daha fazla 1s1l enerjiye ihtiya¢ duyarlar ve tuzaklardan kurtulamazlar. Bu
nedenle, gorece diisiik sicakliklarda, derin tuzaklarin 1s1l baglantisiz (thermallay disconnected)

olduklar1 kabul edilmektedir.
Bu model tarafindan 6nerilen izinli gegisler Sekil 2.8’de goriilmektedir.
Derin tuzaklardaki elektron konsantrasyonunun degisim hizi esitlik (2.27) ile verilmektedir.

dh .
E_(H h).4, (2.27)

Burada H toplam derin tuzak konsantrasyonudur.
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Sekil 2.8 IMTS modelinin 6ne siirdiigii enerji seviyeleri ve izinli gecisler

S1g elektron ve bosluk tuzaklarindaki elektron trafigini ifade eden esitlikler sirasiyla (2.28) ve

(2.29) ile verilmistir;
dn E
—=-ns.exp| —— |+n,.(N—-n).4 2.28
‘;_”Z = (M —m).4, (2.29)

c_dm_dn_an (2.30)
di — dr di dt

Bu durumda E; enerjili s1g tuzaklardan serbest kalan elektronlarin hem yeniden birlesme
merkezleri ve hem de derin tuzaklar tarafindan yakalanmasi hesaba katilmis olmaktadir. Bu
nedenle 1s1] olarak baglantisiz olan derin tuzaklarin, sig tuzaklardan serbest kalan elektronlar1
yakalayarak yeniden birlesme merkezleri ile yaristigi sOylenebilir ve derin tuzaklar
“etkilesimli” (interactive) tuzaklar olarak adlandirilmaktadir. Yaymnlanan TL 1simay1 ifade
eden esitlik (2.31) ile verilmektedir. H=h ve dn/dt=0 6zel durumunda denklem (2.32)

yazilabilir.

I, =n.(h+n+n).4, (2.31)

_ns.exp{-E,/kT}.(n+h)o,

" [(N—n)an +(I’l+h)6m] (232)
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Bu denklemde yeniden tuzaklara yakalanma olasiliginin diger olasiliklara gére ¢ok kiiclik
oldugu kabul edilirse, [ (N —n) o, << (n + h ) on ], (2.32) esitligi birinci mertebeden
Randall - Wilkins termoliiminesans denklemine doniisiir. Yeniden tuzaklara yakalanma

olasiligim biiyiik oldugu kabul edilirse; [ (N —n ) o, >> (n+ h) 6, ] ve n << N ile birlikte,

_ns.exp{-E,/kT}.(n+h)o,

I = 2.33
m No, (2.33)
ya da 6, = o, durumunda esitlik (2.31) esitlik (2.34) haline gelir.
S. —E , /kT{.(n+h
== xpi=E kT}.(n+h) (2.34)
(N +h)
s’ =s/( N+ h) tanmim kullanilarak esitlik (2.33) ve (2.34) yeniden diizenlenirse;
E E
I, =5 nhexpi——=t+s'n’.expl ——- 2.35
& p{ k.T} p{ k.T} (2.33)

Esitlik (2.35) acik halde yazildiginda birinci ve ikinci mertebeden terimleri igerdigi
goriilmektedir. Ozellikle eger h << n ise denklem birinci mertebe 6zel durumuna ve h >> n ise
denklem ikinci mertebe 6zel durumuna indirgenmis olmaktadir. Bu nedenle (2.35) esitligi

karma mertebeden olarak adlandirilmaktadir.

2.11 Etkilesimli Devinim

Genellikle gergek bir termoliiminesans malzeme elektron ve bosluklar i¢cin ¢ok sayida tuzak
enerji seviyelerine sahiptir. Tuzaklar, iletim bandi ve yeniden birlesme merkezi arasindaki
elektron gecislerini temsil eden diferansiyel denklemlerin bir seri toplami seklinde yazilabilir.
Incelenen malzemede birbirinden bagimsiz u sayida elektron tuzak seviyesi oldugu ve v
sayida yeniden birlesme merkezi bulundugu kabul edilirse, bu durumda tuzaklarda bulunan

elektron konsantrasyonun degisim hizi;

dn. E.

—=-n.s,.expy——=¢+n,(N,—n).A4, 2.36
dt v p{ kT} c( i 1) ni ( )
Bu denklemde birinci terim, 1si1l uyarilma sonucu tuzaklardan serbest kalan elektronlarin

konsantrasyonu, ikinci terim ise serbest kalan elektronlarin yeniden tuzaklara yakalanmasini

temsil etmektedir. Bosluk konsantrasyonun degisim hizi;
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dm,
” =-n.M, A, (2.37)
Burada, Am' :Vn 'Um' ve Amnj =V n mn] dir

Iletim bandindaki elektron konsantrasyonunun degisim hiz1 ise;

dn, :ini.si.exp{—i}—nc. Zvlm,.Amn, +Zu:(Nl.—nl.).Am (2.38)
da 5 kT a7 5

ile verilir. Denklem 2.37 de sadece 1s1l enerjiyle uyarilan elektronlar hesaba katilmistir ve hala
dn, / dt = 0 olarak kabul edilmistir. Bu karmasik durum ic¢in yar1 - denge kabulii yapilir ve
GOT denklemi formunda yazilir ise;

o Ay 2.39

Iy ,Z‘ Rl (2.39)

E= Zn 5,.€X £, (2.40)
PU%r '

R=>'m .4, (2.41)

(2.42)

Esitlik (2.39) yazilirken tiim elektron - bosluk yeniden birlesmelerinin 1smimli oldugu ve
termoliiminesans sinyali yaymladigi kabul edilmistir. Ayrica tiim yaymlanan fotonlarin

detektor tarafindan algilandigi kabul edilmistir.

2.12 Schon - Klasens Modeli

Bu boliime kadar yapilan sunulan modellerde yalnizca elektronlarin hareketli oldugu, TL
yayinlanmanin tuzaklardan serbest kalan elektronlarin bosluklar ile birlesmesi sonucu

yayinlandig1 ve bosluklarin hareketsiz oldugu kabul edilmistir.

dn
v.—() 2.43
7 (2.43)

Schon - Klasens modelinde elektronlarin ve bosluklarin, ayni sicaklik araliginda, hareketli

oldugu kabul edilecektir. Bu durumda ise, bosluklar da elektronlar gibi benzer bir mekanizma
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ile TL yaymlanmaya katkida bulunacaklardir. Burada dikkat edilmesi gerekli dnemli nokta;
bosluklarin elektronlar ile yeniden birlesmeden Once, 1sil enerji ile serbest kalmasi ve

elektronlar i¢in yeniden birlesme merkezi gibi davranmasidir.

Sekil 2.9°da Schon - Klasens modelinin 6nerdigi yiik tasiyicilarinin enerji seviyeleri, izinli

gecisleri ve ilgili parametreler sunulmustur.

[letim Bandi
---------------------------- Y it ne
E.
Ate Ela Sl }
v
7'} N,n
Are
Arh
M, m v
An | ‘ E, s2 1?
Ev ... B ny
Valans Bandi

Sekil 2.9 Schon - Klasens modelinin 6nerdigi izinli gegisler (McKeever ve Bull, 1895)

Schon - Klasens modeline gore tuzaklarda bulunan yiik tasiyic1 konsantrasyonunu ifade eden

esitlikler (2.44), (2.45), (2.46) ve (2.47)’de verilmistir.

% = —5,.n.€Xp (—:—}) +4, .nc.(N - n) -A4,n.n (2.44)
CZC = §,.n.€Xp (—:—}) -4, .nc.(N - n) -A,n.m (2.45)
cjl_n; =-s, .m.exp(—f—;j + A4, .nv.(M — m) —A,n,.m (2.46)

Burada, n. ve n, sirasiyla, iletim bandindaki serbest elektron ve valans bandindaki bosluk

konsantrasyonudur. N ve M sirasiyla elektron ve bosluk tuzak enerji seviyelerinin
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konsantrasyonudur. n ve m sirasiyla tuzaklarda bulunan elektron ve bosluk konsantrasyonunu,
Ase iletim bandindaki elektronlarin bosluk tuzaklarma hareket ederek yeniden birlesme
olasiligl, A¢ iletim bandindaki elektronlarm tuzaklara yakalanma olasilii, Ag bosluklarin
tuzaklara yakalanma olasiligi, Ay, valans bandindaki bosluklarin elektron tuzaklarina hareket

ederek yeniden birlesme olasiligini ifade etmektedir.
Bu 4 denklem ayni1 zamanda

dn dn, dm dn,
——t=—x
dat dt dt dt

(2.48)

notralizasyon kosulunu da saglamaktadir. Tiim yeniden birlesmelerin 1sinimh oldugu ve tiim

1s1malarin detektor tarafindan algilandigi kabul edilirse termoliiminesans 1s1ma yogunlugu;

Y L S— S (2.49)

! W g dt

=1

TL TLn

olarak hesaplanabilir (Furetta, 2003; Chen ve McKeever 1997).

2.13 Zimmerman Modeli

Bu model Zimmerman tarafindan 6nerilmis ancak daha sonralar1 Chen tarafindan yeniden
gozden gecirilmis ve yeni enerji seviyeleri modele dahil edilmistir. Bu model yiik tasiyicilar

icin 4 tuzak seviyesi icermektedir.

Sekil 2.10’da Zimmerman modelinin 6nerdigi enerji seviyeleri goriilmektedir.

T: Ana elektron tuzagy,
S: Isil baglantisiz derin elektron tuzagi,
R: Yeniden birlesme merkezi,

L: Isil baglantisiz derin bosluk tuzag:.

Model, bu dort enerji seviyesi ile beraber iletim ve valans bantlarini da ihtiva etmektedir.
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Sekil 2.10 Zimmerman modelinin 6nerdigi izinli gecisler (McKeever, ve Bull, 1985)

Elektron - bosluk tuzaklar1 enerji seviyeleri ile iletim ve valans bantlar1 arasindaki yiik tasiyici

trafigini diizenleyen diferansiyel denklemler asagida sunulmustur.

dn,
dt

=A,.n.. (N, —n;) (2.50)

Esitlik (2.50) T tuzagindaki elektron trafigini tanimlamaktadir.

dng

% :As.nc.(NS—ns) (2.51)

Esitlik (2.51) derin tuzaklardaki elektron konsantrasyonunu tanimlamaktadir.

dm E,
—=s.nexp|l—|-A4A nAN-n)—A .n.m 2.52
dt 1 p( ij te c( ) re*' "¢ ( )

2.14 Fading ve Tiinel Olay1

Bu kisma kadar tartisilan modellerde termoliiminesans sinyal, elektronlarin iletim bandindan
yeniden birlesme merkezlerine gecerek bosluklar tarafindan igmimli yakalanmasi sonucu
meydana geldigi kabul edilmisti. Bu sekilde elektronlar kristal igerisinde diflizyona ugrarlar

ve bosluklar ile birleserek termoliiminesans 1s1maya neden olurlar.

Bir yiik tastyicisinin yakalandigi tuzaktaki yari omrii 7 =s~'.exp{E, /k.T'} bagmtisi ile verilir.

Bu esitlik kullanilarak derin tuzaklarda bulunan elektronlarin yar1 6miirleri binlerce ve hatta



43

milyonlarca yil olmasi gerektigi hesaplanmistir. Ancak deneysel calismalar tuzaklardaki
elektronlarm Ongoriilen siirelerin ¢ok ¢ok altindaki bir zaman diliminde serbest kaldigmni

gostermektedir. Bu olay fading olarak bilinmektedir.

Eger tuzak enerji seviyesi ve yeniden birlesme merkezleri uzaysal olarak birbirlerine yakin
konumda bulunurlar ise, tuzaklarda bulunan yiik tasiyicilarinin dalga fonksiyonlar1 {ist iiste
gelebilir. Bu durumda tuzak ve yeniden birlesme merkezleri arasinda yiik tasiyicilar tiinelleme
yaparak gecebilirler. Burada yiik tasiyicilarinin delokalize enerji seviyelerine ulasmadan
yeniden birlesme yaptig1 gozden kagmamalidir. Bu tiir mekanizmalar birgok termoliiminesans

malzeme i¢in rapor edilmistir.

Sekil 2.11°de tuzaklarda bulunan elektronlarin pozitif yiiklii yeniden birlesme merkezlerine
gore sahip oldugu potansiyel enerji mesafenin bir fonksiyonu olarak c¢izilmistir. 1
mesafesinde elektron E; derinlikli potansiyel kuyusunun dibinde yerlesmistir. Yeniden
birlesme olayi, bu enerji engelinin elektron tarafindan tiinellenerek asilmasi ve yeniden

birlesme merkezine ge¢mesi ile meydana gelmektedir.

Bir tuzak ve yeniden birlesme merkezi ¢ifti birbirinde r uzakliginda bulurken, tuzakta bulunan

bir elektronun birim zamanda yeniden birlesme merkezine tiinelleme yolu ile gegme olasiligi,

P(r):Po.exp[—i} = F,.exp[-a.r] (2.53)
a

esitligi ile tanimlanabilir. Burada Py frekans faktorii, a bir sabittir (kabaca elektron i¢in Bohr
yaricap1 olarak kabul edilebilir). a parametresi ise (2.54) ile verilebilir.
2. J(2m E))

a=—t—— (2.54)

Burada m* elektronun efektif kiitlesi, h=h/2n , h Planck sabitidir. Tuzak ve yeniden
birlesme merkezlerinin rastgele dagildigi durumlar i¢in birbirinden ayrilma olasiligi (2.55) ile

tanimlanmaistir.

_ 3
S(r) = 4znyr’ exp (%] (2.55)

Burada n, = m, t = 0 aninda tuzaklarda bulunan elektron ya da bosluk konsantrasyonudur.

Sonug olarak tuzak - yeniden birlesme merkezi ¢ifti arasinda elektronlarin tiinelleme yapma

olasilig1, 1sinlanmanin durdurulmasinin ardindan, zamanla azalmaktadir. Bu termoliiminesans
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malzemenin 1sinlanmasinin ardindan okunana kadar gecen siirede termoliiminesans sinyal
kaybi (fading) olarak ortaya ¢ikmaktadir. Bu tiir fading olayma 1s1l olmayan (anormal) fading
denir. Anormal fading olay1 tuzaklarda bulunan elektron ve bosluk konsantrasyonu ile

iliskilidir.

Uzunluk, r

Enerji, E

Sekil 2.11 Tiinelleme olay1 i¢in enerli seviyeleri (Chen ve McKeever 1997).

Diger taraftan malzeme igerisinde derinligi E, olan herhangi bir elektron tuzagi oldugu

durumda 1s1 yardimiyla bu tuzak seviyesine de elektronlar tlinelleme yaparak gegebilirler.

2.15 Tuzak Parametrelerini Belirleme Yontemleri

Termoliiminesans deneylerin genel amaci, belirli kosullar altinda, deneysel verileri kullanarak
TL 1s1maya neden olan yiik tasiyici trafigini ve tuzak parametrelerini tayin etmektir. Bu
parametreler elektron tuzaklarmnin aktivasyon enerjisi (E), frekans faktorii (s), kinetik mertebe
(b), TL 1s1maya neden olan tuzak ve yeniden birlesme merkezlerinin konsantrasyonudur.
Ancak bu parametrelerin tayin edilmesi ile TL i1smma silirecinin tam olarak anlasilmasi

mimkiin olamamaktadir.

Tuzak parametrelerini tayin etmek i¢cin kullanilan yontemler, TL 1simay1 acgiklayan
diferansiyel denklemlerin ¢esitli varsayimlar altinda basitlestirilerek analitik bigimde
¢cOziilmesi ile baslamaktadir. Buradan elde edilen denklemler ve deneylerden elde edilen

veriler kullanilarak tuzak parametreleri tayin edilebilmektedir.

Termoliiminesans 1s1ma egrisinden faydalamilarak TL parametrelerin belirlenmesi uzun
yillardir bircok arastirmaci ve arastirma grubu tarafindan incelenen bir konudur. Isima
egrisinden tuzak parametrelerinin belirlenebilmesi i¢in literatiirde Onerilen bircok yontem
mevcuttur. Bu yontemlerin uygulanabilecegi durumlar 1smma pikinin basit ya da karmasik

olabilen yapisma gore degisiklik gostermektedir.
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Genel olarak, 1s1ma egrisindeki her bir 1s1ma piki diger piklerden yalitilabildigi durumlarda ilk
yiikselis (Initial Rise, IR), degisik hizlarda i1sitma (Various Heating Rate, VHR), izotermal
bozunma (Isothermally Decay, ID) ve pik sekli (Peak Shape, PS) yontemleri tuzak
parametrelerinin belirlenmesinde kullanilabilmektedir. Buna karsin bir¢cok termoliiminesans
malzemede 151ma egrisi birgok 1s1ma pikini ihtiva eden karmasik bir yapiya sahiptir. Bu
durumda tuzak parametrelerini belirleyebilmek icin once TL i1s1ma egrisindeki her bir pik
kismi 1s1l temizleme (Partial Thermal Cleaning, PTC) yontemi ile diger piklerin etkilerinden
arindirilmalidir. Bir diger yontem ise bilgisayar yardimiyla 1s1ma egrisi agma (Computurized
Glow Curve Deconvolution, CGCD) teknigidir. Birgok durumda kismi 1s1l temizleme yontemi
ile bir 1s1ma pikini digerlerinden yalitmak miimkiin olamaz. Bu durumlarda CGCD ydntemi

kullanilarak tuzak parametreleri belirlenebilmektedir.

Termoliiminesans 1s1ma piklerinin tuzak parametrelerinin belirlenmesi sirasindan bazi
sistematik hatalar yapilmasi olasidir (Ege vd., 2007). Bunlar arasinda termoliiminesans
isimanin siiziildiigi filtre sistemlerinden kaynaklanan hatalar, yaymlanan termoliiminesans
1simanin yeterli spektral analizinin yapilmadan elektrik sinyaline doniistiiriilerek kaydedilmesi
ve olusan giiriiltiiler, artan 1sitma hizi ile sistem ve malzeme arasinda olusan sicaklik farki
sayilabilir. Tiim bu hatalar termoliiminesans Ol¢iimiin giivenilirligini azaltmakta ve bu
deneysel sonuglarm kullanilmasiyla hesaplanan parametrelerin gecgerligini olumsuz yonde
etkilemektedir. Termoliiminesans 6lglimlerde kullanilacak yontemlerin ve deney kosullarinin

secilmesinde bu noktalarin g6z 6niinde bulundurulmasi gerekmektedir (Kitis, ve Tuyn, 1998).

2.15.1 Artan Doz Yontemi

Termoliiminesans 1s1ma pikinin kinetik mertebesi olan b’nin belirlenmesinde kullanilan en
temel yontem VD (Variable Dose) yontemidir. Bu yontemde termoliiminesans malzemenin
farkli doz degerlerindeki radyasyona karsi, 1sima pikinde meydana gelen degisim
belirlenmeye ¢alisilir. Farkli doz degerlerinde radyasyona maruz birakilan malzemelerin 1s1ma
egrileri elde edilir ve bu egrilerden, farkli dozlarin 1s1ma piklerinin maksimum olduklari

sicakliklar tizerindeki etkisi belirlenir.

Termoliiminesans teoriye gore birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip 1s1ma pikleri

icin 1s1ma pikinin maksimum olma kosulu (2.56) ile ifade edilir.

BE :S_exp(_ _E ] (2.56)

kT
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Isima pikinin maksimum olma kosuluna gore; 1s1ma pikinin kinetik mertebesinin b= 1"e esit
olmast durumunda pik maksimum sicakligi yalnizca B ile degismektedir. Sabit bir 1sitma
hizinda, pik maksimum sicaklig1 diger biitiin deneysel parametrelerden bagimsiz olacak ve
onlarin degisiminden etkilenmeyecektir. Ancak b= 1 oldugu durumlarda (ve tuzak
konsantrasyonunun saturasyona ulagmadigi bdlgede) artan radyasyon dozu ile pik maksim

sicaklig1 diisiik sicaklik bolgesine dogru hareket edecektir.

VD yodntemi uygulanirken termoliiminesans malzeme farkli dozlardaki radyasyona maruz
birakilir ve radyasyon dozunun pik maksimumuna karsi gelen sicaklik degerine etkisi
incelenir. Radyasyon dozu ile pik maksimum sicaklig1 degigsmedigi durumda ilgilenilen pikin
kinetik mertebesinin b= 1 oldugu sonucuna ulasilir. Ancak artan radyasyon dozu ile pik

maksimum sicaklig1 diisiik sicaklik bolgesine dogru kaydigi durumda ise b # 1 olmaktadir.

2.15.2 1Ik Yiikselis Yontemi

Cevresinden yalitilmis tek bir 1s1ma pikinin tuzak parametrelerini belirleyebilmek ic¢in
kullanilabilen en basit yontem IR (Initial Rise) yontemidir. Bu yontem temelde TL 1s1ma
yogunlugunun, 1s1ma egrisini temsil eden fonksiyondaki iistel terime bagli olarak, artmasina

dayanir. TL 1s1may1 ifade eden matematiksel esitlik (2.57) ile verilebilir.

I(T):no.s.exp(—k%j (2.57)

Burada, T sicaklik, I ( T ); T sicakligindaki TL 1s1manin yogunlugu, E aktivasyon enerjisi ve k

Boltzmann sabitidir. Bu denklemde esitligin her iki tarafinin dogal logaritmasi alinir ise,

In[7.]=1In(n,.s)- (2.58)

> |

1
T
elde edilir. Esitlik (2.58)’den In [ I I’'nin -1 / k T’ye gore grafigi ¢izilir ise egimi E’ye esit olan
bir egri elde edilir ve buradan E degeri hesaplanabilir. Ayrica ¢izilen bu egrinin ekseni kestigi

noktaya kars1 gelen deger In (s np )’a esit oldugundan buradan s degeri hesaplanir (McKeever,

1985; Kim vd., 1996; Kitis, 2002).

Birinci mertebeden olmayan durumlar igin ise In ( I/ n® )’nin -1 / k T’ ye gore grafigi ¢izilir
ve dogru b degeri icin bir egri elde edilir. Bu egrinin egimi E’ye esit olur. Bu yontemin en
biiylik avantaj1 frekans faktori (s) ile ilgili herhangi bir 6n bilgiye sahip olmadan aktivasyon

enerjisinin belirlenebilmesidir.
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IR yontemi ile aktivasyon enerjisinin belirlenmesi, esasinda veri analizine dayanmaktadir ve
kisith bir aralikta kalan veriler kullanilarak analiz yapilmaktadir. Analiz 151ma egrisinin
sadece artig gosterdigi bolgede ve smirli sayida veri kullanilarak yapilir. Bu nedenle IR
yontemi ile belirlenen aktivasyon enerjisi, analizde kullanilan veri sayisi ile ¢ok yakindan

iliskilidir.

Yontemin hassasiyetini etkileyen bir diger faktor ise 1sil soniimdiir (thermal quenching).
Bilindigi gibi TL 151ma egrisi elde edilirken, artan sicaklik ile birlikte liiminesans yayinlanma

verimi de azalmaktadir (Kortov vd., 1996; Springis vd., 1996; Kitis, 2002).

Yontemin gegerliligini koruyabilmesi ve uygulanabilmesi i¢in analizde kullanilan sicaklik
bolgesinde tuzaklardaki elektron konsantrasyonunun yaklasik olarak sabit kaldigi kabul
edilmektedir. Bu kabul, kritik bir sicakliga kadar gecerliligini korumaktadir. Kritik sicaklik
ise TL sinyalin maksimum degerinin yaklasik % 10 - 15’ine kars1 gelen bolge icerisinde
kalmaktadir (McKeever, 1985). IR yontemi ile hesaplanan aktivasyon enerjisi degerlerinin
bazi durumlarda diizeltilmesi gerekmektedir (Chen ve McKeever, 1997). Termoliiminesans
1s1ma egrisi elde edilirken, artan sicaklikla beraber liiminesans yaymlanma veriminin azaldigi
ilk olarak Wintle, (1977) tarafindan ileri siiriilmustiir. Sicakligin belirli bir degerin {lizerine
kadar yiikseldigi durumlara 1s1l soniim etkisini gostermeye baslamaktadir. Bu etki katkisiz
aliminalar i¢in deneysel olarak ilk defa Tale, (1993), daha sonra Springs vd. (1996) ve Kortov

vd. (1996) tarafindan incelenmistir.

Is1l sonlim i¢in Onerilen Denklem (1.1)’deki W ve C parametreleri a - Al,O;:C i¢in 6rnegin

tipinden, tuzaklarm doluluk oranindan ve 1sitma ya da sogutma hizindan bagimsizdir. Bu

degerler Akselrod vd. (1998) tarafindan W=1,04 - 1,09¢V ve C=10" - 10" olarak

hesaplanmistir. Isil soniim etkisi hesaba katilarak IR yontemi ile hesaplanan aktivasyon
enerjisinin degeri diizeltildiginde aktivasyon enerjisinin gercek degeri esitlik (2.58b) ile

verilir. Burada AE esitlik (2.58c) ile hesaplanabilir (Kitis, 2002).

E, . =E,+AE(T) (2.58b)

Gergek

AE = Wl (2.58¢)

1+
C.exp[-W /kT]
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2.15.3 izotermal Bozunum Yontemi

ID (Isothermal Decay) yontemi TL 1s1ma piklerinin incelenmesinde ve tuzak parametrelerinin
belirlenmesinde 1s1ma egrisinin elde edilisi ve ele alinig1 itibartyla, kullanilan diger
yontemlerden olduk¢a farklidir. Bu yontemde temel olarak malzeme belirli bir sicakliga (T)
kadar kontrollii olarak 1sitilir ve sicaklik T degerinde sabit tutularak yaymlanan 1ig1ma zamanin
bir fonksiyonu olarak izlenir. Bu nedenle ID yodnteminde incelenen 1s1ma fosforesans

yayinlanma ile alakahdir.

ID yontemi birinci mertebeden TL 1s1ma pikleri i¢in ilk olarak Garlick - Gibson tarafindan

onerilmistir. Yontem genel olarak asagidaki bigimde tanimlanmaktadir.

Ayni cins molekiillerden meydana gelmis ve sabit bir sicaklikta (T;) tutulan liiminesans bir
malzemenin yaymladigr 1s1ma zamanin ve sicaklifin bir fonksiyonu olarak, birinci

mertebeden bir diferansiyel denklemi ile tanimlanir;

I(t,T]):IU.exp{—s.exp(—kiT].t} (2.59)

1

Buradaki I,, t=t, baslangic durumundaki is1ma yogunlugudur. Bu denklem, sabit bir T;
sicakliginda tutulan TL malzemeden yayinlanan liiminesans 1simanin iistel olarak azaldigini
ve eger In (I/ 1, )’in zamana gore grafigi ¢izilir ise egiminin (2.30)’a esit olan bir dogru elde

edilecegini gostermektedir.
m, = —s.exp(—E/k.T) (2.60)

T, < T, olacak sekilde herhangi iki T; ve T, sicakliklar1 belirleyelim ve bu iki sicaklik degeri
icin I(T,) ve I(T,) 1s1ma yogunluklarini hesaplayalim.

I(T)=n.s.exp(—E/k.T) (2.61)
I(T,)=n,.s.exp(-E/k.T,) (2.62)

Son iki denklem taraf tarafa boliiniir ve elde edilen esitligin dogal logaritmasi alinir ise (2.63)
elde edilir. Boylece T, ve T, gibi iki farkli sicaklikta ID deneyi gerceklestirildiginde E degeri

hesaplanabilir.

o[ 202) £ 1] 2.6
1)) k\I, 1
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E degerini hesaplamanin bir diger yolu da Ty, T», ... T, olmak iizere se¢ilecek olan n adet sabit
sicaklikta ID deneylerini tekrar etmektir. Se¢ilen n adet sicaklik degeri icin ID deneyleri
yapilir. Her bir T; sicakliginda gerceklestirilen ID deneyi i¢in In (I; )’nin zamana gore grafigi
cizilir. Buradan elde edilen dogrularin egimleri (m;) hesaplanir. Elde edilen dogrularin
egimleri m;’nin 1 / k T’ye gore grafigi ¢izildiginde elde edilen bu yeni dogrunun egimi artik

E’ye esittir. Ayrica dogrunun ekseni kestigi nokta ise s’ye esit olmaktadir.

Simdi derecesi birden farkli olan 1s1ma piklerine uygulanmak iizere ID bagintisinin elde
edilisini inceleyelim. Bu sayede derecesi b # 1 olan 1s1ma piklerinin kinetik mertebelerinin
belirlenebilmesi i¢in ID yontemi kullanilabilmektedir. Genel mertebeden TL 1s1may1
tanimlayan (2.24) diferansiyel denklemi sabit sicaklik i¢in 0-t zaman araliginda

coziildiigiinde esitlik (2.64) elde edilir.

b
1-b
I =1, {1 +s'ng ' (b=1)1. exp(—k%” (2.64)

Burada Iy, t=0 anindaki TL 1s1ma yogunlugu, ny baslangicta tuzaklarda bulunan elektron

konsantrasyonunu ve I; herhangi bir t anindaki TL 151ma yogunlugunu ifade etmek iizere,
I,=s"n exp(—E [k.T ) olarak alinir ve denklem yeniden diizenlenir ise (2.65) elde edilir.

(ﬁ—;] b :{1+s’.ng“ (b—l).t.exp(—k%]} (2.65)

Bu esitlikte uygun bir b degeri secildiginde [( I, / I, )' ' ~°’/*]’ nin zamana gore grafigi
cizilirse, bir dogru elde edilir. Boylece her bir T sicakligi icin b degeri belirlenmis olur. b

degerini hesaplamak i¢in ¢izilen grafigin egimi (2.66) esitligi ile verilebilir.
m=s'ny" (b—1).exp (—ij (2.66)
kT

Incelenen termoliiminesans 1s1ma pikine ait aktivasyon enerjisinin belirlenebilmesi amaciyla
farkli T sicakliklar1 i¢in ID egrileri elde edilir. Her bir sicaklik icin uygun b degeri secilerek
[(L/1,)"" = ®) " ® nin zamana gore grafigi cizilir ve egim hesaplanir. (2.66) diferansiyel
denklemi gdstermektedir ki In ( m )’nin —1 / k T’ye gore grafigi ¢izilir ise egimi E’ye esit olan
bir egri elde edilir. Boylece E degeri hesaplanmis olur. Ayni zamanda egrinin y eksenini
(In][ m ]) kestigi nokta In (s [ 1 — b ] )’ye esit olacagindan buradan s degeri belirlenir
(Moharil, 1984).
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Diger taraftan Sohrabi vd., (1998), E ve b degerinin hesaplanmasi i¢in farkli bir matematiksel
yontem ileri siirmiiglerdir. Bu yonteme gore, iki farkli sicaklik degerinde (T, T») elde edilen

ID egrileri i¢in uygun bir b degeri segilir ve [( I,/ I, )" ~°)/®

]’nin zamana gore grafigi cizilir.
Secilen her bir sicaklik degeri icin egimler hesaplanir (T, icin M, T, icin M;). Bu degerler

(2.67)’de kullanilarak 1s1ma egrisinin s parametresi belirlenir.

s-— M - (2.67)

Denklem 2.68’de b ve s parametreleri yerine yazildiginda E degeri dogrudan hesaplanabilir.

M=(b- 1).S.exp(— k%] (2.68)

2.15.4 Pik Pozisyonu Yontemi

Pik pozisyonu (Tn- Ts) yontemi ile 1s1ma egrisinde, birbirine ¢ok yakin bulunan ve iist iiste
binmis bu nedenle birbirilerinden ayirt edilemeyen pikler ayristirilarak tespit edilebilmektedir.
Pik pozisyonu yonteminde iyonlastirici radyasyon ile ismnlanmis 6rnek, belirli bir 1sitma
hizinda, ilk 1s1ma pikinin diisiik sicaklik bolgesindeki kuyrugunda belirlenen bir T sicakligina
kadar 1sitilir. Daha sonra hizli bir sekilde oda sicakligina sogutulan 6rnek tekrar isitilarak tiim
1s1ma egrisi, ayni 1sitma hizinda olmak kosulu ile, elde edilir. Bu durumda 1sima egrisinde
goriilen ilk 1s1ma pikinin maksimumuna kars1 gelen sicaklik degeri kaydedilir (Ty,). Bu siireg
yeniden 1gmnlanmis bir 6rnek ve farkl bir Ty sicakligi i¢in tekrarlanir. Ts sicakligi her bir
basamakta yaklasik 2 °C - 3 °C kadar arttirilmalidir. Ty sicaklig1 yavas yavas arttirildiginda,
once birbirine ¢ok yakin bulunan piklerden disiik sicaklik bolgesinde bulunan piki
etkileyerek soniimlemesine neden olacaktir. Bu sekilde yiiksek sicaklik bolgesinde bulunan
pik ortaya ¢ikarilabilir. Ty,’nin Ts’a gore grafigi ¢izilir ve ayrik 1s1ma piklerine sahip 6rnekler
icin elde edilen grafik, basamakli bir yapiya sahiptir. Egrideki her bir diiz bolge farkli bir
1s1ma pikini temsil etmektedir (McKeever, 1985).

2.15.5 Pik Sekli Yontemi

PS (Peak Shape) yontemi ile tuzak parametrelerini tayin edebilmek i¢in 1s1ma egrisinin seklini
belirleyen bazi niceliklerden faydalanilir. Bu nicelikler; pik maksimumuna karsi gelen

sicaklik (Tpn), disiik sicaklik bolgesindeki pik maksimum yar1 yiiksekligine karsi gelen
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sicaklik (T;), yiksek sicaklik bolgesindeki pik maksimum yar1 yliksekligine karsi gelen
sicaklik (T,), geometri faktorii (pg) ve diger parametrelerdir. Bu parametreler Sekil (2.12)’de
goriilmektedir. TL 151ma egrisinin sekli, egrinin kinetik mertebesine baglh olarak degistigi i¢in
bu yontem kinetik mertebe hakkinda 6n bilgi gerektirmektedir. PS yonteminde 1s1ma pikinin
kinetik mertebesinin belirlenebilmesi i¢in geometri faktoriiniin tanimlanmasi gerekmektedir.

Geometri faktorii (2.69) bagintist ile belirlenebilir.

o

My =— (2.69)
0]

burada,

o=T,-T : Yart maksimuma kars1 gelen genislik (2.69a)

0=T,—-T,  :Yart maksimumda, yiiksek sicaklik bolgesinde kalan yar1 genislik (2.69b)

=T -1 :Yari maksimumda, diisiik sicaklik bolgesinde kalan yar1 genisliktir. ~ (2.69c¢)

Sekil 2.12 Pik sekli yonteminde kullanilan parametreler.

Chen, (1976), sabit 1sitma hizinda, pg’'nin E ve s’nin degisiminden bagimsiz oldugunu ve
sadece b ile degistigini gostermistir. pg'nin degeri 1s1ma egrisinin kinetik mertebesini
belirlemektedir ve b=1 iken 0,42 den b=2 i¢in 0,52’ye kadar degismektedir (McKeever,
1985; Chen, 1968; 1969a, 1969b, 1976).
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PS yonteminde asagidaki esitlikler yardimi ile aktivasyon enerjisi belirlenir.

kT?

E, =[1,51+3(u, —0,42)]. —[1,58+4,2(ug —0,42)].2.k.Tm (2.70 a)
— T

E, = :0,976+7,3(ug —0,42)]."?3 (2.70 b)
r k.T?

E,=[2,52+10,2(x, —0,42)].7"7—2.1(1” (2.70 ¢)

Kinetik mertebenin ve aktivasyon enerjisinin belirlenmesinin ardindan asagidaki denklemler
kullanilarak frekans faktorii s belirlenebilir. s parametresi sirastyla birinci mertebe devinimler
icin (2.71a) ve birinci mertebe olmayan devinimler i¢in (2.71b) ile hesaplanir (Chen ve Viner,
1970; McKeever, 1985; Chen, 1968; 1969a; 1969b; 1976; Furetta vd., 1969; Rasheedy,
1995).

BE E
s = e .eXp kT (2.71a)

E
exp| ——
- 2
kT, (1+(b_1).2.k.7jﬂj
E

(2.71b)

2.15.6 Farkh Isitma Hizlar1 Yontemi

Termoliiminesans tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda kullanilan bir diger 6nemli yontem
de VHR (Various Heating Rate) yontemidir. Burada 1sitma hizi ile pik yogunlugunun
maksimum oldugu sicaklik arasindaki iliskiden faydalanilarak tuzak parametreleri belirlenir.
Termoliiminesans bir malzeme fakli 1sitma hizlarinda 1sitilarak 1g1ma egrileri elde edildiginde,
degisen 1sitma hizi ile pik maksimum yogunlugunun yiiksek sicaklik bolgesine dogru kaydigi

gozlemlenir. VHR yonteminde bu iliskiden faydalanilmaktadir.

Bu yontemde iki farkli yaklasim kullanilarak aktivasyon enerjisi ve frekans faktorii tayin
edilebilmektedir. Her iki yaklasimda da TL 1s1ma pikinin maksimum olma kosulu kullanilarak
elde edilen matematiksel bagmtidan yararlanilmakla beraber uygulamada farkliliklar

bulunmaktadir.

Birinci mertebeden kinetik parametrelere sahip 1s1ma pikleri s6z konusu oldugu durumlar i¢in
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TL 1s1may1 ifade eden denklem kullanilarak, maksimum olma kosulu (2.72) Chen ve Viner,

(1990) tarafindan hesaplanmustir.

BE :S_exp(_ij (2.72)

Denklem (2.72) ilging bir 6zellige sahiptir ve terimlere dikkat edilir ise baslangictaki
tuzaklara yakalanmis elektron konsantrasyonundan bagimsiz oldugu gortiliir. Buradan, birinci
mertebeden kinetik parametrelere sahip 1s1ma piki veren TL malzemelerin pik maksimum
sicakliklarmin, radyasyon dozundan etkilenmedigi ve degisen radyasyon dozlarinda sabit
kalmas1 gerektigi sonucuna ulasilir. Birinci mertebeden olmayan durumlarda (b > 1) ve
dogrusal 1sitma hizlarinda ise f faktori ile artan doz miktarinin, pik maksimum sicakliginda

sebep oldugu degisme (2.73) denklemi yardim ile hesaplanabilir,

AT =T -T,~T,T,. In(f) (2.73)

k(b-1)
E

Burada T, pikin orijinal konumuna kars1 gelen sicaklik, T, artan doz miktar1 ile de§isen pik
maksimumuna kars1 gelen sicaklik (T; > T,), k Boltzmann sabiti ve E aktivasyon enerjisidir

(Chen ve Viner, 1990).

1) Numunenin TL 1s1ma egrisi farkli iki 1sitma hizinda (Bi, PB2) elde edilir ve her iki

durumda da 151ma egrisinin pik maksimum sicakliklari (Tmi, Tm2) belirlenir.

Bu parametreler kullanilarak her iki 1sitma hiz1 i¢in denklem (2.72) yeniden diizenlenir, elde

edilen ifadeler birbirine boliniir ve aktivasyon enerjisi ¢ekilir ise,

2
E=kotm g (EJ(T_] (2.74)
Tml - Tml ﬂz T ml
elde edilir (Rasheedy, 2005b). Bu yontemin en biiyiik avantaji E’nin belirlenmesinde sadece

deneylerde Olgiilen pik maksimumlarma karsi gelen sicaklik degerlerinin kullanilmasidir.

Diger bir avantaji ise 1s1l soniimlemeden etkilenmemesidir.

1) Denklem (2.72) yeniden diizenlenir ve her iki tarafinin dogal logaritmasi alinirsa,
2
In Lo :£.L+ln(£] (2.75)
)i k' T k.s

esitligi elde edilir. Farkli 1sitma hizlar1 igin In(Ty>/ B)’nin (1 /kTy)’ye gore grafigi
cizildiginde bir dogru elde edilir. Elde edilen dogrunun egimi (2.75)’e gore E’ye esittir.
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Buradan E hesaplanir. Egri 1/k. Ty =0’a kadar uzatilarak eksen ile kesistirilir ise bu

durumda elde edilen deger, In (E / k.s)’ye esit olur ve buradan da s degeri hesaplanabilir.

Genel mertebeden kinetik parametrelere sahip 1s1ma egrileri s6z konusu oldugunda, esitlik

(2.72) (2.76) haline gelir.

GHIRHER G

In [lfl‘] (Tmz/ﬁ)b} > nin 1/ k. Ty ’ye gore grafigi ¢izildiginde egimi E’ye esit olan bir egri elde

edilir ve boylece E, egrinin 1 /k. Ty = 0’a kadar uzatilarak eksen ile kesistirilmesinden de s

hesaplanir (McKeever, 1985; Chen, 1968; Furetta, 1999).

2.15.7 iki Nokta - iki Isitma Hiz1 Yontemi

Iki Nokta - iki Isitma Hizi (TPTHR) ydntemi ile tuzak parametrelerinin belirlenmesi, 1sitma
hizinin TL 1s1ma yogunlugu iizerindeki etkisinin 6l¢iilmesine dayanir. Bu yontemde numune
iki farkli 1sitma hizinda sitilarak 1s1ma egrileri elde edilir. Her iki 1s1ma egrisi lizerinde, ayni

sicakliktaki is1ma yogunluklari kullanilarak tuzak parametreleri belirlenir.

Sabit 1sitma hizi (B) icin genel mertebeden TL 1s1ma yogunlugunu ifade eden denklemi

yazalim,

I(T):—j—;:n?j.s’.exp(—k%] (2.77)

Iki farkli 1s1tma hiz1 i¢in bu denklemi yeniden diizenleyelim ve herhangi bir T; sicaklig1 igin

1s1ma yogunlugunu bulalim;

P (T,

1,(T) = nﬂ’g‘ ) .s’.exp(—%] (2.78a)
' (T,

1,,(T) = "f’;TZ')s exp(—%) (2.78b)

Esitlik (2.78a) (2.78b)’ye boliiniip elde edilen ifadeden b degeri ¢ekilirse (2.79) elde edilir.

y_ Il () B /1, (T).,)
I, (1) ny (1)

(2.79)
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Burada, n, (7)) Ti sicakhigindan sonraki toplam TL yogunluk (T; sicakligindan sonraki TL

egrinin altinda kalan alan) ve S, 1sitma hizidr.

Tuzak derinligini hesaplamak icin, iki 1s1ma egrisinden herhangi bir tanesi kullanilabilir.

Burada p, 1sitma hizi i¢in elde edilen i1smma egrisini kullanarak aktivasyon enerjisinin

hesaplanmasin1 inceleyelim. Bu egride ikinci bir sicaklik degeri (T,) belirlenir ve bu

sicakliktaki 1is1ma yogunlugu i¢in esitlik (2.78a) yeniden diizenlenirse (2.80) elde edilir.

1,,(Iy)= %S exp(—kiT] (2.80)

Denklem (2.78a) Denklem (2.80)’e boliiniir ve elde edilen esitlikten aktivasyon enerjisi ¢gekilir
ise esitlik (2.81) elde edilir.

E=rk

LT | 1) (nm(m] 2.81)

L-T, | I;(T) \ nu(T)

E ve b degerleri hesapladiktan sonra herhangi bir 1sitma hizi i¢in (2.82) ve (2.83) esitlikleri ile
s ve ny degerleri hesaplanabilir (Rasheedy, 1996; 2005a; Ogundare ve Chithambo, 2006).

. BE E 241,
51 L _exp(” ].[1+(b—1),Tm} 2.82)
_pexplEkT)( bkrzst V" (2.83)
0 S" \ B.E.exp(E/kT,) |

2.15.8 Uc¢ Nokta Yontemi

Bu yontem ile tuzak parametreleri, 1s1ma egrisi iizerinde se¢ilen birbirinden farkl ii¢ sicaklik
yardimi ile hesaplanmaktadir. Orneklerin 1s1ma egrilerindeki pikleri, birbirleri {izerindeki
etkileri giderilerek elde edilir. Boylece yalitilmis bir 1s1ma pikinin iizerinde ii¢ nokta secilir ve
bu noktalara karsi gelen 1s1ma yogunluklar1 ile egri altinda kalan alan kullanilarak tuzak

parametreleri belirlenir.

TL 1s1ma pikinde keyfi bir Ty sicakligina kars1 gelen TL 1s1ma yogunlugunu ifade eden esitlik,

genel mertebeden kinetik parametreler kullanarak, yazilirsa esitlik (2.84) elde edilir.
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(4,) E
Ix = Nb_] .S.exp[—rﬁ] (284)

Burada Iy, Ty (K) sicakligindaki TL 1s1ma yogunlugudur. Ay ise Ty - Tr sicaklik araliginda TL
1s1ma egrisi altinda kalan alandir. Tr1s1ma pikinin bitis sicakligidir. Benzer sekilde keyfi Ty ve
T, sicakliklarma kars1 gelen TL 1s1ma siddetleri sirasiyla Iy ve I, olsun. I,’nin I,’in 1 / y’lik
kismina ve I;’nin Ii’in 1 / z’lik kismina kars1 geldigi kabul edilirse, (2.85) ve (2.86) esitlikleri
elde edilir.

b
A
1, _L :%.s.exp[—k%] (2.85)
y N T,
A b
I :1_;: (N;_)] .s.exp[—kiT] (2.86)

Burada A, ve A, sirasiyla Ty - Trve T, - Ty sicaklik araliklarmnda TL 1s1ma piki altindan kalan
alanlardir. Ty, Ty ve T, arasinda herhangi bir matematiksel bagint1 bulunmamaktadir. Ancak,
Ty sicaklig1 151ma pikinin artis gosterdigi bolge icerisinde olmali, buna karsm Ty ve T, 151ma
pikinin azaldig1 bolgede secilmelidir. Son olarak T, sicakligi Ty’den biiylik olmalidir. Esitlik
(2.84) ve (2.85) kullanilarak aktivasyon enerjisi g¢ekilirse (2.87) ya da (2.84) ve (2.86)
kullanilarak (2.88) elde edilir. Buradan esitlik (2.86) ve (2.87) kullanilarak b tayin edilebilir

E= {Ln( y)=b.Ln [j—]H;T_?} (2.87)

l?:{Ln(z)—bLn[éf)}{gg%%%} (2.88)

X z

o DAL= (0)-T.[7,-T, ].Ln(2) (2.89)

Ty-[Tx—2]-Ln(j‘]—2.[£—Ty].Ln(j€]

y V4

Esitlik (2.89) kullanilarak b’nin belirlenmesinin ardindan esitli (2.87) ya da (2.88) yardimiyla
E tayin edilebilir.
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2.16 Termoliiminesans Modellerin Sayisal Olarak Coéziimlenmesi

Termoliiminesans prosesi acgiklamak i¢in kullanilan ve Onceki kisimlarda ayrintili olarak
verilen matematiksel modellerin sayisal ¢oziimleri Mathematica 5.1 bilgisayar programi
kullanilarak yapilmis ve bu modellerin varsayimlarmin 1s1ma egrisi ve tuzak parametreleri
iizerinde ne gibi degisiklikler meydana getirdigi arastirilmistir. Her bir model i¢in Onerilen
diferansiyel denklemlerin sayisal ¢oziimleri n,, E, s, B ve yiik tasiyicilarinin tuzak enerji
seviyelerine gecis olasiligt (An, Am, Amn) gibi termoliiminesans prosesi belirleyen temel
parametrelerin  degistirilmesi ile elde edilmis ve bu parametrelerde meydana gelen
degisikliklerin 151ma egrisine etkileri ayrntili olarak incelenmistir. Ancak bu teorik

cOzlimlere tez kapsaminda yer verilmemistir.
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3. DENEYSEL CALISMALAR

Bu boliimde deneysel ¢alismalarda kullanilan malzemeler, bu malzemelerin 6zellikleri, 6l¢tim

sistemleri ve deneysel kosullar hakkinda ayrntili bilgi sunulacaktir.

3.1 Malzeme

Bu calismada Seydisehir Aliiminyum tesislerinde iiretilen, toz formundaki Seydisehir

aliiminas1 kullanilmistir.

3.2 Deney Malzemelerinin Partikiil Biiyiikliigii ve Dagiliminin Tayini

Calismanin hazirhik asamasinda, Seydigehir aliiminasinin toz boyutunun elek analizleri
yapilmistir. Bu amagcla toz halindeki malzemeye eleme islemi uygulanmis ve belirli kosullar
altinda, toz formundaki Seydisehir aliiminasinin partikiil biiyiikligi ve dagilimi tayin

edilmistir.

3.2.1 Kaullanilan Alet

Paslanmaz celikten yapilmis 200 mm capinda ve 50 mm yiiksekliginde silindirik sekilli,
Retsch Test Sieve ASTM mesh marka elekler kullanilmistir. Elekler ve toplama kabindan
olusan sistemde, elekler yukaridan asagiya dogru, elek agiklig1 kiigiilecek sekilde dizilmistir.
Elekler delik agikligina dikkat edilecek sekilde: 100 um, 63 pm, 45 pm ve 32 um olarak
secilmistir. Daha sonra bu elekler, elek calkalayici lizerine yerlestirilmis ve eleme islemi
Octagon 200 marka eleme cihazinda yapilmistir. En iistteki elek ve ¢alkalama sekli ile siiresi

tekrarlanabilir sonug alacak sekilde belirlenmistir.

3.2.2 Elek Analizi

* Toplama kab1 lizerine elekler yerlestirilmis ve en iistte bulunan elege toz malzeme
konulmustur.

» Kapak kapatilarak 30 dakika siire ile calkalanmustir.

* Eleklerin ilizerinde kalan ve toplama kabinda biriken toz malzeme tartilarak yiizde olarak
hesaplanmigstir.

Tartimlar = 0,01 g hassasiyetteki Metter PM 300 marka elektronik tarti cihazinda yapilmistir.

Her bir toz malzeme i¢in islemler tekrar edilmistir.
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Seydisehir aliiminasmin elek analizlerinin sonuglar1 Cizelge 3.1°de, graniilometri degerleri

Cizelge 3.2°de ve toz boyutu dagilim grafikleri ise Sekil 3.1°de verilmistir.

Cizelge 3.1 Seydisehir aliminasinin elek analizi.

Elek Agiklig1 (um) 100 63 45 32 | Toplama Kab1
Elek Ustii Malzeme Agirhigi(g) | 1165,47 | 1194,77 | 1313,18 | 187,82 115,26
Cizelge 3.2 Seydisehir alliminasinin graniilometri degerleri.
. 0 . 0 _P.
Elek No |  Elek Ustiinde Pi %o Py o (1~ Pl.).
Kalan Malzeme (g) Elekten Gegcen | Elekten Gegen Elek Ustii
(pm) &)| Malzeme (g) | Malzeme Oran1 | Malzeme Orani
100 1165,47 2811,03 70,69 29,31
63 1194,77 1616,26 40,64 59,36
45 1313,18 303,08 7,62 92,38
32 187,82 115,26 2,89 97,11
1165,47¢ M 100 <N
1194,77¢ [ 100 >N > 63
1313,18g M 63 >" > 45
187,87¢ [ 45>7 > 32 63 =1 =43
11526g [ 32> M (%0 33,02)
100>M > 63
(% 30,05)
45>m>32
(% 4,72)

32>M
(%02,9)

100 <1
(% 29, 31)

Sekil 3.1 Seydisehir aliiminasinin toz boyutu dagilimi.

Yapilan elek analizleri Seydisehir aliiminasinin toz boyutlarinin genis bir aralikta yayildigini
gostermistir. Ancak bu dagilmm % 92,38’lik kismi 45 pm ila 100 um araliginda

bulunmaktadir.
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3.3 Deneysel Calismalarda Kullanilan Malzemenin Secimi

Aliimina iizerine yapilmis bazi1 calismalarda o - ALO; kristallerinin tane boyutlarinin TL
1s1may1 etkiledigi ve 40 um’den kiiciik tane boyutlar1 i¢in TL 1s1ma yogunlugunun azaldigi
bildirilmistir (Akselrod vd., 1993; 1996; Papin vd., 1996). Bu nedenle deneysel ¢caligmalarda

kullanilmak tizere toz boyutu 40 pm <1 < 60 um araliginda olan malzemeler se¢ilmistir.

3.4 Kimyasal Analiz

3.4.1 XRF Cekimi

Termoliiminesans malzemelerin Ozelliklerini belirleyen en Onemli faktdor malzemenin
kimyasal kompozisyonudur. Malzemenin igerisinde bulunan safsizliklarin tiiri ve miktari
ornegin igerisindeki kristal kusurlarmin konsantrasyonunu, yasak bant bolgesindeki
konumunu (tuzak derinligini) dogrudan etkilemekte ve dolayisiyla TL 1s1ma mekanizmasinin
degismesine neden olmaktadir. Bu nedenle deneysel ¢alismalarda kullanilacak Seydisehir
aliminasinin kimyasal bilesimi belirlenmistir. Bu amagla, oncelikle Seydisehir Aliiminyum
Tesislerinden {iriiniin kimyasal bilesimini gosteren kataloglar temin edilmis ve bu bilesim

Cizelge 3.3’de sunulmustur.

Cizelge 3.3 Seydisehir alliminasi i¢in iiretici firmanin kimyasal analiz raporu

Kimyasal Bilesen Miktar (%)
ALO;3 98,50 min
Si0, 0,030 mak
Fe, O3 0,035 mak
Na,O 0,500 mak

Numunelerin iiretici firma tarafindan saglanan kimyasal analizlerinin kontrol edilmesi
amactyla XFR ¢ekimi yapilmistir. XRF ¢ekimi Yildiz Teknik Universitesi Fizik Boliimii
Laboratuarlarinda bulunan Spektra - M Model XRF cihazi ile gerceklestirilmistir.

Oncelikle cihazin aktif bolgesinde bulunan materyallerin neden oldugu piklerin
belirlenebilmesi amaciyla background spektrumu elde edilmis ve ardindan toz formundaki
malzeme cihaza yerlestirilerek XRF spektrumu tekrar alinmistir. Elde edilen spektrumlar

Sekil 3.2°de sunulmustur.
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Background ¢ekimi sonrasinda cihazin aktif bolgesinde bulunan materyaller nedeniyle olusan
ve incelenen malzemeye ait olmayan piklerin yok edilmesi ile spektrumun incelenmesi
gereken bdlgesinin yaklasik 0 - 10 keV araligi oldugu goriilmiistiir. Bu bdlgenin ayrmtil

spektrumu Sekil 3.3’de sunulmustur.

2000 L} I T [ L) I L} I T I T I T I T l L} I T l L} I L} I T I T I T
1800 H Toplam ]
1600 — Background

1 —— Net 1
1400 —

Sayim (a.u.)

0246810 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30
E (keV)

Sekil 3.2 Seydisehir aliiminasinin XRF spektrumu

Burada demire (Fe) ait 6,403 keV enerjili KL;, aliminyuma (Al) ait 1,487 keV enerjili KL,
vanadyuma (V) ait 4,838 keV enerjili KL;, galyuma (Ga) ait 9,225 keV enerjili KL, ve
9,252 keV enerjili KL3 pikleri goriilmektedir. Buna karsin {iretici firma tarafindan sunulan
kimyasal analiz raporunda bulunan silisyum (Si), sodyum (Na) ve oksijene (O) ait pikler
goriilememektedir. Ancak analiz raporunda bulunmayan iki yeni elementin (V, Ga) varlig1 da

bu spektrumdan belirlenebilmistir.

Cizelge 3.4 XRF ile tespit edilen elementler ve tiretici firmanin sundugu kimyasal analiz

Uretici Firma XRF Cekiminde
Tarafindan Bildirilen | Rastlanan Elementler
Kimyasal Bilesenler

Al Al
Si A%
Na Ga
Fe Fe

0 -
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500 L] I L] I L} I L) l L}
Ga-KL:
—=— Toplam Ga-KLa
1 —=—Background r ]
—— Net y
400 -
3004 ALKL: x 'y
/T b
;; | : ¢ Fe-KLi [
- ' n
2 200 I VoKL 1
N

E (keV)

Sekil 3.3 Seydisehir aliiminasinin 0 - 10 keV araliginda ki XRF spektrumu

Seydisehir aliiminasinin kantitatif kimyasal analizleri TUBITAK MAM Kimya ve Cevre
Enstitiisii laboratuarlarinda ICP spektroskopisi yontemi ile gerceklestirilmistir. Sonuglar

Cizelge 3.5’de sunulmustur.

Cizelge 3.5 Seydisehir aliiminasinin kantitatif kimyasal analizi

Kimyasal Bilesen Miktar %
Al 52,200
O 47,340
Si 0,200
Na 0,150
Fe 0,040
Ti 0,060
\4 0,003
Cr <0,003*
Ga <0,030*
P <0,030*

Not : * isaretli degerler aletin hassasiyet sinir1 olup tespit edilen miktar bu degerden daha

kiictiktiir.
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3.5 Kalsinasyon Islemi ve XRD Cekimleri

Aliiminyum oksit dogada degisik kristal modifikasyonlara sahip olabilmesine ragmen iistiin
fiziksel ve kimyasal 6zelliklerinden dolayr termoliiminesans caligmalarda kullanim alanina
sahip olani yalnizca o - ALOs aliiminadir. Bu nedenle TL deneylere baslamadan once
malzemenin a fazinda olan miktar1 belirlenmistir. Bu amagla toz formundaki 6rneklerin XRD
cekimleri gerceklestirilmis ve kristal faz analizleri yapilmistir. XRD ¢ekimleri Yildiz Teknik
Universitesi Kimya Metaliirji Fakiiltesi laboratuarlarindan bulunan XRD cihaz1 kullanilarak

gerceklestirilmistir.

Sekil 3.4°de kalsinasyon islemi dncesi elde edilen XRD ¢ekimi sunulmustur.

Yapilan XRD c¢ekimi sonrasinda toz formundaki aliimina 6rneklerlerin yaklasik % 88’den

biiylik oraninin o fazinda oldugu belirlenmistir.

Deneysel caligmalarda kullanilacak aliiminalarin % 99°dan biiyiik kisminin o fazinda olmasi
termoliiminesans Ol¢iimlerin kararli olmasi i¢cin 6nemlidir. Bu nedenle numuneler kalsinasyon

islemine tabi tutularak o fazina doniistimleri temin edilmistir.

500 L) l I . T I L) I L)

%“ O Deneysel
| } ki = ——— Hesap
400 4 ?tN Background _|
o,
2 —
300 — —
-~ ,
=
&,
g
2 200
A
100 4

0 L} I L} I T I L} I L} I L} I L} I L} I T I T I T I T
10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80 &5 90
20

Sekil 3.4 Kalsinasyon islemi 6ncesi toz formundaki numunelerin XRD spektrumu
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3.5.1 Kalsinasyon

Saf aliimina, diisiik sicakliklarda, birka¢ kristal formda bulunabilir. Fakat biitiin bu formlar
zaman, kristal boyutu ve atmosfere bagh olarak, 750 °C ila 1200 °C arasinda o - aliiminaya
doniisiir. Aliiminanin o - fazina doniisiimii tersinir olmamakla beraber 1200 °C’nin {izerinde
yapilan 1sitma bu doniistimii hizlandirmaktadir (Gegkinli, 1992). Sekil 3.5’de aliiminanin alfa

fazina doniisiim stireci sematik olarak goriilmektedir. (Hard, 1990)

°(|.' 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 120G
T T T I T T T T T | T 1
Gibbsite Chi —_— Kappa | Alpha
Bochimite é Gamma [ Delta | Theta | Alpha
Gel
Bochimite Eta — Thets | Alpha
Bayerite
Rho
Diaspore é Alpha
L | | | | 1 1 | | | 1 | J
°K 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200 1300 1400 1500

Sekil 3.5 Aliiminanin degisik sicakliklarda alfa fazina doniistimii (Hard 1990).

Malzeme kalsinasyon islemine tabi tutularak tamaminin a fazina doniismesi temin edilmistir.
Bu islem Yildiz Teknik Universitesi Malzeme ve Metaliirji Miihendisligi Boliimii Seramik
Laboratuarlarinda bulunan Linn High Therm Jumbo Dicon SM marka yiiksek sicaklik firini
kullanilarak gergeklestirilmistir. Firin igerisinde bu calisma igin Siiperates Atese Mukavim
Malzeme Smal A.S.’den temin edilen yiiksek aliiminali tuglalar yerlestirilmistir. Toz
formdaki numuneler yiiksek aliiminali tuglalarin iizerine ince bir tabaka olusturacak sekilde
dikkatlice yayilmistir. Bu durumda firin sicakligi kontrollii bir sekilde arttirilarak 1450 °C
sicakliga ulagilmis, 5 saat siire ile numuneler kalsinasyon islemine tabi tutulmus ve ayni firin

rejiminde oda sicakligma kadar sogutulmustur.

3.5.2 Kalsinasyon Sonrasi XRD Cekimi

Tavlama isleminin sonrasinda toz formundaki numunelerin a fazmma doniisen miktarinin
belirlenebilmesi i¢in XRD ¢ekimleri tekrar edilmistir. Sekil 3.6’da kalsinasyon islemi
sonrasinda elde edilen XRD ¢ekimi sunulmus ve buradan numunelerin tavlama sonrasi

% 99’dan biiylik kisminin o fazma doniistiigii gorilmiistiir.
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Sekil 3.6 Kalsinasyon islemi sonrasi toz formundaki numunelerin XRD spektrumu

3.6 Termoliiminesans Caliymalarda Kullanilan Arac¢ ve Gerecler

Bu tez ¢alismasi siirecinde gerceklestirilen tiim TL deneyler Gaziantep Universitesi Fizik

Miihendisligi Boliimii Termoliiminesans Laboratuarinda gergeklestirilmistir.

3.6.1 Tavlama Firim ve Tavlama islemi

Toz formundaki Ornekler her bir TL okuma islemi sonrasinda {izerlerinde kalan artik
radyasyon kalintilarmin giderilmesi amaciyla 600+ 5 °C sicaklikta 15 dakika siire ile
tavlanmiglardir. Tavlama islemi sonrasinda numuneler direkt giines 1s1gindan ve diger yapay
151k kaynaklarindan korunmak amaciyla karanlik bir odaya alinarak oda sicakliginda

sogumaya birakilmistir.

Tavlama islemi, her bir 1smlama - okuma islemi sonrasinda, mikro - islemci kontrollii
Nuve FN 501 tip1 elektrikli firinda 900 s siire ile yapilmistir. Firin kapagi agilip numune
yerlestirildigi sirada firm sicakliginin, numuneyi firm igerisine yerlestirme siirecinde, yaklasik
3 —5°C distiigii gézlenmistir. Tavlama islemi i¢in belirlenen siire firin sicakligmin tekrar
600 + 5 °C’ye yiikselmesi ile baslatilmis ve sicakligin yiikselmesi i¢in gecen siire tavlama

islemine dahil edilmemistir. Tavlama islemi siiresince firmn sicaklig siirekli olarak izlenmistir.
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3.6.2 Radyasyon Kaynag ve Isinlama islemleri

Deneysel caligmalardaki tiim 1smlama islemleri oda sicakliginda gerceklestirilmistir. Toz
formundaki numuneler tavlama isleminin ardindan karanlik bir odaya almmis ve oda
sicakligma kadar soguyan ornekler 1smlama islemine tabi tutulmustur. Tiim 1smnlama iglemleri
%5r - 0y B - radyasyon kaynagi kullanilarak gergeklestirilmistir. Kaynagin aktivitesi
~ 100 mCi’dir ve bu deger iiretici firma tarafindan 10 Mart 1994 tarihinde belirlenmis olup
kaynagm kullamm 6mrii yaklasik 15 yildir. *Sr - °°Y B - radyasyon kaynagindan *°Sr’un
*Y’a bozunumu neticesinde 0,54 MeV enerjili ve *°Y’un *°Zr’a bozunumu neticesinde
2,27 MeV enerjili B - parcaciklart yaymlanmaktadwr. Radyasyon kaynagi Little More
Scientific Engineering (U.K.) firmasindan temin edilen ve bir bilgisayar tarafindan kontrol
edilebilen, 9010 Optical Dating System igerisine yerlestirilmistir. Isinlama siiresi bilgisayar
programi kullanilarak sisteme bildirilmekte ve bu siire sonunda otomatik olarak

sonlandirilmaktadir.

3.6.3 Termoliiminesans Olciim Sistemi

Bu calismada, Gaziantep Universitesi Fizik Miihendisligi Boliimii laboratuarlarmda bulunan
Harshaw Model 3500 Manual TLD Reader sistemi kullanilarak deney malzemelerinin
termoliiminesans oOzellikleri tayin edilmistir. Termoliiminesans okuyucu sistem iki ana

bilesenden olusmaktadir.

e TLD okuyucu (Sekil 3.7)

e WinREMS (Windows Radiation Evaluation and Management System) yazilimi.
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Sekil 3.7 TLD okuyucu

Sistem temel olarak WinREMS bilgisayar programi ile kontrol edilmekte, deneylerden elde
edilen veriler bilgisayar {izerinde toplanmakta ve islenmektedir. Ayrica operator veri girisleri
yine bilgisayar yardimi ile yapilmaktadir. Bilgisayar ile TLD okuyucu sistem birbirlerine
RS - 232 seri portu ile bagli bulunmaktadir (Bicron rmp, 1999). TLD okuyucu sistemde
degisik boyut ve formlardaki malzemelerin TL Ol¢iimii yapilabilmektedir. Sistem bir foto
cogaltici tiip ve bir numune 1sitict ihtiva etmektedir. Isitma sistemi, radyasyona maruz kalmis
numunenin lizerine konuldugu ve sitildig1 6rnek tastyici, 6rnek tastyici ile temasta bulunan

termokopul (termocouple) ve optik bir filtrelerden olugmaktadir.

Isitic1 sistem malzemeleri buhar (azot ya da nemsiz hava) ya da isitict bir altliktan (esasen
althign i¢inde bir rezistans bulunmaktadir) faydalanarak iki farkli yontem ile isitabilmektedir.
Isitma sisteminin bir diger Ozelligi ise 1sitma hizinin bilgisayar araciligiyla kontrol
edilebilmesidir. Numune 1sitic1 6rnekleri B=1-50 °C / s 1sitma hizlarinda ve 400 + 1 °C
sicakliga kadar 1sitabilmektedir. Bu ¢alismada 1sitict sistem olarak platin altlik kullanilmis ve

1s1ma egrileri elde edilmistir. TL sistemin basit blok diyagrami Sekil 3.8’de goriilmektedir.

Deneysel caligmalarda kullanilan termoliiminesans 6l¢iim sisteminin Ozellikleri ve deney
sartlar1 zaman - sicaklik  profili (Time Temperature Profile, TTP) kullanilarak
tanimlanabilmektedir. Sistemin zaman - sicaklik profili kullanic1 tanimli olup ii¢ bolgeden

olusmaktadir:
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On 1sitma bolgesi (preheat), kazang bdlgesi (acqusition) ve tavlama bdlgesi (anneal). Her bir

bolge zaman ve sicaklik olarak digerinden bagimsizdir. Tipik bir TTP Sekil 3.9°da

goriilmektedir.
HV. 14: Amplifikatér [ Konvertisér [ PC
u
Sekil 3.8 TL okuyucu sistemin blok diyagrami
// _______ ’
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Zaman

Sekil 3.9 Sistemin TTP’1

WinRems bilgisayar programi TTP ayarlarinin bilgisayar lizerinden tanimlanabilmesine
olanak saglamaktadir. TTP ayarlarinin yapilmasmin ardindan sistem bu ayarlar1 kullanarak

TL okuma islemini gergeklestirmekte ve elde edilen verileri bilgisayar ortamima aktararak
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burada depolayabilmektedir. Sekil 3.10’da WinRems programinda TTP ayarlarinin yapildig:

menii goriilmektedir. Her bir deney i¢in meniideki ilgili ayarlar ayr1 ayr1 yapilmaktadir.

Time Temperature Profile Setup E]

Setup Info
Title| | Date Edited |23.04.2008
Murnber | 1 Edited by [system
Regions
F!DI‘I[| 1,|50] ROI2Z [ | 51, 100 ]
Rolz [ 107, [150]  RoOl4 [ [981. " z00 ]
Calibration Region [ | 1. [ 200 ]
Preheat
T emperaturs | 5 BIE: Time | 0 sec
-~ Acquire —
Temperature Rate | 1 *Cizec

M awimurn Temperature 11?5 T Time [125 243 zec

Anneal

T emperature ] 300 °C Time | 0 sec
Calibration
Date Calibrated I[none] Units
RCF | 0 ncsfnC x|
Average Moize | 0 nC  Light 0 =B
Factors =
Background | o Quality [ 1
Current TTP
Hew J Delete I Copy | Pasts |
[6].% LCancel ‘ Help ‘

Sekil 3.10 TL 6l¢tim sisteminin TTP ayarlarimin yapildigi menii

“Preheat” sekmesindeki “Tempetature” alani, 6n 1sitmanin hangi sicaklikta sonlandirilacagini,

“Time” alan1 6n 1sitma sicakligina ne kadar siirede ulagilacagini belirtmektedir.

“Acquire” sekmesindeki “Temperature Rate” alam1 kazang bdlgesindeki 1sitma hizini,
“Maximum Temperature” alani kazan¢ bolgesinin maksimum sicaklik degerini ve “Time”

alan1 da bu sicakliga ne kadar siirede ulagilacagini belirlemektedir.

“Anneal” sekmesindeki “Temperature” alani maksimum tavlama sicakligini, “Time” alani

tavlama suresini belirlemektedir.

Numunenin kontrollii bir sekilde isitilmasi neticesinde yayinlanan elektromanyetik 1sima,
optik filtrelerden gectikten sonra, foto ¢ogaltict tiipte bir elektrik akimi meydana getirmekte
ve olusan akim numuneden yayinlanan 151k siddeti ile orantili olmaktadir. TL okuma islemi
sirasinda sicaklik kontrollii bir sekilde arttirilmakta ve TL malzemeden yayinlanan 1s1ma ise
sicakligm bir fonksiyonu olarak kaydedilmektedir. TL malzemenin Ozellikleri ve maruz
kaldig1 doz miktar ile orantili olarak, farkli sicakliklarda yaymladigi is1ma yogunlugu farkh

olacaktir. Elde edilen grafik 1s1ma egrisi olarak bilinmektedir.



70

Sistem TL malzemeden yaymlanan 1sima yogunlugunu zamanin bir fonksiyonu olarak
bilgisayara aktarmaktadir. Sekil 3.11°de aliiminanin TL okuma islemi sirasinda yaydigi sinyal
yogunlugunun zamana gore degisiminin WinREMS bilgisayar programi tarafindan

olusturdugu goriintii sunulmustur.
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Sekil 3.11 WinREMS programimnin ekran goriintiisii

3.7 Deneysel Prosediir

Bu tez c¢alismasi kapsaminda gerceklestirilen tim TL deneylerde genel olarak asagida

belirtilen prosediir takip edilmistir;

e Toz formundaki 6rnekler 0,5 cm yaricapli, 1 cm derinlikli ve et kalinlig1 yaklagik 1 mm
olan aliiminyumdan yapilmis numune kabma konmus, 1smlama, TL okuma ve tavlama
islemleri bu durumda gergeklestirilmistir.

e Her bir deneyde 20,000 mg malzeme kullanilmistir.

e Her bir deney ayni numune seti kullanilarak gerceklestirmistir.

e Tiim 1smlama islemleri *°Sr - *°Y B - radyasyon kaynag1 kullamlarak ve farkh radyasyon
dozlarinda gerceklestirilmistir. Radyasyon kaynaginin doz hizi 15 mGy / s’dir.

e I[smlama ve TL okuma islemi arasindaki siire yaklasik 60 s olarak belirlenmistir.

e Her bir TL okuma isleminden sonra Ornekler, Boliim 3.7.1°de ayrintilarmin verildigi
iizere, tavlama iglemine tabi tutulmustur

e Her bir deney seti i¢in bir kez background 6l¢iimii yapilmistir.



71

3.8 Isima Egrisinin Elde Edilmesi ve Isima Piklerinin Belirlenmesi

Bu kisimdaki deneysel c¢alismalara, oOncelikle malzemenin 1s1ma egrisi elde edilerek
baslanmistir. Bu amagla deney malzemeleri, Boliim 3.7.1°de agiklandig1 sekilde, tavlama
islemine tabi tutulmus ve ardindan 300 s siire ile radyasyona maruz birakilmistir. Isinlamanin
hemen ardindan TL okuma islemi gergeklestirilmistir. Isinlamanin sonlandirilmas: ile TL
okuma isleminin baslamasi arasinda giivenlik ve sistemin hazirlanmasi nedeniyle yaklasik
60 s siire bulunmaktadir. TL okuma islemi 1 °C /s sabit 1sitma hizinda gerceklestirilmistir.
Elde edilen ilk 1s1ma egrisi Sekil 3.12°de sunulmustur. Sekil ¢iplak g6z ile incelendiginde,
1s1ma egrisinin birbirinden bagimsiz li¢ pikten meydana geldigi goriilmektedir. Birinci pik
117 £1,8 °C’de, ikinci pik ana dozimetrik pik olup 177+ 1,8 °C’de ve iiglincii pik ise
326 + 1,8 °C civarinda yerlesmistir. Ancak CGCD yOntemi ile 1s1ma egrisi analiz edildiginde
ana dozimetrik pikin (177 + 1,8 °C) gergekte birbirine yakin iki farkli pikin iist iiste binmesi
sonucu olustugu ortaya konmustur (Sekil 3.13). Boylelikle Seydisehir aliiminasinin igima

egrisinin, incelenen sicaklik araliginda, 4 1s1ma pikine sahip oldugu tespit edilmistir.

| ! ! ! | ! |
16 1 —=— Deneysel |
—=— Background

—— Net -

—_ —_ —_
[ [\ 4
| | |

|

TL (a.u)x 10 *
oo
|

el | | : ,
50 100 150 200 250 300 350 400

T(°C)
Sekil 3.12 Olgiimlenen ilk deneysel 1s1ma egrisi

Buna gore; 1.15mma piki 117+1,8 °C’de, 2.151ma piki 175+£1,8 °C, 3.151ma piki
196,6 + 1,8 °C ve 4. 151ma piki 326 + 1,8 °C’de yerlesmistir.
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Sekil 3.13 CGCD yo6ntemi ile analiz edilen 1s1ma egrisi

3.9 Yeniden Kullanilabilirlik

Ayni malzeme seti kullanilarak yapilan ardigik deneylerden elde edilen verilerin tutarh ve
gecerli olabilmesi i¢in kullanilan numunelerin ardisik 1smnlama - okuma islemlerinde kararh
davranmas1t gerekmektedir. Bu kisimda, deneysel c¢alismalar sirasinda malzeme
davranislarinda meydana gelebilecek olas1 kararsizliklar incelenmis ve bunlarin giderilme
yontemleri arastirilmistir. Bu amagla malzemeler bir seri isinlama - okuma islemine tabi
tutularak her bir basamakta, deneysel hatalar da géz oniinde bulundurularak, 6zdes sonuglar

verdigi kontrol edilmistir.

Orneklerin ayni sartlarda ve ardisik 1smlama - okuma islemleri sirasinda radyasyona karsi

davranislarinin kararliligmin belirlenebilmesi i¢in asagidaki deneysel prosediir uygulanmastir;

e Ornek belirli bir siire radyasyona maruz birakilmustir.
e Isima egrisi elde edilmistir.
e Bu sekilde bir dongiiniin tamamlanmasimnin ardindan ilk basamaga doniilerek ayni

radyasyon dozu i¢in deney tekrar edilmistir.
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Ilk olarak malzemeler 30 s siire ile radyasyona maruz birakilmis ve yukaridaki prosediir
uygulanmistir. Bu islem 5 kez tekrar edilmis ve elde edilen 1smma egrileri Sekil 3.14°de

sunulmustur.

Ayni prosediir 60 s 1s1nlama ile ve 5 dongii halinde tekrar edilmistir. Elde edilen 1s1ma egrileri

Sekil 3.15’de sunulmustur.

Malzemenin 1s1ma piklerinin yogunluklarmin, her bir ardisik 1sinlama - okuma islemi
sonrasinda yiikseldigi goézlemlenmistir. Bu sonu¢ malzemelerin bu prosediir uygulandiginda

ardigik kullanim i¢in uygun olmadigini ortaya koymustur.

Termoliiminesans okuma islemi sirasinda deney sisteminin elverdigi sicaklik maksimum

400 °C’dir ve bu sicakligin tavlama islemi i¢in yeterli olmadigi gozlemlenmistir.

1,5 T T T T y T y T T
—=— 1. Dongii
. —=— 2. Doéngii 1
- // —— 3. Déngii
" 7 ——4. Déngii |

)x10
“'\‘

I (au)x
e,

1,04 = o f

I (au)x10*

=)
(o)
1

0,0
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T(C)

Sekil 3.14 30 s siire ile 1sinlanmis numunenin 1$1ma egrileri



74

3,0 T T : T ) T T T
351 —=— 1. Dongii
30 1 —— 2. Dongii
2’5 i 2,54 A 3 DOng -
Wg 2,0 —v— 4, Dongu
= .
204 &
-
=
A o154
=
S
—
1,0 <
0,5 -
0,0
50 100 150 200 250
T(C)

Sekil 3.15 60 s siire ile 1sinlanmis numunenin 1g1ma egrileri

Yeniden kullanilabilirlik deneyleri her bir i1sinlama - okuma islemi sonrasinda tavlama
yapilarak tekrar edilmistir. Numuneler 60 s siire ile 1gmnlanmis ardindan 1s1ma egrisi elde
edilmis ve dnceki boliimlerde agiklandig1 bigimde tavlama igslemine tabi tutulmustur. Bu islem

5 kez tekrar edilmis ve elde edilen 1g1ma egrileri Sekil 3.16°da sunulmustur.

Bu sonug, TL okuma islemi sirasinda malzemenin igerdigi elektron tuzaklarinda yerlesmis
olan elektronlarm tamammin bulunduklar1 tuzaklardan serbest kalmadigini ve bdylece
malzemede Onceki 1smlamaya ait kalint1 doz biriktigini gdstermektedir. Bu ise ardisik olarak
ayni radyasyon dozunda yapilan i1smlama - okuma islemlerinde 1s1ma pikinin yiiksekliginin
istenmeyen bi¢cimde artmasina neden olmaktadir. Bu durum TL okuma isleminin ardindan
orneklerin tavlanmasi ile giderilebilmektedir. Boylece 1sinlama - TL okuma islemi sonrasi

malzeme iizerinde kalan artik doz tavlama islemi ile temizlenmis olmaktadir.
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Sekil 3.16 Tavlanmis ve 60 s siire 1sinlanmis 6rneklerin 1s1ma egrileri

3.10 Artan Doz (AD) Yontemi ile Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi

Yontem temel olarak farkli doz degerlerinde radyasyona maruz birakilan TL malzemenin
1s1ma piklerinin maksimumuna kars1 gelen sicaklik degerindeki (Ty) degismenin izlenmesine
dayanmaktadir. Termoliiminesans teoriye gore; birinci mertebeden 1s1ma pikleri radyasyon
dozundan bagimsiz oldugundan 1s1ma piklerinin maksimumuna kars1 gelen sicaklik degerleri
radyasyon dozundan etkilenmemeli ve sabit kalmalidir. Artan doz yontemi ile 1s1ma pikinin

kinetik mertebesinin belirlenebilmesi i¢in asagidaki deneysel prosediir uygulanmustir.

e Numuneler 1sinlanmis ve 1s1ma egrileri elde edilmistir.

e Her bir okuma isleminden sonra 6rnekler tavlama islemine tabi tutulmustur.

e Farkl bir radyasyon dozu i¢in prosediir tekrar edilmistir.
Artan doz yontemi ile 1s1ma piklerinin kinetik mertebelerinin belirlenmesi i¢in 6rnekler farkli
radyasyon dozlarinda 1ismlanmis ve elde edilen 1s1ma egrileri Sekil 3.17°de sunulmustur.
1. ve 4. 1s1mma piklerinin pik maksimum sicaklik degerlerinin artan radyasyon dozu ile
degismedigi buna karsin ana dozimetrik pikin maksimum sicaklik degerinin artan radyasyon
dozu ile azaldig1 goriilmektedir. Her bir 1s1ma piki i¢in pik maksimumlarina karsi gelen

sicakligin (Ty) radyasyon dozu ile degisimi Sekil 3.18’de sunulmustur.
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Deneyde kullanilan radyasyon dozlar1 Cizelge 3.6’da sunulmustur.

Cizelge 3.6 Deneyde kullanilan radyasyon dozlar

Isinlama
Stiresi (s) Doz (Gy)
5 0,07
10 0,14
20 0,29
30 0,44
60 0,89
120 1,78
180 2,67
300 4,45
600 8,90
1200 17,81
1800 26,72
3600 53,44
7200 106,89
10800 160,34
18000 267,24
43200 641,39
86400 1282,79

——-J—Q07Gy'
——0,14 Gy
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—v— 0,44 Gy m
—4— 0,89 Gy
—»— 1,78 Gy
—e—2,67 Gy
—&—4.45 Gy
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—*— 17,81 Gy
——26,72Gy A
53,44 Gy
—o6— 106,89 Gy
—4&— 160,34 Gy
—w— 267,24 Gy
—<4— 641,39 Gy
—>—1282,79 Gy |

2000 —

1500 —

1000 —

I (a.u.)

500 —
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Sekil 3.17 Farkli radyasyon dozlarinda 1simnlanmis numunelerin 1s1ma egrileri
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Sekil 3.18 Ty’nin radyasyon dozu ile degisimi.

Buradan 1. 1s1ma pikinin ve yiiksek sicaklik bolgesindeki 4. 1s1ma pikinin hesaplanan kinetik
mertebelerinin b =1 oldugu ve artan doz miktar1 ile pik maksimum sicakliklarinda meydana
gelen dalgalanmalarin deneysel hata smirlari igerisinde kaldigir goézlemlenmistir. Diger
taraftan ana dozimetrik 151ma pikinin maksimum oldugu sicaklik degeri ise artan doz miktar1
ile azalmaktadir ve degisen radyasyon dozu ile degerinde meydana gelen dalgalanmalar
deneysel hata smirlarinin disinda kalmaktadir. Bu nedenle ana dozimetrik 1sima pikinin
kinetik mertebesinin b # 1 oldugu sonucuna ulasilmistir. Kinetik mertebesi b # 1 olan 151ma
piklerinin kinetik mertebelerinin belirlenebilmesi i¢in farkl radyasyon dozlarinda 1sinlanmig
numunenin her bir doz degerinde elde edilen 1s51ma egrileri CGCD yontemi ile analiz edilmis
ve dozimetrik 1s1ma pikinin gergekte 2 ayr1 pikin bir siiper pozisyonu oldugu tekrar
goriilmiistiir. Numunenin 1smma egrisi CGCD yontemi ile analiz edilerek 1s1ma pikleri
birbirinden ayristirilmis, bu durumda pik maksimumlarina karsi gelen sicaklik degerleri

yeniden hesaplanmig ve her bir pik i¢in Sekil 3.19°da grafik olarak sunulmustur.

1. 151ma pikinin maksimumuna kars1 gelen sicakligm, deneysel hatalar da gbz Onilinde
bulunduruldugunda, artan radyasyon dozu ile degismedigi goriilmektedir. Bu ise birinci

mertebe bir pikin davranisma uymaktadir.
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Sekil 3.19 Ty’nin radyasyon dozu ile degisimi

2. 1s1ma pikinin maksimumuna karst gelen sicaklhigin, 0,44 Gy — 8,90 Gy doz araliginda
siirekli olarak degistigi ancak bu degisimin deneysel hata smirlar1 igerisinde kaldigi
goriilmiistiir. 8,90 Gy’den biiyiik radyasyon dozlarinda ise artan radyasyon dozu ile azaldigi
gozlemlenmistir. 0,44 Gy’lik ve 1282,79 Gy’lik doz ile 1smmlanmis numunelerin pik
maksimumlarina kars1 gelen sicaklik degerleri sirasiyla 198,4 + 1,8 °C ve 169,6 £ 1,8 °C’dir.
Artan doz miktari ile pik maksimum sicakligmin degisimi 28 + 3,6 °C’dir. Bu davranig b # 1
olan 1g1ma piki davranigina uymaktadir. 3.iincii 1s1ma pikinin maksimumuna karsi gelen
sicakligin, artan radyasyon dozu ile 4,45 Gy’e kadar once azaldigi, bu doz degerinden sonra
267,24 Gy’e kadar arttig1 ve artan radyasyon dozu ile tekrar azaldig1 goriilmiistiir. Ancak tiim
bu degisimler deneysel hata smirlar1 igerisinde kaligi i¢in 3. 1s1ma pikinin kinetik
mertebesinin b =1 olmas1 gerektigi sonucuna ulasilmistir. 4. 1s51ma piki CGCD ydntemi ile
incelendiginde, 2,67 Gy’den diisiik dozlarda background seviyesinin altinda kaldigindan
analiz edilememistir. Pik maksimumuna kars1 gelen sicaklik degeri, 2,67 Gy - 8,90 Gy doz
araliginda artan radyasyon dozu ile diisiikk sicaklik bolgesine dogru hareket ettigi ve

17,81 Gy’de bu azalmanin deneysel hata sinirlar1 disina tastigi gozlemlenmistir.

Ancak 26,72 Gy’de eski degerine tekrar ulasmis ve 26,72 Gy - 1282,79 Gy doz araliginda

meydana gelen degismelerin deneysel hata smirlarindan oldugu gézlemlenmistir. 2,67 Gy ile
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1282,79 Gy dozlardaki pik maksimum sicaklik degerleri sirasiyla, 328 °C ve 326,2 °C olarak
gozlemlenmistir. Deneysel ¢alismada kullanilan doz sinirlar igerisinde Olciilen bu degisim,
1,8 °C, deneysel hata smirlar1 igerisinde (+ 1,8 °C) kalmistir. Bu nedenle 4. 151ma pikinin
kinetik mertebesinin b = 1 oldugu sonucuna ulasilmistir. Numunenin tiim 1s1ma pikleri CGCD
yontemi ile incelenmis ve b degerleri hesaplanmistir. Her bir 151ma piki i¢in hesaplanan b
degerler1 Sekil 3.20,’de grafik olarak sunulmustur. Birinci 1s1ma pikinin CGCD yontemi ile
hesaplanan kinetik mertebesi b= 1 olarak bulunmustur. Bu sonug¢ Sekil 3.18’de goriilen pik
maksimum sicakliginin artan radyasyon dozu ile degismemesi ile de uyum igerisindedir.
Ikinci 151ma pikinin CGCD yontemi ile hesaplanan kinetik mertebesi artan radyasyon dozu ile
beraber 0,44 Gy’de b= 1,21 iken 1282,79 Gy’de b=1,97 degerine ulasmistir. Bu aralikta
artan radyasyon dozu ile beraber genel bir artis egilimi gdstermistir. Uciincii 1s1ma pikinin
CGCD yontemi ile hesaplanan kinetik mertebesi artan radyasyon dozu ile siirekli bir degisim
icerisinde oldugu goriilmiistiir. Bu degisim ardisik ve siirekli olmayan artis ve diisiisler
seklinde olmaktadir. Ancak bu degisimlerin ortalamasi alindiginda artan radyasyon dozu ile b
degerinde bir azalma egilimi goriilmektedir ve 0,44 Gy’de b=1,43 iken 1282,79 Gy’de
b = 1,38 degerini almaktadir.
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Sekil 3.20 Seydisehir aliiminasinin 1s1ma egrilerinin CGCD yOntemi ile hesaplanan kinetik
mertebeleri.
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Dordiincii 1s1ma pikinin CGCD yontemi ile hesaplanan kinetik mertebesi artan radyasyon
dozu ile 17,81 Gy’de b=1,43 ve 1282,79 Gy’de b=1,57 degerine kadar artmaktadir.
641,39 Gy’de bu artis maksimum olmakta ve b= 1,75 degerine kadar ulagsmaktadir. Ancak

sonra azalarak b = 1,57 degerine kadar azaldig1 gozlenmistir.
AD yontemi ile elde edilen 1s1ma egrileri CGCD yontemi ile analiz edilerek, 1s1ma piklerine

neden olan tuzak enerji seviyelerinin temel parametreleri hesaplanmistir. Sonuclar aktivasyon

enerjileri icin Sekil 3.21°de ve frekans faktorleri i¢in Sekil 3.22°de grafik olarak sunulmustur.
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Sekil 3.21 AD ydntemi ile elde edilen 1s1ma egrilerinin CGCD ydntemi ile analizi sonucu
hesaplanan E degerleri.

Birinci 151ma pikinin aktivasyon enerjisinin artan radyasyon dozu ile arttigi gdzlenmis,
0,44 Gy’de E=0,84 eV ve 1282,79 Gy’de E =0,98 eV olarak hesaplanmistir. Bu iki doz
degeri arasinda aktivasyon enerjisi diizgiin bir artis egilimi gostermistir. Ikinci 151ma pikinin
aktivasyon enerjisi ise 0,44 Gy’de E=1,15¢V ve 1282,79 Gy’de E=1,51¢eV degerine
ulagmistir. E degerindeki artis 26,72 Gy’e kadar hizli olup bu degerde E=1,48¢V’a
ulagmigtir bu degerden sonra aktivasyon enerjisindeki degisim daha yavas oldugu
gdzlemlenmistir. Uciincii 1s1ma pikinin aktivasyon enerjisi ise 0,44 Gy’de E =0,90 eV
olurken 1282,79 Gy’de E =0,81 eV’a kadar azalmistir. Bu azalma siireci 106,89 Gy’de

E =0,71 eV’ kadar devam etmis ve bu degerden sonra tekrar artmaya baslamistir. Dordiincii
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1s1ma piki 17,81 Gy’de E = 1,39 eV degerinden 1282,79 Gy’de 1,63 eV degerine kadar artis

gostermistir.
Doz (Gy)
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Sekil 3.22 AD ydntemi ile elde edilen 1s1ma egrilerinin CGCD ydntemi ile analizi sonucu
hesaplanan s degerleri.

1. ve 2. 1smma piklerinin In(s)’degeri 0,44 Gy’den 1282,79 Gy’e kadar diizgiin bir artis
gostermislerdir. 3. ve 4. 1s1ma piklerinin In(s) degerleri ise Once diizgiin azalmakta ve

53,44 Gy’den sonra diizgiin artma egilimi gosterdikleri gézlemlenmistir.

3.11 izotermal Bozunum (ID) Yontemi ile Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi

TL 1smma piklerinin tuzak parametrelerinin belirlenmesinde yaygmn olarak kullanilan
yontemlerden bir tanesi de ID yontemidir. Bu yontemde malzeme belirli bir sicakliga (Ts)
kadar kontrollii olarak isitilir ve sicaklik Ts degerinde sabit tutularak yayimnlanan 1sima
zamanin bir fonksiyonu olarak izlenir. Bu durumda yayinlanan 1sima fosforesans isima
olacaktrr. Yontem fosforesans isimanm tuzak parametreleri ile iliskisi yardimiyla bu
parametrelerin  hesaplanmasma dayanir. ID deney seti icin asagidaki rutin prosesler

uygulanmistir.
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e Toz formundaki numuneler 5 dakika siire ile radyasyona maruz brrakilmistur.

e Numuneler daha 6nceden belirlenmis olan bir Ts sicakligina kadar kontrollii bir
sekilde 1sitilmis ve sicaklik bu degere ulastiinda sabit tutularak malzemeden
yayinlanan liiminesans 1s1ma zamanin bir fonksiyonu olarak kaydedilmistir.

e Ornekler tavlanmis ve birinci adima doniilerek farkli bir Ts sicakhigi igin tekrar
edilmistir.

ID prosediirii sirasinda T sicakliklar1 sirasiyla; Ts =170 °C, 175 °C, 180 °C, 185 °C, 190 °C
ve 195 °C olarak belirlenmistir. Her bir sicaklik degeri i¢in elde edilen 1sima egrileri

Sekil 3.23’de sunulmustur.
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Sekil 3.23 ID yontemi i¢in farkli T sicakliklarinda elde edilen 1s1ma egrileri

Ana 151ma pikinin kinetik mertebesinin belirlenebilmesi i¢in In ( 1 )’nin zamana gore grafigi
cizilmis ve Sekil 3.24’de sunulmustur. Teoriye gore, 1s1ma pikinin kinetik mertebesi b=1"¢
esit 1se bu durumda elde edilecek grafik bir dogru olacaktir. Sekil 3.24 incelendiginde elde
edilen grafigin dogru olmadig1 goriilmiis ve bu pikin kinetik mertebesinin b# 1 oldugu
sonucuna ulagilmistir. Bu durumda birinci mertebeden olmayan 1s1ma pikleri icin ID yontemi
kullanilmistir. Mertebesi 1’den farkli olan 1s1ma pikleri i¢cin uygun bir b degeri segilip
(I/1,) "' """ nin zamana gore grafigi ¢izildiginde elde edilen grafik bir dogru olacaktir ve

boylece b degeri belirlenmis olur.
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Bu caligmada her bir T sicakligi i¢in en uygun b degerlerinin belirlenebilmesi amaciyla
(1/ Io)“*b)/ bt grafigi ¢izilmistir. Elde edilen grafiklerden dogruya en yakin olanmin
belirlenebilmesi igin birgok b degeri kullanilmis ve elde edilen grafige dogru fit edilerek R?
degeri hesaplanmistir. En uygun dogruyu ¢izmek i¢in kullanilan b degeri 1s1ma pikinin kinetik
mertebesini temsil etmektedir. Sekil3.25°de her bir Ts sicakligi icin (1/L,) ' 2Pt

grafigine fit edilen dogrular goriilmektedir.

Zaman (s)
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Sekil 3.24 In (I )’nin zamana gore degisimi

Her bir fit i¢in hesaplanan b degerleri, b degerlerinin hesaplanmasinda kullanilan egrilerin

egimleri Cizelge 3.7°de sunulmustur.

Cizelge 3.7 Ts sicaklig1 igin ¢izilen egrilerin egimleri, hesaplanan b ve R* degerleri

Ts (°C)| b R> | Egim(m)
170 2,90 | 0,9999 | 0,033
175 | 2,75]0,9998 | 0,037
180 | 2,65]0,9995| 0,044
185 | 2,60 ]0,9996 | 0,041
190 | 2,05]0,9998 | 0,032
195 |2,02]0,9998 | 0,033
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Sekil 3.25 Her bir Ts sicakligi i¢in grafiklere fit edilen dogrular

Aliiminanin dozimetrik piki birbirine yakm iki pikten meydana geldigi ( 175+ 1,8 °C -
196,6 = 1,8 °C ) onceki deneylerden elde edilen verilerin CGCD ydntemi ile incelenmesi
sonucu ortaya ¢ikarilmistir. Bu nedenle izotermal bozunum olayi sirasinda yaymlanan 1s1mada
her iki pikin de katkis1 bulunmaktadir. Bu ise izotermal bozunum egrisinin iki karakterli
olarak karsimiza ¢ikmasina neden olmaktadir. Ts sicakliginin 2. 1g1ma pikinin maksimumuna
yakin oldugu durumlarda ID egrisinde ilk pik baskin olmaktadir. Isimanm yaymlandig:
siregte zaman ilerledikge 2. pik etkisini kaybederek ID egrisi 3. pikten kaynaklanan
yaymlanmanin karakteristigini almaktadir. Bu nedenle ID egrisi iki kisma ayrilarak
incelenmistir. Ts =170 °C, 175 °C, 180 °C ve 185 °C oldugu durumlarda dozimetrik piki
meydana getiren piklerden 2. pik 0 — 30 s zaman araliginda ¢ok baskin bicimde ID egrisinde
karakterini gosterdiginden egrinin bu kismi i¢in bir b degeri kullanilarak egriye fit yapilmistir.
Benzer sekilde Ts =180 °C, 185 °C, 190 °C ve 195 °C oldugu durumlarda t > 130 s sonrasi1
3. pik ID egrisinde baskin oldugundan bu kisim i¢in farkli bir b parametresi kullanilarak fit

yapilmistir. Sonuglar Cizelge 3.8’de sunulmustur.
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Cizelge 3.8 2.ve 3. 1s1ma piklerine fit yapilan dogrularm egimleri ve hesaplanan parametreleri

Ts 175°C+ 1,8 196,6 °C + 1,8
(°C)| Egim(m)]| R b |Egim(m)| R’ b
170 0,004 | 0,9974 [1,15 - - -
175 0,007 | 0,9962 [1,20 - - -
180 0,011 0,9959 [1,25] 10,0033 | 0,9971 | 1,27
185 0,012 ] 09962 [1,30] 0,0037 | 09971 | 1,3
190 - - - 0,0054 | 0,9980 | 1,33
195 - - - 0,0061 | 0,9980 | 1,35

E ve s degerlerinin hesaplanabilmesi i¢cin In(m )’nin 1/kT’ye gore grafigi ¢izildiginde
(Sekil 3.26) bir dogru elde edilir. Bu durumda elde edilen dogrunun egimi — E’ye esit

olacaktir.

In(m)

24,6 24,8 25,0 25,2 25,4 25,6 25,8 26,0

Sekil 3.26 In ( m )’nin 1 / kT ye gore grafigi.

Sekil 3.26°daki her bir egrinin egimi ait oldugu pikin aktivasyon enerjisine esittir. Dozimetrik
piki olusturan 2. ve 3. pik i¢in hesaplanan aktivasyon enerjileri sirastyla, E, = 1,15 + 0,01 eV

ve B3 =0,81 + 0,01 eV olarak hesaplanmistir.

Diger taraftan her bir egrinin 1 / kT eksenini kestigi nokta tespit edilerek In(s) degerleri

srastyla, In (s;) =26,42 0,30 s ve In (s3) = 16,13 + 0,70 s™ olarak hesaplanmustur.
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ID i¢in Sohrabi vd., (1998) tarafindan oOnerilen Denklem (2.67) ve Denklem (2.68)
kullanilarak E ve s degerleri hesaplanmis, 2. ve 3.pik i¢in E degerleri sirasiyla,
E,=1,12+£0,06eV ve E3=0,87+0,07eV, frekans faktorleri de  sirasiyla,
In(s;)=2562+1,66s" veln(s;)=17,60+1,55s" olarak hesaplanmustur.

3.12 Pik Pozisyonu (Ty - Ts) Yontemi ile Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi

Pik pozisyonu yontemi ile 1s1ma egrisindeki, birbirine ¢ok yakin konumlarda yerlesmis
bulunan ve bu nedenle birbirilerinden ayurt edilemeyen, pikler kolaylikla tespit
edilebilmektedir. Pik pozisyonu yonteminde malzeme, gorece diisiik sicaklik bdlgesinde
bulunan pikin maksimumuna karsi gelen sicakligi bir miktar gegerek sekilde, sitilir ve
boylece gorece diisiik sicaklik bdlgesinde bulunan pike neden olan elektron tuzaklarinin
bosalmasi temin edilerek 1s1ma egrisi lizerindeki etkisi ortadan kaldirilir. Daha sonra 6rnek
oda sicakligma kadar sogutulur ve tiim 151ma egrisi elde edilir. Pik pozisyonu yontemi ile

1s1ma egrisinin incelenmesinde asagidaki deneysel prosediir izlenmistir.

e Numuneler 5 dakika siire ile radyasyona maruz birakilmistir.

e I[smlanan 6rnekler ilk 1s1ma pikinin diistik sicaklik bolgesindeki kuyrugunda belirlenen
bir Tg sicakligina kadar 1 °C / s 1sitma hizinda 1sitilmis ve ardindan oda sicakligina
kadar sogutulmuslardir.

e (Oda sicakligma sogutulan Orneklerin 1s1ma egrisinin tamami ayni kosullarda elde
edilmistir.

e  Farkli bir Ts sicaklig1 icin proses tekrar edilmistir.

Yukaridaki proses i¢in segilen Tg sicakliliklar1 70 °C, 80 °C, 90 °C, 100 °C, 110 °C, 120 °C,
130 °C, 140 °C, 150 °C, 160 °C, 170 °C, 180 °C, 190 °C, 200 °C, 210 °C, 220 °C, 230 °C,
240 °C, 250 °C, 260 °C, 270 °C, 280 °C, 290 °C ve 300 °C olarak belirlenmistir. Her bir Tg
sicakligr icin elde edilen 1s1ma egrilerinden pik maksimum yogunluguna karsi gelen Ty

sicakliklar1 6l¢iilmiis ve Ty — Ts grafigi ¢izilmistir (Sekil 3.27).

TL teoriye gore Ty — Ts grafigindeki her bir diiz bélge bir enerji seviyesini diger bir ifadeyle
birbirinden ayrik 1s1ma piklerini temsil etmektedir. Eger 1s1ma pikleri iist iiste binmis ve
birbirinden ayirt edilemeyecek kadar karmasik ise basamakli yap1 bozulur ve diiz platolar
yerini e8imli platolara birakir. Seydisehir aliiminasinin Ty — Ts grafigi diisiik sicaklik

bolgesinde ( 60 °C - 120 °C ) diiz bir plato ihtiva etmektedir ki bu da ayrisik bir 1g1ma pikine
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kars1 gelmektedir.

Diger taraftan sicakligm 130 °C - 250 °C oldugu bolgede egimli bir plato bulunmaktadir. Bu
platonun diisiik sicaklik bolgesi yliksek sicaklik bolgesine oranla daha diiz yerlesmistir. Plato
yiiksek sicaklik bolgesi ve diisiik sicaklik bolgesi olarak ani bir yiikselis ile birbirinden
ayrilmistir. Ancak platonun egimi diisiik sicaklik bolgesinden yiiksek sicaklik bolgesine dogru
gidildik¢e artmakta, orta nokta dedigimiz kisimda maksimum olmakta ve sonra tekrar egim
azalmaktadir. Bu durum sicakligimn 130 °C - 250 °C oldugu bolgede iki adet 151ma pikinin

bulundugunu gostermektedir.

Ts (°K)
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Sekil 3.27 Ty — T grafigi

Her bir Ts sicakligi i¢in elde edilen 1s1ma egrileri CGCD yontemi ile incelenmis ve her bir
1s1ma piki i¢in hesaplanan kinetik mertebe, aktivasyon enerjisi ve frekans faktorii sirasiyla

Sekil 3.28, Sekil 3.29 ve Sekil 3.30’da sunulmustur.
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Sekil 3.28 Ty — Ts ile elde edilen 1s1ma piklerinin CGCD ydntemi ile analizi sonucu
hesaplanan b degerleri
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Sekil 3.29 Ty — Ts ile elde edilen 1s1ma piklerinin CGCD ydntemi ile analizi sonucu
hesaplanan E degerleri
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Sekil 3.30 Ty — Ts ile elde edilen 1s1ma piklerinin CGCD ydntemi ile analizi sonucu
hesaplanan In ( s ) degerler1

3.13 Pik Sekli (PS) Yontemi ile Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi

PS yontemi ile tuzak parametrelerinin belirlemesi i¢in 1s1ma egrisinin geometrik seklini
belirleyen bazi1 deneysel parametrelerin Olgiilmesi ve bazilarinin da hesaplanmasi
gerekmektedir. Bu parametrelerden deneysel olarak ol¢iilebilenler; pik maksimumuna karsi
gelen sicaklik ( Ty ), diisiik sicaklik bolgesindeki pik maksimum yar1 yiiksekligine karsi gelen
sicaklik (T, ) ve yiiksek sicaklik bolgesindeki pik maksimum yar1 yiiksekligine karsi gelen

sicaklik (T,)’dir. Bu deneysel dl¢timler kullanilarak , 8, T ve [y parametreleri hesaplanir.

Malzemenin ana dozimetrik piki gercekte iki pikin {ist {iste gelmesi ile olustugu daha onceki
deneyler ile ortaya konulmustu. Bu nedenle PS yOnteminin uygulanabilmesi i¢in 1s1ma
egrisindeki ana dozimetrik pike 1s1l temizleme yOntemi uygulanarak kendisini olusturan

piklerin birbirleri tizerindeki etkisi minimum seviyeye indirgenmistir.

PS yontemi ile tuzak parametrelerinin belirlenebilmesi i¢cin yapilan deneylerde asagidaki rutin

prosesler uygulanmistir.
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e Numuneler 5 dakika siire ile radyasyona maruz birakilmistir.

e I[smlama isleminin ardindan 6rnekler daha 6nceden belirlenmis olan bir Ts sicakligina
kadar kontrollii bir sekilde isitilmis ve sicaklik bu degere ulastiginda malzeme oda
sicakligina kadar sogutulmustur.

e Numuneler oda sicakligina ulastiktan sonra 151ma egrisi elde edilmistir.

e Birinci adima doniilerek farkli bir Ts sicakligi icin siire¢ tekrar edilmistir.

Ts =70 °C, 80 °C, 90 °C, 100 °C, 110 °C, 120 °C, 130 °C, 140 °C, 150 °C, 160 °C, 170 °C,
180 °C, 190 °C, 200 °C, 210 °C, 220 °C, 230 °C ve 240 °C olarak belirlenmistir.

parametreleri bulunmustur. p,'nin hesaplanmasmin ardindan bu degere karsi gelen b

cizelgeden (Chen, 1968) belirlenmistir.

Denklem (2.70a), Denklem (2.70b) ve Denklem (2.70c) kullanilarak sirasiyla E; , Es ve E,
degeri hesaplanmistir. Diger taraftan Denklem (2.71a) ve Denklem (2.71b)’de E degeri yerine
E. ., Es ve E,, degerleri ayr1 ayr1 kullanilarak S; S5 ve S, degerleri hesaplanmistir. Her bir
1s1ma egrisi igin Olgtlilen Ty, T, ve Ty 'nin degerleri Sekil 3.31°de, hesaplanan geometri faktorii
ve pikin kinetik mertebesi Sekil 3.32°de, aktivasyon enerjisi Sekil 3.33’de ve frekans faktori
Sekil 3.34°de grafik olarak sunulmustur.
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Sekil 3.31 PS yontemi icin dlgiilen T, T, ve Ty parametreleri.
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Sekil 3.32 PS yontemi ile hesaplanan geometri faktorii ( i, ) ve kinetik mertebe (b)
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Sekil 3.33 PS yontemi ile hesaplanan Et , ES ve Ew degerleri.
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Hesaplanan geometri faktoriiniin (Sekil 3.32) Ts =190 °C sicaklikta ani bir degisimle
pe =0,552’den p,=0,473’e dustiigii  goriilmektedir. Bu azalma ayni zamanda b
parametresinin de azalmasina neden olmaktadir. Seydisehir aliiminasmnin dozimetrik piki
birbirine yakin iki pikten (175 £ 1,8 °C, 196,6 + 1,8 °C) olusmaktadir. Sicaklik Ts= 190 °C
oldugu durumda, 2. pikin dozimetrik pik {izerindeki etkisi azalmakta ve 3. pik etkili
olmaktadir. Bu mekanizmanin p, ve b parametrelerinde meydana gelen ani degisimin sebebi

oldugu diistiniilmiistiir.
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Sekil 3.34 PS yontemi ile hesaplanan frekans faktorii degerleri.

3.14 Ilk Yiikselis (IR) Yontemi ile Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi

Termoliiminesans okuma islemi sirasinda sicaklik kontrollii bir sekilde arttirilmaya devam
edilirken malzeme icerisinde tuzaklara yakalanmis halde bulunan elektronlar, bulunduklar1
tuzaklardan yeteri kadar 1s1 enerjisi alarak, serbest kalirlar. Bu durumda TL 1s1ma yogunlugu
artar. IR yonteminde TL 1s1ma yogunlugundaki bu artistan faydalanilarak tuzak parametreleri

tayin etmektedir.

IR yOntemi ile 1s1ma egrisindeki piklerin tuzak parametrelerinin hesaplanabilmesi i¢in PS

deneylerinden elde edilen veriler kullanilmistir.
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IR yontemi ile tuzak parametresi hesaplanirken 1s1ma egrisinin, diisiik sicaklik bolgesinde
kalan ve pik maksimum yiiksekliginin yaklasik % 15’ine kadar olan, smirli kismi
kullanilmigtir. IR yontemi uygulanirken dikkat edilmesi gereken en 6nemli nokta Olglim
yapilacak olan 1s1ma pikinin diger tiim piklerin etkilerinden temizlenmis olmasidir ve bu
calismada dozimetrik piki olusturan 2. ve 3. 1s1ma piklerinin birbirleri iizerindeki etkileri 1s1l
temizleme yontemi ile giderilemeye calisilmistir. Bu amagla malzeme i1sinlandiktan sonra
belirli bir Ts sicaklimna kadar isitilmis miiteakiben hizli olarak oda sicakligina kadar
sogutulmus ve ardindan 1s1ma egrisi elde edilmistir. Ts= 70 °C, 80 °C, 90 °C, 100 °C,
110 °C, 120 °C, 130 °C, 140 °C, 150 °C, 160 °C, 170 °C ve 180 °C olarak belirlenmistir.
Isima egrisindeki ilk pik 117 + 1,8 °C’de bulunmaktadir ve bu nedenle Ts = 70 °C - 110 °C
araligindaki sicakliklarda 1. pike IR yontemi uygulanmistir. Diger taraftan T = 190 °C’ye
kadar dozimetrik pikin diisiik sicaklik bolgesinde kalan kismi i¢in 175 + 1,8 °C’deki pikin
etkili oldugu; ancak T > 190 °C oldugu Ts sicakliklarinda 2. 1s1ma pikinin dozimetrik pik
iizerindeki etkisini kaybetmedigi gozlenmistir (Sekil 3.35a, b).

Sekil 3.36’da Ts=70 °C, 80 °C, 90 °C, 100 °C, 110°C icin elde edilen 1s1ma egrileri

goriilmektedir.
8 K //// . I Y I b I Y I : I L I Y 1
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—o— CGCD
—<—Pik 2 FOM =0.861 4
641 —<—Pik3
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5 44
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— -
F
e
I -
e
0 IlllIIIIIIIllIIIIIIIIIIIIIIIIIlIIIIIIIIIIIlIIlIIIII NI & I!\ : <<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<<I<L‘I<I<l<ly<l<{ll<
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Sicaklik ( °c )

Sekil 3.35 (a) Ts = 180 °C i¢in elde edilen 1s1ma egrisi
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S
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Sekil 3.35 (b) Ts = 190 °C i¢in elde edilen 1s1ma egrisi
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Sekil 3.36 IR yontemi i¢in kullanilan 1s1ma egrileri



Bu egrilerin diisiik sicaklik bolgesinde kalan kisimlari diger piklerin etkisinden yalitilmis
oldugu i¢in birinci 1s1ma pikinin tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda kullanilmistir. Her
bir 1s1ma egrisindeki 1. 1s1ma piki i¢in 1s1ma yogunlugunun maksimum degerinin % 15°1
kullanilarak tuzak parametreleri hesaplanmistir. Bu 1sima pikinin kinetik mertebesi b= 1
oldugu daha once yapilan deneylerde ortaya konulmustu. Bu nedenle birinci mertebeden
kinetik parametrelere sahip 1s1ma egrileri i¢in 6nerilen IR yontemi kullanilmis ve her bir 1s1ma
egrisii¢in In (I )’nin 1/ kT ye gore grafigi ¢izilmistir. Elde edilen dogrunun egimi aktivasyon
enerjisine esittir ve egrinin ekseni kestigi nokta belirlenerek buradan s degeri hesaplanmstir.

Diger taraftan incelenen bu bes 1s1ma egrisine ait tuzak parametreleri CGCD yontemi ile
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hesaplanmis ve sonuglar Cizelge 3.8’de sunulmustur.

In(I)(au.)

31

32

33

34

1/kT

Sekil 3.37 1. 1s1ma piki i¢in In(I)’nin 1/kT’ye gore degisimi.

Cizelge 3.9 1. 1s1ma piki i¢in IR ve CGCD yontemleri ile hesaplanan tuzak parametreleri

T(°C) E(eV) E(eV) In(s) (s7) | In(s) (sT)
—IR— —CGCD- —IR- ~CGCD-

70 | 0,85+0,01 | 0,86+0,01 | 22,93 +0,50 | 27,19 +0,50

80 | 0,86+0,01 | 0,87+0,01 | 23,23 +0,50 | 26,69 +0,50

90 | 0,93+0,01 | 0,93+0,01 | 2529+0,50 | 29,33 +0,50

100 | 0,97+0,01 | 0,98+0,01 | 26,57 +0,50 | 28,24+ 0,50

110 | 1,00£0,01 | 1,00+0,01 | 27,28 +0,50 | 28,51 + 0,50

38



Ts =140 °C, 150 °C, 160 °C, 170 °C ve 180 °C sicakliklarda dozimetrik pik lizerinde 2. 1s1ma
piki etkin oldugundan bu sicakliklarda b## 1 olan durumlar i¢in Onerilen IR yOntemi
uygulanmistir. Bu amagla 2. 1s1ma pikinin kinetik mertebesinin belirlenebilmesi i¢in bir¢ok b
degeri kullanilarak In (I / nb)’nin 1 / k.T’ye gore grafigi ¢izilmistir. Teoriye gore gergek b
degeri kullanilarak bu grafik cizildiginde bir dogru elde edilmelidir ve b= 1,2 alindiginda
grafik bir dogru olmaktadir. Boylece 2. 1s1ma pikinin kinetik mertebesi belirlenmis ve elde
edilen egrinin egiminden de aktivasyon enerjisi hesaplanmistir. Burada I, IR yonteminin
uygulanacagi bolgede kalan bir T sicakligindaki 1s1ma yogunlugu, n ise T sicakligindan 1s1ma

egrisinin bitimine kadar olan bolgedeki egri altinda kalan alandir. Elde edilen egriler

Sekil 3.38’de sunulmustur.
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Sekil 3.38 2. 1g1ma piki i¢in In (I / n° )’nin 1 /k. T’ gore degisimi.

Cizelge 3.10 2. 1s1ma piki i¢in IR ve CGCD yontemleri ile hesaplanan tuzak parametreleri

T(°C) E(eV) E(eV) | InGs) (s7) | In(s)(sh)
~IR- | —CGCD- ~IR - — CGCD —
140 | 1,23+0,01 | 1,25+0,01 | 26,36 0,01 | 29,47 + 0,01
150 | 1,22+0,01 | 1,25+0,01 | 26,09 0,01 | 29,5+ 0,01
160 | 1,24+0,01 | 1,29+0,01 | 26,59 0,01 | 30,26 + 0,01
170 | 1,24+0,01 | 1,31 £0,01 | 26,59 £0,01 | 30,53 + 0,01
180 | 1,28+0,01 | 1,35+0,01 | 27,01 £0,01 | 31,18+ 0,01
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2. 1s1ma piki i¢in IR yontemi ile hesaplanan aktivasyon enerjisi degerlerinin CGCD yontemi
ile hesaplanan degerden daha kiiciik oldugu goriilmiistiir. Bu fark 2. 1s1ma piki i¢in IR

yonteminde kullanilan verilerin

Denklem (1.1)’de goriilen 1s1l soniim etkisinde kaldigini diislindiirmektedir. Bu nedenle
Denklem (2.59¢) yardimiyla 1s1l soniim etkisi i¢in AE degeri her Ts sicakligi i¢in hesaplanmis
ve Sekil 3.39°da grafik olarak sunulmustur. AE degerinin hesaplanmasinda W = 1,05 eV ve
C = 10" olarak belirlenmistir (Kitis, 2002).

Aktivasyon enerjisinin 1s1l soniim i¢in diizeltilmis degeri Cizelge 3.11°de ve Sekil 3.40°da

grafik olarak ve sunulmustur.

0,08 T T T T T T T T T

0,07 -

0,06 5

0,05 -

AE (eV)

0,04 5

0,03 —

0,02 , . , ; ; . : . ,
140 150 160 170 180

T, (°C)

Sekil 3.39 2. 1s1ma piki i¢in hesaplanan 1s1l soniim etiksi.
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Sekil 3.40 2. 1s1ma piki i¢in diizeltilmis aktivasyon enerjisi.

Cizelge 3.11 IR yontemi i¢in diizeltilmis aktivasyon enerjileri.

T(°C) E_(Ifgj ) | AE(eV) | E=Ew +AE _%(GGCVD)_
140 | 123+0,00] 0032 | 126+0,01 |1,25+0,01
150 | 1,22+0,01] 0,036 | 125+0,01 |1,25+0,01
160 | 1,24+0,01| 0,039 | 127+0,01 |1,29+0,01
170 | 1,24+0,01| 0,043 | 128+0,01 |1,31+0,01
180 | 1,28+0,00 | 0052 | 1,33+0,01 | 1,35+0,01

3.15 Farkh Isitma Hizlar1 Yontemi ile Tuzak Parametrelerinin Hesaplanmasi

Bu ¢aligmada TL tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda kullanilan yontemlerden bir digeri
de VHR yontemidir. Bu yonteme gore bir malzemenin TL 1s1ma egrisi ayni kosullarda fakat
farkli 1sitma hizlarinda elde edildiginde pik yogunlugunun maksimum oldugu sicaklik

degistirmektedir. VHR yonteminde bu iliskiden faydalanilarak tuzak parametreleri belirlenir.
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VHR yontemi ile 1s1ma egrisinin incelenmesinde asagidaki deneysel prosediir izlenmistir.

e Numuneler 5 dakika siire ile radyasyona maruz birakilmistir.
e I[smlanan 6rnekler belirli bir 1sitma hizinda 1s1ma egrileri elde edilmistir.
e (Oda sicakligma sogutulan Ornekler icin birinci basamaga doniilerek ayni prosediir
farkl1 bir 1sitma hizi i¢in tekrar edilmistir.
Yukaridaki proses i¢in secilen 1sitma hizlar1 f=1°C/s, 2°C/s, 3°C /s, 4°C/s, 5°C/s,
6°C/s,7°C/s,8°C/s,9°C/s,10°C/s, 15°C/s,20°C/s, 25°C/s ve 30 °C /s olarak

belirlenmistir.

Sekil 3.41°de tiim 1sitma hizlar1 i¢in elde edilen 1s1ma egrileri goriilmektedir.

14 : T U T T : T U T L T E T
——3=1°C/s ——B=9°C/s
24 —*—B=2 ' —=—B=10
—=—B=3 —=—B=15 i
o] —B=4 —=—B =20
_._st
\02 8_
>
3 6
=
— 4
2 -
0 -
50 100 150 200 250 300 350 400
T(°C)

Sekil 3.41 VHR yontemi ile farkli 1sitma hizlar1 i¢in elde edilen 151ma egrileri.

B degeri yiikseldikce tuzak parametrelerinin hesaplanan degerlerinin fiziksel olarak anlamini
yitirdigi goézlemlenmis ancak P=1-6°C/s se¢ildigi durumlarda anlamli sonuglara
ulagilmistir. Bu sonug, 1sitma hizinin biiyiik oldugu durumlarda numune ile 1sitict altlik
arasinda bir sicaklik farkinin meydana geldigini disiindiirmektedir ve bu nedenle VHR

yontemi B = 1 — 6 °C / s araligindaki 1sitma hizlar1 i¢in gerceklestirilmistir.
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Isima egrisindeki 1. pikin kinetik mertebesinin b= 1 oldugu daha 6nce yapilan deneylerde
ortaya konmustu. Bu nedenle 1. pikin kinetik parametreleri VHR yontemi ile hesaplanirken
b =1 alinmis, aktivasyon enerjisi ve frekans faktorii hesaplanmistir. Bu amagla farkli 1sitma
hizlar1 igin In (Tw® / B)’nn (1 / KTy)’'ye gore grafigi (Sekil 3.42) ¢izilmistir. Elde edilen

dogrunun egimi E’ye esit olacagindan buradan E degeri hesaplanmustir.

13,0 T T T T T T T T
12,5_- O 1.Pik

12,0 -
11,5 4
11,0

10,5

In(T. /PB)

10,0

9,5 1

9,0 T T T T T T T T T T T
27,0 27,5 28,0 28,5 29,0 29,5 30,0

1/kT

Sekil 3.42 1. 1s1ma piki igin In ( Tm® / B )'nin ( 1 / kT, )’ye gore grafigi

Dozimetrik piki olusturan 2. ve 3. piklere VHR yonteminin uygulanabilmesi i¢in bu pikler
birbirlerinden ayristirilmalidir. Bu amacla, 1s1ma egrisindeki 2., 3. ve 4. pikeler CGCD
yontemi ile soyularak birbirinden yalitilmistir. Elde edilen veriler VHR yontemi ile

incelenmistir.

2., 3. ve 4. 1s1ma piklerinin kinetik mertebelerinin belirlenmesi amaciyla her bir pik i¢in
In [lfl"] /(Tnf / ﬁ) b] “nin (1 /kTy, )’ye gore grafigi (Sekil 3.43) cizilmistir. Burada bir¢ok b

degeri kullanilmis ve grafigi dogruya yaklastiran b deger, pikin kinetik mertebesi olarak
belirlenmistir. 2., 3. ve 4. 1s1ma pikleri i¢in sirasiyla, by, = 1,25, b; = 1,01 ve by = 1,5 olarak
hesaplanmistir. Her bir 151ma piki icin ¢izilen grafikten elde edilen dogrularmn ( 1 / kTy, ) -

eksenini kestigi noktalar belirlenerek buradan frekans faktorii (s) hesaplanmaistir.
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Ayrica Denklem (2.74) ve CGCD yontemi kullanilarak aktivasyon enerjisi hesaplanmis,

sonuglar Cizelge 3.12 ve Cizelge 3.13’de sunulmustur.

20 Ll I T I T l T I
o 2.Pik
o 3. Pik
L85 A 4. Pik ¥
~—
O
~
=, o9 gl
~
o E
H
T 144 -
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12 - .
A
10 L I L I L I T I L] I L] I L I T I Ll I

17 18 19 20 21 22 23 24 25 26 27
1/k.T

Sekil 3.43 2. 3. ve 4. 151ma pikleri i¢in In [ Iy (Tv>/B) ® 1ninl / kT’ye gore grafigi.

Cizelge 3.12 2. 3. ve 4. 1s1ma piklerinin hesaplanan tuzak parametreleri.

E(eV) (Der]::k(leer?llz).ﬂ) In(s) (s) | b

1.Pik | 0,84+004 | 084+0,02 | 22,21£1,07 | 1,00
2.Pik | 1,29+0,07 | 1,29+0,05 | 26,56+0,85 | 1,25
3.Pik | 0,88+0,02 | 0,88+0,07 | 18,44+0,56 | 1,01
4.Pik | 1,75+0,03 - - 1,50

Ayni zamanda farkli 1sitma hizlarinda elde edilen veriler ve TPTHR yontemi kullanilarak
Denklem (2.79) ve Denklem (2.81) yardimiyla dozimetrik pike ait b ve E degerleri
hesaplanmis sonuglar Sekil 3.44 ve Sekil 3.45°de grafik olarak sunulmustur. Burada kinetik

parametreler, T; ve T, sicakliklar1 arasindaki fark ( AT ) degistirilerek hesaplanmistir.
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Cizelge 3.13 VHR verilerinin CGCD ile analiz edilmesi sonucu hesaplanan tuzak

parametreleri.
E(eV)
B=1 =2 B=3 B=4 B=5 B=6
(°C/s) | (°C/s) | (°C/s) | (°C/s) | (°C/s) | (°C/s)
1. Pik 0,87 0,89 0,90 0,92 0,90 0,94
2. Pik 1,22 1,19 1,25 1,34 1,16 1,27
3. Pik 0,83 0,85 0,81 0,73 0,87 0,78
4. Pik - 1,03 - 1,00 - 1,00
Ln(s)
p=1 [ p=2 [ p=3 [ p=4 [ p=5 [ B=6
(°C/s) | (°C/s) | (°C/s) | (°C/s) | (°C/s) | (°C/s)
1. Pik 23,41 24,10 24,43 24,94 24,17 25,00
2. Pik 29,08 28,22 29,78 31,83 27,45 29,60
3. Pik 17,54 18,10 17,40 15,38 18,85 16,56
4. Pik - 17,93 - 21,74 - 17,75
3’0 | | | |

Sekil 3.44 Dozimetrik pikin TPTHR yontemi ile hesaplanan kinetik mertebesi.

Elde edilen tiim 1s1ma egrileri CGCD yontemi ile analiz edilerek her bir pik i¢in tuzak
parametreleri hesaplanmis, sonuglar aktivasyon enerjisi i¢in Sekil 3.46°da ve frekans faktori

icin Sekil 3.47°de grafik olarak sunulmustur.
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Sekil 3.45 Dozimetrik pikin TPTHR yontemi ile hesaplanan aktivasyon enerjisi.
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Sekil 3.46 VHR yontemi ile elde edilen 151ma egrilerinin CGCD yontemi ile hesaplanan
aktivasyon enerjisi.
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Sekil 3.47 VHR yontemi ile elde edilen 151ma egrilerinin CGCD yontemi ile hesaplanan
frekans faktorti.

3.16 Doz cevabi

Seydisehir aliiminasinin doz cevabini1 belirleyebilmek i¢in Ornekler farkli radyasyon
dozlarinda 1smlanmis, 1s1ma egrileri elde edilmis ve 1s1ma egrilerinin analizi sonucu doz cevap
ozellikleri belirlenmistir. Doz cevabmin tayin edilebilmesi i¢in AD yontemi ile elde edilen
veriler kullanilmistir. Elde edilen veriler dncelikle CGCD yontemi ile analiz edilerek 1s1ma

egrisinde bulunan tiim 1s1ma piklerinin birbirlerinden ayrigsmasi saglanmistir.

Daha sonra bu piklerin maksimum pik yogunluklar1 (Iy) ile radyasyon dozu ve pik altinda
kalan alan ile radyasyon dozu arasindaki iliski incelenmistir. Son olarak dozimetrik pikin

1s1ma egrisi altinda kalan toplam alan ile radyasyon dozu arasindaki iliski incelenmistir.
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Sekil 3.48’de 1.1s1ma piki icin pik maksimum yiiksekligi ve pik altinda kalan alanin

radyasyon dozu ile degisimi goriilmektedir.

Isinlama Siiresi ( s )
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Sekil 3.48 Seydisehir aliiminasinin 1. 1s1ma pikinin doz cevabi

Seydisehir aliminasmin 1. 1s1ma pikinin 0,07 Gy - 282,79 Gy doz araligindaki radyasyon doz

cevabi dort bolgede incelenmistir:

0,07 Gy - 0,44 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.49a),
0,89 Gy - 8,9 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.49b),
17,81 Gy - 160,34 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.49c),

267,24 Gy - 1282,79 Gy; doz araliginda dogrusal olmayan doz cevabina sahiptir
(Sekil 3.49d),
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Sekil 3.49a Seydisehir aliiminasinin 0,07 Gy - 0,44 Gy doz araliginda 1. 1s1ma pikinin doz
cevabi
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Sekil 3.49b Seydisehir aliiminasmin 0,89 Gy - 8,9 Gy doz araliginda 1. 151ma pikinin doz
cevabi
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Sekil 3.49¢ Seydisehir aliiminasmin 17,81 Gy - 160,34 Gy doz araliginda 1. 1s1ma pikinin doz

cevabi
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Sekil 3.49d Seydisehir aliiminasinin 267,24 Gy - 1282,79 Gy doz araliginda 1. 151ma pikinin
doz cevabi
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Sekil 3.50’de 2. 1sima piki icin pik maksimum yiiksekligi ve pik altinda kalan alanin
radyasyon dozu ile degisimi goriilmektedir. Bu ¢aligmada Seydisehir aliiminasinin 2. 1s1ma

pikinin 0,07 Gy ila 1282,79 Gy doz aralifindaki doz cevabi ii¢ bolgede incelenmistir:

e 0,07 Gy - 4,45 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.51a),
e 8,9 Gy- 160,34 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.51b),

o 267,24 Gy - 1282,79 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.51¢),
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Sekil 3.50 Seydisehir aliiminasinin 2. 1s1ma pikinin doz cevabi
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Sekil 3.51a Seydisehir aliiminasinin 0,07 Gy — 4,45 Gy doz araliginda 2.151ma pikinin doz
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Sekil 3.51b Seydisehir aliiminasmnin 8,90 Gy - 160,34 Gy doz araliginda 2.1s1ma pikinin doz
cevabi
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Sekil 3.51¢ Seydisehir aliiminasinin 267,24 Gy - 1282,79 Gy doz araliginda 2.151ma pikinin

Sekil 3.52°de 3.

doz cevabi

isima piki i¢in pik maksimum yiiksekligi ve pik altinda kalan alanin

radyasyon dozu ile degisimi goriilmektedir. Bu ¢aligmada Seydisehir aliiminasinin 3. 1s1ma

pikinin 0,14 Gy ila 1282,79 Gy doz araligindaki doz cevab1 ii¢ bolgede incelenmistir:

e 0,14 Gy - 4,45 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.53a),

e 8,9 Gy- 106,89 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.53b),

e 160,34 Gy

- 1282,79 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.53c),
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Sekil 3.53a Seydisehir aliiminasinin 0,44 Gy — 4,45 Gy doz araliginda 3.151ma pikinin doz
cevabi
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Sekil 4.54°’de 4. 1s1ma piki icin pik maksimum yiiksekligi ve pik altinda kalan alanin
radyasyon dozu ile degisimi goriilmektedir. Bu ¢alismada Seydisehir aliiminasinin 4. 1s1ma

pikinin 0,44 Gy ila 1282,79 Gy doz aralifindaki doz cevabi ii¢ bolgede incelenmistir:

e 0,44 Gy - 4,45 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.55a),
e 17,81 Gy- 160,34 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.55b),

o 267,24 Gy-1282,79 Gy, doz araliginda dogrusal olmayan doz cevabimna sahiptir
(Sekil 3.55¢)
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Sekil 3.54 Seydisehir aliiminasinin 4. 1s1ma pikinin doz cevabi
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Sekil 3.55b Seydisehir aliiminasmin 8,90 Gy - 106,89 Gy doz araliginda 4.1s1ma pikinin doz
cevabi
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Sekil 3.55¢ Seydisehir aliiminasiin 160,34 Gy - 1282,79 Gy doz araliginda 4.151ma pikinin
doz cevabi

Ayn1 zamanda dozimetrik pikin (2. Pik + 3. Pik) maksimum yiiksekligi ve pik altinda kalan
alanlarm toplaminin radyasyon dozu ile degisimi incelenmistir (Sekil 3.56). Bu ¢aligmada
Seydisehir aliiminasmin dozimetrik 1s1ma pikinin 0,07 Gy - 1282,79 Gy doz araligindaki doz

cevabi lic bolgede incelenmistir:
e 0,07 Gy - 2,67 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.57a),
e 445 Gy- 106,89 Gy; doz araliginda dogrusal doz cevabina sahiptir (Sekil 3.57b),

e 160,34 Gy - 1282,79 Gy; doz araligimda dogrusal olmayan doz cevabina sahiptir
(Sekil 3.57c¢),
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10 100 1000 10000
T B e MAERIRALL B 10°
g1
5 107 3 10
s ]
:'\ :
E .
< . -~
§ 10° 2
= 107+ N
. ] _E
1‘.;‘ ]
< l 10°
5 107 o
m Pik 2 + Pik 3
] Egri Altinda Kalan Alan, (Normlize Edilmis)
1 O Pik Yiiksekligi, I (Normalize Edilmis) E 10™
0,1 1 10 100 1000
Doz (Gy)

Sekil 3.56 Seydisehir aliiminasinin dozimetrik pikini olusturan 2. ve 3. 1s1ma piklerinin
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Sekil 3.57a Seydisehir aliiminasmin 0,07 Gy - 2,67 Gy doz araliginda (2. Pik + 3. Pik) alanlar1
toplaminin radyasyon dozu ile degisimi
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Seydisehir aliiminasinin dozimetrik pikinin (2. Pik + 3. Pik) radyasyon doz cevabi egri altinda
kalan alanlarin oranlar1 kullanilarak yeniden hesaplanmistir. Burada, 5 dakika siire ile
radyasyona maruz kalmis aliimina 6rnegin dozimetrik pikinin alani referans almmuistir. Her bir
doz degerinde Olgiilen pik alani referans pik alanina gore normalize edilmis ve buna gore doz

cevab1 hesaplanmistir (Sekil 3.57d).
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Sekil 3.57d Dozimetrik pikin (2. Pik + 3. Pik), doz cevabu.

3.17 Fading

TLD malzemelerinin en Onemli dozimetrik O6zelliklerinden biriside fading’tir. Fading,
termoliiminesans detektoriin radyasyona maruz kaldiktan sonra ve TL okuma isleminden 6nce
elektron tuzaklarinda birikmis olan elektronlarin bu tuzaklardan cesitli mekanizmalar
yardimiyla serbest kalmasi olarak tanimlanabilir. Elektronlarin tuzaklardan kagmasina
yardimc1 olan mekanizmanin tiirline goére fading olayr isimlendirilmektedir. Bu
mekanizmalardan ilki sicakliktir. TL malzeme 1sinlandiktan sonra ve detektdorde okuma
isleminden once yiiksek sicakliga maruz kalir ise maruz kaldigi sicaklik ile orantili olarak

tuzaklarda biriken elektronlar serbest kalir. Bu olaya normal fading denilmektedir. Eger TL
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detektor 1simlandiktan sonra 1s1 yerine UV ya da giines 1s181na direkt olarak maruz kalirsa bu
seferde tuzaklardaki elektronlar maruz kaldigi 151k etkisi ile serbest kalabilirler. Bir diger
mekanizma ise tiinel olayidir. Bu durumda TL malzeme herhangi bir dis etkene maruz
kalmaksizin dozimetrik 1s1maya neden olan tuzaklarda bulunan elektronlarini kaybedebilir. Is1

etkisi olmadan gerceklesen fading olayina anormal fading denilmektedir.

Bu calismada Seydisehir aliiminasinin fading 6zelligi incelenmis ve bu amagla 300 s siire ile
radyasyona maruz birakilan Ornekler daha Onceden belirlenmis siirelerde depolanmis ve
ardindan 1s1ma egrisi elde edilerek 1s1ma egrisinde meydana gelen degismeler
gozlemlenmistir. Seydisehir aliiminasinin fading 6zelli§inin belirlenebilmesi i¢in asagidaki

deneysel prosediir uygulanmistir.

e Toz formundaki numuneler Oncelikle {izerinde bulunmasi muhtemel radyasyon
kalintilarmin temizlenmesi i¢in 600 °C sicaklikta 15 dakika siire ile tavlanmiglardir.

e Tavlanan numuneler 5 dakika stire ile radyasyona maruz birakilmstir.

e Numunelerin 1g1ma egrileri elde edilmis, tavlanmis ve isaretlenmislerdir.

e Numuneler tekrar isinlanarak oda sicakliginda kuru ve karanlik bir ortamda direk
olarak gilines 15181 ya da herhangi bir 151k kaynagina maruz kalmayacak sekilde daha
onceden belirlenmis siirelerde saklanmislardir.

e Belirlenen siireler sonunda her bir numune i¢in 151ma egrileri tekrar elde edilmis ve

1s1ma egrilerinde meydana gelen degisim incelenmistir.
Bekleme siiresi t=6 saat, 1 giin, 7 gilin, 14 giin, 21 giin, 30 giin ve 60 giin olarak

belirlenmistir. Bu siireler sonrasinda isaretli numunelerin 1s1ma egrileri elde edilmis ve

sirasiyla Sekil 3.58 a, b, ¢, d, e, f ve g’de sunulmustur.
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Sekil 3.58a 6 saatlik bekleme siiresi sonunda 151ma egrisinde meydana gelen degisim.

129  —o— Referans %
1 —O—1gin

I (Saymm x 104)

TL

250 300 350 400

50 100 150 200
T(°C)

Sekil 3.58b 1 giinliik bekleme siiresi sonunda 151ma egrisinde meydana gelen degigim.
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Sekil 3.58¢ 7 giinliik bekleme siiresi sonunda 151ma egrisinde meydana gelen degisim.
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Sekil 3.58d 14 giinliik bekleme siiresi sonunda 1s1ma egrisinde meydana gelen degisim.



12 4 T i T i T J T i T

]l —O— Referans
—o—21 Giin

4
ITL( Sayim x 10 *)

200 250 300 350 400
T(°C)

50 100 150

Sekil 3.58e 21 giinliik bekleme siiresi sonunda 151ma egrisinde meydana gelen degisim.
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Sekil 3.58f 30 giinliik bekleme siiresi sonunda 1s1ma egrisinde meydana gelen degisim.
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Sekil 3.58g 60 giinliik bekleme siiresi sonunda 1s1ma egrisinde meydana gelen degisim.

Farkli bekleme siireleri sonunda elde edilen 151ma egrilerinde, yiiksek sicaklik bolgesinde yeni
bir pikin (377,8 = 1,8 °C) ortaya ¢iktig1 gozlemlenmistir. Ancak bu pikin bir kismu kullanilan
termoliiminesans Ol¢iim sisteminin hassasiyet simirlar1 icerisinde olmadigindan, tamami elde
edilememis ve bu nedenle 1s1ma egrilerinin CGCD yontemi ile analizi yapilamamistir.
Seydisehir aliiminasinin 1s1ma piklerinin fading’i pik maksimum yiiksekliklerindeki degisim
ile incelenmis ve her bekleme siiresi sonunda elde edilen 1s1ma pik yiikseklikleri 6l¢tilmiistiir.
l.1s1ma pikinin 30 giinliik bekleme siiresi sonundaki sinyal kaybi (% 93,7 +£1) olarak
hesaplanmistir. Dozimetrik pikin ilk 6 saatlik bekleme siiresi sonunda fading’i (% 12 + 2),
1 giinliik bekleme stiresi sonunda fading’i (% 35 £ 1) ve 7 giinliik bekleme siiresi icerisindeki
sinyal kaybi (% 45 £ 2) olarak hesaplanmistir. Bunu takip eden 14, 21, 30 ve 60 giinliik
bekleme siireleri sonundaki sinyal kaybi ise swrastyla (% 50+1), (% 56+1), (%53 +1) ve
(% 65 + 1) olarak hesaplanmistir. Ancak yiiksek sicaklik bolgesinde 377,8 + 1,8 °C’de ortaya
¢ikan yeni 151tma pikinin pik maksimum yiiksekligi bekleme siiresi ile artmaktadir. ilk 6
saatlik bekleme siiresi sonrasinda bu artigin (% 125 £+ 5), 7 giinliik bekleme siiresi sonrasinda
ise (% 492) oldugu gozlemlenmistir. 14, 21 ve 30 giin beklemenin ardindan ise bu artig
sirasiyla (% 1082), (% 957) ve (% 2158) olarak hesaplanmistir. Yapilan deneyler Seydisehir

alliminasinin 151ma egrisindeki incelenen dort 1s1ma piki i¢in fading’inin ¢ok yiiksek oldugunu

gostermektedir.
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SONUCLAR VE TARTISMA

Calismanin deneysel kisminda Seydisehir aliiminyum tesislerinde iiretilen ve ileri teknoloji
malzemeleri igerisinde yer alan aliimina kullanilmistir. Aliimina, giinlimiizde fiziksel,
kimyasal, elektriksel ve daha bircok {tstiin 6zellikleri ile sanayi, tip, endiistri ve niikleer
teknoloji gibi alanlarda kullanim imkéni bulan bir malzemedir. Ayrica aliimina son yillarda,
TLD malzemesi olarak tiretilmekte ve kullanilmaktadir. Bu nedenle, bu ¢alismada tilkemizde
bol miktarda bulunan ve iiretilen Seydisehir aliiminasi secilmis ve TLD malzemesi olarak
kullanilabilirligi arastirilmistir. Bu amagla Seydisehir aliiminasiin Oncelikle toz boyutu
analizi yapilmis, mineralojik yapis1 incelenmis ve aliiminanin tek kararli formu olan alfa
fazina doniistiiriilmesi temin edilmistir. Daha sonra kimyasal yapisi tayin edilmis, TLD
malzemesi olarak, dozimetrik 6zelliklerini belirleyen temel tuzak parametreleri hesaplanmis

ve doz cevap 0Ozellikleri incelenmistir.

Toz formundaki Seydisehir aliiminasiin elek analizi sonucu, genis bir tane boyutu dagilimima
sahip oldugu goriilmiis (Cizelge 3.1 ve Cizelge 3.2), Boliim 3.3’de agiklanan nedenlerden
dolayi, toz boyutu 63 pm<mn <45 um araliginda olan malzemeler deneysel g¢alismalarda

kullanilmak tizere secilmistir.

Aliiminanin kimyasal kompozisyonu TL 6zelliklerini belirleyen en 6nemli parametredir ve bu
nedenle TL deneylere baslanmadan oOnce malzemenin kimyasal kompozisyonu tayin
edilmistir. Uretici firma tarafindan yayinlanan kimyasal analizin (Cizelge 3.3) hassas
olmamas1 nedeniyle kimyasal analiz, XRF (Sekil 3.2, Sekil 3.3, Cizelge 3.4) ve ICP
spektroskopisi (Cizelge 3.5) yontemleri ile yeniden yapilmistir.

Degisik kristal yapilara sahip olabilen aliiminanin sadece alfa fazi kararlidir. Bu nedenle toz
formunda temin edilen Seydisehir aliiminasinin kristal faz analizleri yapilarak malzemenin en
az % 88 oraninda alfa fazi ihtiva ettigi goriilmiistiir (Sekil 3.4). Malzemenin tamaminin alfa
fazina doniistiiriilmesi icin kalsinasyon islemi uygulanmis ve kalsinasyon islemi sonrasi
kristal yapis1 XRD ¢ekimi yapilarak tekrar incelenmis ve % 99’dan fazla miktarin alfa fazina

dontistiigi gozlemlenmistir (Sekil 3.6) .

On hazirlik ¢aligmalarmin ardindan Seydisehir aliiminasinin TLD 6zeliklerinin tayin
edilebilmesi i¢in TL deneyler gergeklestirilmistir. Oncelikle malzemenin 1s1ma egrisinin genel
yapist ve 1g1ma piklerinin konumlar1 belirlenmistir (Sekil 3.12). Isima egrisinin birbirinden
bagimsiz li¢ 1s1ma pikine sahip oldugu (Sekil 3.13) ve bu piklerin swrastyla; 117 = 1,8 °C,
177 £ 1.8 °C (dozimetrik pik) ve 326 + 1,8 °C’de bulunduklar1 gorilmiistiir. Elde edilen 1s1ma
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egrisi CGCD yontemi ile analiz edildiginde dozimetrik pikin gergekte birbirinden bagimsiz
iki pikin (175 = 1,8 °C ve 196,6 + 1,8 °C) bir siiper pozisyonu oldugu tespit edilmistir.

Seydisehir aliiminasi, ardisik deneylerde yeniden kullanilabilirliginin belirlenmesi icin, bir
seri 1gmnlama - okuma islemine tabi tutulmus ve her bir dongii sonrasinda 1s1ma pik
yiiksekliklerinin arttig1 gézlemlenmistir (Sekil 3.14 ve Sekil 3.15). Bu nedenle 1s1ma egrisi
elde edildikten sonra toz formundaki malzeme, Bolim 3.6.1°de ayrmtilarinin agiklandigi
sekilde, tavlama iglemine tabi tutulmus, yeniden kullanilabilirlik deneyleri tekrar edilmis ve
1s1ma pik yiiksekliklerinin sabit kaldig1 gozlenmistir (Sekil 3.16). Bu sonu¢ TL okuma islemi
sirasinda malzemenin tuzaklarindaki tiim elektronlarin bosalmadigini ve her bir dongi
sonrasinda birikerek pik maksimum yiiksekligini arttirdigimi diisiindiirmiistiir. Diger taraftan
tavlama isleminin elektron tuzaklarin tamamen bosaltilmasmma ve 1sima egrisindeki pik

yiiksekliklerinin her bir dongii sonrasi de§ismemesine neden oldugu goriilmiistiir.

Seydisehir aliiminasinin tuzak parametreleri artan doz (AD), izotermal bozunum (ID), pik
pozisyonu (Tn—Ts), pik sekli (PS), ilk yiikselis (IR), farkli isitma hizlar1 (VHR) ve

bilgisayarli 1s1ma egrisi analizi (CGCD) yontemleri ile hesaplanmistir.

Artan doz yontemi ile 1s1ma piklerinin kinetik parametrelerini hesaplayabilmek icin 6rnekler
farkli radyasyon dozlarinda isinlanmis ve 1sima piklerinin radyasyon dozu ile degisimi
incelenmistir (Sekil 3.17). Isima egrisindeki 1.1s1ma pikinin maksimumuna kars1 gelen
sicakligm artan radyasyon dozu ile degismedigi gozlemlenmistir (Sekil 3.18 ve Sekil 3.19).
Bu davranis birinci mertebeden pik karakteristigine uymaktadir. Buna karsin 2. ve 3. 1s1ma
piklerinin {ist iiste gelmesi ile olusan ana dozimetrik pikin maksimumuna karsi gelen
sicakligm artan radyasyon dozu ile azaldig1 gézlemlenmistir. Diger taraftan 4. 1s1ma pikinin
maksimumuna karsi gelen sicaklik degerinin artan radyasyon dozu ile degismedigi
gozlemlenmistir. Bu sonuglar 1s1ma egrisindeki 1. ve 4. 1s1ma piklerinin birinci mertebeden
(b=1) oldugu ancak dozimetrik (Pik 2 + Pik 3) 1s1ma pikinin ise kinetik mertebesinin b # 1

oldugunu gostermistir.

AD yontemi ile elde edilen 151ma egrileri CGCD yontemi ile yeniden incelenmis (Sekil 3.17),
pik maksimum sicakliklar1 (Sekil 3.18, Sekil 3.19), kinetik mertebeleri (Sekil 3.20),
aktivasyon enerjileri (Sekil 3.21) ve frekans faktorleri (Sekil 3.22) hesaplanmistir. CGCD
yontemi ile 1s1ma egrilerindeki her bir 1s1ma pikinin maksimumuna karsi gelen sicaklik degeri
belirlenmis ve diisiik sicaklik bolgesinden yiiksek sicaklik  bolgesine dogru
numaralandirilmistir. Buna gore, 1.1smma piki 117 £ 1,8 °C, 2. 1s1ma piki 175+ 1,8 °C, 3.
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1s1ma piki 196,6 + 1,8 °C ve 4. 1s1ma piki 326 + 1,8 °C’de yerlesmis bulunmaktadirlar. Diger
taraftan, artan radyasyon dozu ile 1is1ma piklerinin maksimumlarma kars1 gelen sicakliklardaki
degisim incelenmis, 1., 3. ve 4. 1s1ma pikleri i¢in bu degisimin deneysel hata smirlari
icerisinde kaldig1 gortlmiistiir (Sekil 3.19). Bu sonug 1., 3. ve 4. 1s1ma piklerinin birinci
mertebeden oldugunu gostermektedir. Ancak 2.1s1ma pikinin maksimumuna karsi gelen
sicaklik degerinde, artan radyasyon dozu ile AT =28 + 3,6 °C’lik bir diisiis meydana geldigi

gbzlenmis ve bdylece 2. 151ma piki icin b # 1 oldugu ileri siiriilmiistiir.

AD yontemi ile elde edilen 151ma egrileri CGCD yontemi ile incelenmis ve uygulanan tiim
radyasyon dozlarinda (0,44 Gy — 1282,79) 1. 1s1ma piki i¢in b = 1 olarak hesaplanmistir. 2., 3.
ve 4. 1smma piklerinin kinetik mertebeleri ise radyasyon dozuna bagh olarak degistigi
gozlemlenmistir (Sekil 3.20). Diger taraftan Seydisehir aliiminasmin 1s1ma egrisindeki 1., 2.,
3. ve 4. 1sima piklerinin, uygulanan radyasyon dozlarinda, aktivasyon enerjilerinin
(Sekil 3.21) ve frekans faktorlerinin (Sekil 3.22) artan radyasyon dozu ile degistigi
gozlemlenmistir. Bu sonug TL tuzak seviyelerinin birbirleri ile siirekli bir etkilesim icerisinde
olduklarmi ve bu durumun 1s1ma egrisinin genel karakteristigini etkileyerek CGCD yOntemi
ile hesaplanan tuzak parametrelerinin radyasyon dozuna bagli olarak degismesine neden

oldugunu diistindiirmiistiir.

Bu calismada, Seydisehir aliiminasmin ana dozimetrik pikinin tuzak parametrelerinin
belirlenmesinde kullanilan yontemlerden bir digeri de ID’dir (Sekil 3.23). Dozimetrik pik i¢in
In(1)’nin zamana gore grafigi cizilmis (Sekil 3.24) ve birinci mertebeden kinetik
parametrelere sahip olmadig1 gozlemlenmistir. Kinetik mertebenin tayin edilebilmesi igin
bir¢cok b degeri kullanilarak (1/1j) (2)hin zamana gore grafigi ¢izilmis ve elde edilen
grafiklere lineer dogrular uyarlanmistir (Sekil 3.25). Uygulanan her bir uyarlama icin R’
degerleri belirlenerek en uygun b degerleri hesaplanmistir (Cizelge 3.7). Buradan kinetik
mertebe Tgs=170°C icin b=2,9 ve Ts=195°C i¢in b=2,02 olarak hesaplanmistir. Bu
sonu¢ Ts =170 °C sicaklikta, dozimetrik piki olusturan 2. ve 3.1s1ma piklerinin etkilerini
kaybetmediklerini ve birbirleri ile etkilesim icerisinde olduklarini, Ts = 195 °C’de ise 2. 1s1ma
pikinin dozimetrik pik {izerindeki etkisinin zayifladigmi ve bu zayiflamanin da b degerinin

azalmasina neden oldugunu diistindiirmiistiir.

Seydisehir aliiminasinin dozimetrik 1s1ma piki birbirine yakin iki pikin (175 + 1,8 °C,
196,6 + 1,8 °C) siiper pozisyonu oldugundan, elde edilen ID egrisinin de iki karakterli bir

yapiya sahip oldugu gozlemlenmis ve bu nedenle ID egrisi iki kisma ayrilarak incelenmistir.
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Ts=170°C, 175 °C, 180 °C, 185 °C oldugu durumlarda ve 0 — 30 s zaman araliginda 2. pikin
(175 £ 1,8 °C) ID egrisinde baskin oldugu goézlemlenmis ve bu nedenle egrinin bu kismi
kullanilarak 2.1smma piki i¢in b parametresi hesaplanmistir. Benzer sekilde Ts= 180 °C,
185 °C, 190 °C 195 °C ve t > 130 s oldugu durumlarda 3. pik (196,6 = 1,8 °C) ID egrisinde

baskin oldugundan, ID egrisinin bu kismi kullanilarak, 3.1s1ma piki icin b parametresi

hesaplanmistir (Sekil 3.26 ve Cizelge 3.12).

Sekil (3.26) yardimiyla 2. ve 3.1s1mma pikleri i¢in aktivasyon enerjileri sirasiyla
E,=1,16+£0,01 eV ve E3=0,81 £0,01 eV olarak belirlenmistir. Diger taraftan aktivasyon
enerjisinin hesaplanmasinda kullanilan her bir egrinin ekseni kestigi noktalar yardimiyla da
frekans faktorleri sirasiyla In(s; ) =26,43 +0,30 s ve In (s3)=16,14%+0,11 s olarak

hesaplanmistir.

Bu hesaplamalara ek olarak ID i¢in Sohrabi vd., (1998) tarafindan onerilen Esitlik (2.67)
kullanilarak frekans faktdrleri sirasiyla; In (sy ) =25,63 +1,66s™, In(s3)=17,60+ 1,555
olarak ve Esitlik (2.68) yardimiylada aktivasyon enerjileri sirasiyla; E,= 1,12 4+ 0,06 eV,
E;=0,87 £ 0,06 ¢V olarak hesaplanmistir.

Seydisehir aliiminasmin 1s1ma egrisi pik pozisyonu yontemi ile incelenerek birbirine yakin
olan 1s1ma piklerinin birbirinden ayristirilmas: saglanmistir (Sekil 3.27). Isima egrisinde
sicakligim 60 °C — 120 °C, 130 °C - 190 °C ve 190 °C — 250 °C oldugu ti¢ bolgede iic adet
platonun varlig1 tespit edilmistir. Bu durum 1s1ma egrisinde sicakligin 60 °C — 250 °C oldugu

bdlgede birbirinden bagimsiz {i¢ adet 1s51ma pikinin bulundugunu géstermektedir.

Pik pozisyonu yontemi ile elde edilen 151ma egrileri CGCD yontemi ile analiz edilmis ve
1s1ma piklerinin kinetik mertebeleri (Sekil 3.28), aktivasyon enerjileri (Sekil 3.29) ve frekans
faktorleri (Sekil 3.30) hesaplanmistir

Isima egrisindeki 1. 1s1ma piki i¢cin Ts = 70 °C — 130 °C araliginda b = 1 olarak hesaplanmis;
ancak diger 1s1ma piklerinin kinetik mertebelerinin ise Ts sicakligi ile degistigi
gozlemlenmistir. Diger taraftan her bir Ts sicakligi icin aktivasyon enerjisi ve frekans

faktoriiniin hesaplanan degerlerinin degistigi gorilmiistiir.

Pik sekli yontemi ile tuzak parametrelerinin belirlenebilmesi i¢in T;, T, ve Ty degerleri
Olgtilmiis (Sekil 3.31), dlciilen degerler kullanilarak her bir Ts sicaklig1 i¢in geometri faktorii
ve pikin kinetik mertebesi hesaplanmistir (Sekil 3.32). Burada en dikkat cekici duruma

Ts =180 °C — 190 °C’de rastlanmis, bu sicaklik degerlerinde hesaplanan geometri faktorleri
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sirastyla pg =0,55+0,01 ve p,=0,47+0,01 olarak belirlenmistir. Ayni1 zamanda bu
sicakliklardaki b parametresi de sirasiyla b= 2,49 + 0,29 ve 1,45 £+ 0,14 olarak hesaplanmistir.
Diger taraftan Ts = 180 °C — 190 °C’de hesaplanan aktivasyon enerjisi (Sekil 3.33) ve frekans
faktoriiniin de (Sekil 3.34) ani degisim gosterdigi gézlenmistir. Kinetik parametrelerdeki bu
ani degisim, Ts= 180 °C - 190 °C araliginda, Seydisehir aliiminasinin dozimetrik pikini
olusturan iki pikten diisiik sicaklik bolgesinde olanin (175 £ 1,8 °C) dozimetrik pik {izerindeki

etkisinin azaldigini diislindiirmektedir.

Bu tez calismasinda, TL 1sima piklerinin tuzak parametreleri IR yontemi (Sekil 3.36)
kullanilarak da hesaplanmistir. Bu yontemde pik maksimum yiiksekliginin yaklasik %15’ine

kadar olan simirli kismi kullanilmistir.

T =70°C—-120 °C araligindaki sicakliklarda 1. is1ma pikine IR yontemi uygulanmis ve pik
maksimum yiiksekliginin % 15’ine kadar olan bdlgesi i¢in In (1 )’nin 1 /kT’ye gore grafigi,
her bir T sicakliginda cizilmistir (Sekil 3.37). Elde edilen dogrularin egimlerinden 1. pikin
aktivasyon enerjisi ve ekseni kestigi noktalar yardimiyla da s degerleri hesaplanmistir. Ayrica
kiyaslama yapabilmek amaciyla 1s1ma egrileri CGCD ydntemi ile analiz edilmis ve sonuglar
Cizelge 3.9°da sunulmustur. Her iki yontem ile elde edilen sonuglarin birbirleri ile uyum

icerisinde olduklar1 goriilmistiir.

Seydisehir aliiminasinin IR yontemi ile elde edilen 1s1ma egrisi incelenmis, T = 190 °C’ye
kadar dozimetrik pik {izerinde 2. 1s1ma pikinin (175 + 1,8 °C) etkili oldugu gozlemlenmistir.
Ancak, T =190 °C i¢in elde edilen 1s1ma egrisi CGCD yontemi ile analiz edildigine, T
sicakliginin 2. 151ma pikinin maksimumunu ge¢gmis olmasina ragmen bu pikin dozimetrik pik
iizerindeki etkisini tamamen kaybetmedigi gozlenmistir (Sekil 3.35a, b). Bu nedenle
T = 140 °C, 150 °C, 160 °C, 170 °C ve 180 °C sicakliklar1 igin In (1/n")’nin 1 / k.T” ye gore
grafigi cizilmis ve elde edilen egrinin egiminden aktivasyon enerjisi hesaplanmistir
(Sekil 3.38). Diger taraftan, kiyaslama yapabilmek amaciyla, elde edilen veriler CGCD
yontemi ile analiz edilmis ve aktivasyon enerjileri hesaplanmistir. Sonuclar Cizelge 3.10°da
sunulmustur. Ancak burada 2. 151ma piki i¢in IR yontemi ile hesaplanan aktivasyon enerjisi
degerlerinin CGCD yo6ntemi ile hesaplanan degerden daha kiiclik oldugu goriilmiistiir. Bu fark
2. 1s1ma piki i¢in IR yonteminde kullanilan verilerin Sekil 1.8’de goriilen 1s1l soniim etkisinde
kaldigin1 disiindiirmiistiir (Petrov ve Bailiff, 1995; Kitis vd., 2002; Chen ve McKeever,
1997). Bu nedenle Denklem (2.59¢) yardimiyla 1s1l soniim etkisi i¢cin AE degeri her T sicakligi
icin hesaplanmis ve Sekil 3.39°da grafik olarak sunulmustur. Aktivasyon enerjisinin 1s1l

soniim i¢in diizeltilmis degeri Cizelge (3.11)’de ve Sekil (3.40)’da sunulmustur. Isil soniim
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diizeltmeleri yapildiktan sonra elde edilen sonuglarin CGCD yontemi ile elde edilen

sonuclarla uyum igerisinde oldugu goriilmiistiir.

Bu tez ¢alismasinda Seydisehir aliiminasinin TL tuzak parametrelerinin hesaplanmasinda
kullanilan yontemlerden bir digeri de VHR’dir. VHR deneyleri i¢in 1sitma hizlar1 B =1, 2, 3,
4,5, 6,7, 8 9,10, 15, 20, 25 ve 30 °C/s olarak belirlenmis ve her bir 1sitma hizinda
numunenin 1s1ma egrisi elde edilmistir (Sekil 3.41). Ancak 1sitma hiz1 arttikga 1sitict althik
sistemi ile toz formundaki numune arasinda bir sicaklik farkinin ortaya c¢iktigi yapilan
deneylerde goriilmiis ve giivenilir sonuglarin elde edilebilmesi i¢in 1sitma hizinin B =1, 2, 3,

4, 5ve 6 °C/ s olmas1 gerektigi sonucuna ulasilmistir.

Isima pikinin tuzak parametrelerini hesaplayabilmek i¢in In ( T /B )'nin (1 /kTy)’ye gore
grafigi cizilmis (Sekil 3.42) buradan aktivasyon enerjisi E = 0,84 + 0,04 eV ve egrinin ekseni
kestigi nokta yardimiyla frekans faktorii s=22,21+ 1,07 s olarak hesaplanmustir. Diger
taraftan VHR yOntemi i¢in Onerilen Denklem (2.74) kullanilarak aktivasyon enerjisi

E =0,84 £ 0,02 eV olarak hesaplanmistir.

Kinetik mertebesi b # 1’den farkli olan 1s1ma piklerinin kinetik mertebelerinin ve diger tuzak
parametrelerinin belirlenebilmesi amaciyla her bir 1s1ma piki i¢in bircok b degeri kullanilarak
In [I"" (Tmz/B)b]’ nin 1/kT’ye gore grafigi ¢izilmistir (Sekil 3.43). 2., 3. ve 4. 151ma
piklerinin kinetik mertebeleri sirasiyla; b= 1,25, b=1,01 ve b= 1,5 olarak ve aktivasyon
enerjileri sirasiyla; E=1,29+0,07eV, E=0,88+0,02eV ve E=1,75+0,03 eV olarak
hesaplanmistir. Diger taraftan esitlik (2.74) kullanilarak 2. ve 3. 1s1ma pikleri i¢in aktivasyon
enerjileri sirasiyla E=1,30+0,04¢eV ve E=0,88+0,07 eV olarak bulunmustur. Her bir
egrinin ekseni kestigi noktalar belirlenerek buradan frekans faktorleri 2. ve 3. 1s1ma pikleri

icin sirastyla, In (s ) =26,56+ 0,85 s ve In (s )= 18,44+ 0,55 s™ olarak hesaplanmustur.

VHR deneylerinden elde edilen 1s1ma egrileri CGCD yontemi ile analiz edilerek her bir 1sitma
hiz1 i¢in aktivasyon enerjileri (Sekil 3.46) ve frekans faktorleri (Sekil 3.47) hesaplanmistir.
Elde edilen tuzak parametrelerinin, 1sitma hizi arttikca, bu ¢alisma kapsaminda diger
yontemler ile hesaplanan degerinden biiylik dl¢iide sapmalar gosterdigi gézlemlenmistir. Bu
sonug, artan 1sitma hizi ile numune ve 1sitici sistem arasinda bir sicaklik farkinin meydana

geldigini dogrulamaktadir.

VHR deneyleri sonucunda VHR yontemi, Denklem (2.74) ve CGCD yontemi ile hesaplanan

tuzak parametrelerinin birbirleri ile uyum igerisinde oldugu goriilmiistiir (Cizelge 3.13).
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Ayrica VHR yontemi ile elde edilen veriler TPTHR yontemi ile incelenmis,
T=165°Cde b=23, T=175°C’de b=2.22 T=195°C’de b=2,36, T=227,8°C’de
b=1,68 olarak hesaplanmistir. Bu degisimin dozimetrik piki olusturan 2. ve 3. 1s1ma
piklerinin birbirini etkilemesi sonucu meydana geldigi diisiiniilmektedir. Etkilesmenin en
yogun oldugu 181°C —206 °C sicaklik araliginda b’nin en yiliksek degerine ulastigi,
dozimetrik pikin yliksek sicaklik bolgesinde yerlesmis olan bileseninin maksimum oldugu
sicakligin oOtesindeki sicakliklarda ise azaldigi, 6rnegin T; =256 °C’de b=1,66 degerini

aldig1 gozlemlenmistir.

Seydisehir aliiminasinin  farkli radyasyon dozlarinda doz cevabinin degisimini
belirleyebilmek amaciyla 0,07 Gy — 1282,79 Gy doz araliginda 3 - radyasyonu ile 1gsinlamalar
yapilmis ve elde edilen sonuglar Cizelge 4.1°de Ozetlenmistir. Ayrica uygulanan doz

araliginda (0,07 Gy — 1282,79 Gy) saturasyon gozlemlenmemistir.

Cizelge 4.1 Seydisehir aliiminasmin doz cevabi

1. Bolge 2. Bolge 3. Bolge 4. Bolge
Ex | 5 g % g % g %
< O O < O O < O O < O O
N N N N N ~ N N ~ N
] ] ] ] ] ] ] ]
A A A A A A A A
Pik 1/0,07-0,44|L*| 0,89-8,9 | L | 17,81-160,34 L ]267,24-1282,79| NL
Pik 20,07-4,45| L | 8,9-160,34 | L 267,24 - 1282,79 | NL** - -
Pik 3(0,07-4,45| L | 8,9-160,34 | L 267,24 -1282,79| NL - -
Pik 40,44 -445| L | 89-160,34 | L |267,24-1282,79| NL - -
Pik 2
+ 10,07-2,67| L |4,45-106,89| L |160,34 -1282,79| NL - -
Pik 3

* L: Linear: (dogrusal)

** NL: Non - Linear: (dogrusal degil)

Seydisehir aliiminasinin fading 6lgiimleri i¢in 7 6rnek hazirlanarak 1sinlanmis ve her birinin
1s1ma egrileri elde edilmistir. Bu islemin ardindan tekrar 1sinlanan numuneler dogrudan giines
1s18mma ve diger 151k kaynaklarmma maruz kalmayacak sekilde karanlik bir odada, oda

sicakliginda onceden belirlenmis siire kadar bekletilmistir. Bu siire sonunda 1s1ma egrileri
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yeniden elde edilmistir. ilk 6 saatlik bekleme siiresi sonunda dozimetrik pikin 1s1ma
egrisindeki maksimum yogunlugunun % 12 +2 oraninda azaldigi goézlemlenmistir (Sekil
3.58a). 1 giinliik bekleme siiresi sonunda ise bu miktarin % 35 + 1’e ulastig1 (Sekil 3.58b)
goriilmiistiir. 7 giinlik bekleme siiresi igerisindeki azalma miktar1 ise % 45 +2 olarak
hesaplanmistir (Sekil 3.58c). 14, 21, 60 ve 120 giinliik bekleme siireleri sonundaki azalma

miktarlari ise sirasiyla % 50 £ 1, % 56 £ 1, % 53 £ 1 ve % 65 + 1 olarak hesaplanmustir.

Fading deneyleri sirasinda malzeme, karanlik bir odada, giines ya da diger 151k kaynaklarmna
direkt olarak maruz kalmayacak sekilde muhafaza edilmesi nedeniyle 151gmn indiikledigi
fading s6z konusu olamayacaktir. Diger taraftan malzemeler oda sicakliginda saklandigi
(~20 °C) i¢in 1s1 etkisi ile de fading olaymnim meydana gelmesi miimkiin olmayacak ya da bu

olasilik thmal edilebilecek oranda diisiik olacaktir.

Diger taraftan dozimetrik 151ma pikindeki sinyal kayb1 ile es zamanl olarak, yiiksek sicaklik
bolgesinde yerlesmis bulunan pikin (377,8 + 1,8 °C) yogunlugunun artan bekleme siiresi ile
hizla arttig1 gozlenmistir. Bu bilgiler 151¢inda fading olayma, dozimetrik piki olusturan
tuzaklardaki elektronlarin tiinelleme yaparak yiiksek sicaklik bolgesindeki derin tuzaga
gecmesinin neden oldugu sonucuna varidmistir. Elde edilen deneysel veriler bu sonucu

desteklemektedir.

Sonug¢ olarak, bu calismada Seydisehir aliiminasinin TL detektér malzemesi olarak
kullanilabilirligi arastirilmis ve malzemenin TL 1s1ma egrisinin genel karakteristigi
belirlenmistir. Seydisehir aliiminasmm 1s1ma egrisi, 30 °C —400 °C sicaklik araliginda,
117+ 1,8°C, 175 £ 1,8 °C, 196,6 = 1,8 °C ve 326 + 1,8 °C’de yerlesmis olan 4 adet 151ma
piki ihtiva etmektedir. Ancak 175 + 1,8 °C ve 196,6 + 1,8 °C’deki 1s1ma pikleri birbirine ¢ok
yakin konumda olduklarindan, pik maksimumu 177 + 1,8 °C olan tek bir 1s1ma piki gibi
davranmakta ve pik yiiksekliginin diger piklerden biiyiik olmasi nedeniyle, dozimetrik pik

olarak adlandirilmaktadir.

AD, ID, Ty, — Ts, PS, IR, VHR ve GCCD yontemleri kullanilarak Seydisehir aliiminasinin
tuzak parametreleri hesaplanmis, hesaplanan tuzak parametreleri arasinda 6l¢iim yontemine,
deneysel sartlara ve hatalara baglh olarak bazi farklarin oldugu, ancak bu farklarin deneysel

hata simirlar1 igerisinde kaldig1 gbzlemlenmistir.
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Tuzak parametrelerinin tez ¢aligmasinda hesaplanan degerleri, literatiirde yapilmis olan
calismalarin sonugclar1 ile kiyaslanmis ve bu degerlerin birbirleri ile uyum igerisinde oldugu

gozlenmistir.

Seydisehir aliiminasinin doz — cevap 0Ozellikleri arastirilmis ve 0,07 Gy — 160,34 Gy doz
araliginda dogrusal doz cevabina sahip oldugu goriilmiis, incelenen maksimum doz seviyesine
(1282,79 Gy) kadar radyasyon doz cevabinin doyuma ulasmadigi gézlemlenmistir. Bu sonug
Seydigehir aliiminasmin yiliksek dozlarin Ol¢iimiinde dozimetri malzemesi olarak

kullanilabilecegini gostermektedir.

Toz formundaki malzemelerin radyasyon doz cevabmin genellikle diisiik oldugu
bilinmektedir (Akselrod vd., 1993, 1996; Papin vd., 1996). Bu nedenle toz formundaki
alimina ile diisiik radyasyon dozlarinin (15 mGy — 45 mGy) 6l¢timii gerceklestirilememistir.
Bu konuda yapilmis olan Onceki g¢alismalarda, iiretim yonteminden kaynaklanan cesitli
nedenlerden dolayi, Seydisehir aliiminasmin sinterlenmesi ve tek kristal olarak biiyiitiilmesi
sirasinda Oonemli problemler ile karsilasilmistir (Uzun, 2001). Bundan dolay1 gelecekte
yapilacak caligmalarda bu problemlerin giderilmesi ve malzemenin tek kristal hale getirilmesi

ile diistik radyasyon doz seviyelerinin dl¢iilebilecegi 6ngoriilmektedir.

Seydisehir aliiminasmin 1s1ma egrisindeki piklerin siddetlerinde meydana gelen zayiflamanin
anormal fading olayindan kaynaklandig1 ve incelenen deneysel sartlarda fading degerinin ¢ok
yiiksek oldugu goézlemlenmistir. Deneysel c¢alismalar sonrasinda elde edilen bulgular
dogrultusunda, anormal fading olayma sebep olan mekanizmanm tiinel olayr oldugu
diistiniilmektedir. Seydisehir aliiminasi i¢in tiinel olayinm, yani dozimetrik piki olusturan
tuzaklardan serbest kalan elektronlarin daha derin tuzaklar tarafindan yakalanma prosesinin
anlagilabilmesi ancak 1s1ma egrisinin yliksek sicaklik bolgesinde kalan kismimnin incelenmesi

ile miimkiin olabilecektir.
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